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Nomenclature

Nomenclature des grandeurs physiques

Sauf mention contraire dans le texte, les unités données dans cette nomenclature sont
celles utilisées dans ce mémoire.

(, densité de puissance (GW.cm™)

E, énergie (J) / module d’Young (MPa)

T, durée d’impulsion (s)

S, surface (m?)

P, pression (MPa)

p, masse volumique (kg.m™)

t, temps (s)

X, position (m)

D, célérité d’une onde de choc (m.s™)

u, vitesse matérielle de la matiére (m.s™)

v, volume (m°)

C, célérité du son dans un matériau (m.s™)

o, Sxx, contrainte (MPa)

v, coefficient de Poisson

g, déformation

@, diametre (um ou cm)

R, rayon (um ou cm)

m, masse (kg)

C,, chaleur spécifique (J °C" mol™)

T, température (°C)

h, coefficient d’échange convectif (W.m>.°C™)
Dgits, coefficient de diffusion de matiére (m*s™)
Dy, diffusivité thermique (mz.s'l)

Z, impédance acoustique des matériaux (kg.m™.s™)

Y, limite d’¢élasticité en traction simple dynamique (MPa)
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Q, énergie d’activation (J.mol™)

n, viscosité (Pa.s)

0, épaisseur de diffusion (m)

H, nanodureté (MPa)

L, longueur (m)

q, flux de chaleur (W.m™)

A, conductivité thermique (W.m'°C™)
E,, épaisseur (m)

V, vitesse des particules (m.s™)

B;, nombre de Biot
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Glossaire

Dans la suite du mémoire, les termes référencés dans ce glossaire sont indiqués par un
astérisque (« * »).

EDX : « Energy Dispersive X-ray », systéme d’analyse utilisé en Microscopie Eléctronique par
Transmission. Il permet de réaliser de profils X et mesurer ainsi la concentration
massique des éléments de la zone analysée.

EFTEM : « Energy-Filtered Transmission Electron Microscopy », méthode d’analyse utilisée en
Microscopie Electronique par Transmission. Reposant sur la spectroscopie par perte
d’énergie, elle permet d’établir des cartographies de la composition chimique de la
zone observée

FIB : « Focused Ion Beam », Microscope Electronique a Balayage équipé d’un faisceau d’ions
lourds focalisé, utilisé pour la découpe par abrasion ionique et la préparation de lames
minces (environ 100nm d’épaisseur).

LASAT : « LAser Shock Adhesion Test», essai d’adhérence par choc laser utilisé pour la
caractérisation mécanique de matériaux monolithiques et d’interfaces entre
différents matériaux.

MEB : Microscopie Electronique a Balayage, technique utilisée pour I’étude et la caractérisation
des surfaces et des interfaces.

MET : Microscopie Electronique par Transmission, technique utilisée pour I’étude et la
caractérisation des surfaces et des interfaces, a une échelle bien plus fine que la
Microscopie Electronique a Balayage.

Splat : Particule de poudre entrée en collision avec la surface du substrat sur lequel elle a été
projetée, sans interaction ni contact avec les autres particules ¢lémentaires ou « splats ».

STEM : « Scanning Transmission Electron Microscopy », mode d’observation par balayage en
microscopie ¢lectronique par transmission.

VISAR : « Velocimetry Interferometer System for Any Reflector », dispositif de mesure de
vitesse par interférométrie laser généralement utilisé pour caractériser les intensités de
choc et détecter I’endommagement dans les matériaux éprouvés par ’essai LASAT
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Introduction

La projection dynamique par gaz froid, nommée « cold spray », est un procédé industriel
qui permet 1’¢laboration de revétements par empilement de particules de poudre. Il est
innovant puisque, a la différence des autres procédés de projection, les particules accélérées
aérodynamiquement sont maintenues a 1’état solide jusqu’au moment de I’impact.

Economique et écologique il est attendu dans les secteurs industriels de I’aéronautique, de
I’automobile ou encore de 1’électronique de puissance. En effet, la haute densification des
dépots obtenus et 1’absence d’oxydation des matériaux durant la projection permettent de
protéger les piéces sensibles des fortes contraintes mécaniques et thermiques tout en assurant
une bonne tenue au revétement. L’absence de porosité et de couche d’oxyde, réfractaire,
autour des particules du dépot permet également de conférer d’excellentes propriétés de
conduction électrique et thermique en surface de piéces massives. L’aluminium, tres léger, et
le cuivre, excellent conducteur, sont des matériaux largement utilisés pour cette derniere
application.

En cold spray, comme pour les autres procédés de projection, I’adhérence des revétements
¢laborés constitue un parametre déterminant quant a la fiabilité des piéces industrielles. Ces
derniéres requierent des niveaux d’adhérence différents selon les applications et nécessitent
donc qu’ils soient déterminés. Toutefois, I’étude de 1’adhérence réalisée sur des pieces
témoins est généralement onéreuse et fastidieuse. En effet, de grandes quantités de poudre, de
gaz et de substrat sont consommeées et les mesures sont réalisées par des essais normalisés sur
des éprouvettes complexes. Ainsi, ’influence sur I’adhérence des phénomenes locaux aux
interfaces, entre les particules et le substrat puis entre les particules elles-mémes, durant la
phase d’¢laboration, n’est généralement pas prise en compte. De plus, ces phénomenes
survenant aux interfaces n’ont, en cold spray, pas encore été élucidés.

La tenue mécanique d’un revétement réalisé par cold spray dépend de I’adhérence a
I’interface et de la cohésion au sein du dépdt, i.e. de ’adhérence entre les particules qui le
constituent. Pour la comprendre, il convient d’en étudier les différents aspects. L’étude de
I’adhérence de I’interface peut aisément étre ramenée a celle des premiéres particules qui
entrent en collision avec le substrat, nommées « splats’ ». L’étude de la cohésion peut
¢galement étre réalisée a travers celle de particules élémentaires projetées sur un substrat de
méme nature que la poudre. En revanche, les propriétés mécaniques de ce substrat doivent
préalablement étre modifi¢es. En effet, la face supérieure de la premicre couche du revétement,
générée par empilement de quelques particules qui se sont déformées, constitue une nouvelle
surface de contact pour les particules suivantes. Rugueuse, elle présente donc des propriétés
différentes de celles du matériau massif correspondant. L’adhérence des particules suivantes
donc celle des particules entre elles est alors équivalente a celle de premiéres particules
écrasées sur un substrat préalablement traité.

L’enjeu de cette étude est la compréhension et la quantification de I’adhérence interfaciale
par I’analyse de la phase d’accrochage des premicres particules dispersées a la surface du
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substrat, en fonction des conditions d’impact. Ces dernicres ont, en effet, une influence directe
sur les phénomenes survenant a I’interface particule—substrat donc sur 1’adhérence. Ainsi,
cette étude propose une méthode permettant de relier les conditions de projection aux
conditions d’impact, aux mécanismes survenant entre la particule et le substrat durant I’impact
et, enfin, au niveau d’adhérence des particules correspondantes. Les phénomeénes responsables
de I’adhésion pourront ainsi &tre mis en évidence et leur influence quantifiée.

Les conditions d’impact considérées dans cette étude sont la vitesse, la température de
préchauffage, i.e. avant que les matériaux n’entrent en contact, et, enfin, 1’état de surface des
matériaux. La variation de ces conditions doit entrainer la modification de I’intensité¢ des
grandeurs locales a I’interface, qui évoluent durant I’impact jusqu’a ce que la particule et le
substrat aient retrouvé leur état initial. Cette évolution des parameétres est la clé de ’activation
de mécanismes physico-chimiques responsables de I’adhérence, le long de l’interface. La
quantification de ces phénomeénes requiert la mise en place de techniques originales de
préparation et de visualisation. D’autre part, la détermination du niveau d’adhérence des
particules élémentaires en fonction des conditions d’impact doit conjointement étre menée.
Pour cela, une extension atypique de I’essai d’adhérence par choc laser (LASAT', « LAser
Shock Adhesion Test ») est développée dans cette étude. Fondée sur les effets engendrés par
la propagation bidimensionnelle des ondes de choc, usuellement proscrits lors des essais
d’adhérence par choc laser, cette technique est la seule permettant de solliciter des objets de si
petites dimensions. Ainsi, les mécanismes mis en jeu a l’interface pourront étre élucidés et
I’adhérence quantifiée.

Lors de I’'impact en cold spray, les particules pénéetrent dans le substrat et, a partir de 1a,
sont donc confinées. Les déformations et les frottements engendrés entrainent une forte
augmentation locale de température. L’influence de la température de préchauffage sur les
phénomeénes induits est donc difficile a étudier. Afin d’y parvenir, le procédé d’envol d’écailles
par choc laser est mis en ceuvre dans cette étude. Il permet, en effet, de générer des projectiles
fins et plats qui, lors de I’impact, ne pénétrent pas dans le substrat et évoluent donc le long de
sa surface, sans confinement. Pour déterminer I’influence de la température de préchauffage
sur les mécanismes a D’interface, 1’étude de I’impact d’écailles, projetées a des vitesses
comparables a celles obtenues en projection cold spray, se substitue donc a celle de I’'impact de
particules. Dans ce mémoire, les deux procédés générateurs d’impacts seront traités.

L’¢étude de I’influence des conditions d’impact sur I’adhérence des particules élémentaires
est présentée dans ce mémoire en sept chapitres :

Le chapitre 1 propose une analyse bibliographique relative aux principaux éléments
abordés tout au long de cette é¢tude. Une premiére partie explicite la notion d’adhérence et
présente les essais expérimentaux les plus usuellement exploités pour la mesure d’adhérence
des revétements et des particules. Avec une description de I’interaction laser / maticre et de la
propagation des ondes de choc, la deuxieme partie est relative au fonctionnement de 1’essai
d’adhérence par choc laser dans ses différentes variantes. La troisieme partie présente les
procédés cold spray et d’écaillage par choc laser, générateurs d’impacts. Puis, les principales
méthodes de détermination des conditions d’impact sont abordées dans une quatriéme partie.
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Enfin, la derni¢re partie est centrée sur la description du comportement métallurgique du
couple Cu / Al sous contrainte dynamique.

Le chapitre 2 détaille les matériaux considérés pour cette étude ainsi que les parametres
des différents procédés qui ont permis de générer les particules élémentaires et les écailles.
Les différentes techniques d’analyse et procédés de caractérisation puis les outils de
modélisation numérique y sont également présentés.

Le chapitre 3 porte sur la détermination des conditions d’impact en cold spray et par
¢caillage par choc laser. L’état de surface, la vitesse d’impact et la température de
préchauffage, i.e. avant contact des matériaux, y sont analysés afin d’établir le lien entre les
conditions de projection et d’impact.

Le chapitre 4 est consacré a la simulation numérique de I’impact. L’influence de la vitesse,
de la taille des projectiles, de la température de préchauffage et de la nature des matériaux
projetés y est prise en compte. Pour cela, ’analyse de la modification, par variation de ces
paramétres, de la morphologie aprés impact et de 1’évolution des grandeurs locales proches de
I’interface, telles que la température ou la pression de contact, est menée.

Le chapitre 5 présente les phénomeénes et mécanismes induits aux interfaces par les
conditions d’impact via des observations réalisées a fine échelle proche de I’interface.
L’origine et la chronologie des interactions responsables de I’adhérence y sont établies.
L’influence des conditions d’impact, qui provoque 1’évolution des parametres décrits au
chapitre 4, sur ces mécanismes physico-chimiques y est abordée.

Le chapitre 6 présente 1’analyse du bien-fondé de 1’application de 1’essai d’adhérence par
choc laser aux particules élémentaires. Une méthode y est proposée afin de déterminer leur
niveau d’adhérence. La simulation numérique s’y rapportant y est développée afin de calculer
les contraintes a I’interface entre le substrat et la particule, en fonction de la morphologie et de
la position de cette derni¢re. Enfin, I’adhérence des particules y est déterminée en fonction
des conditions de projection.

Le chapitre 7 revient sur le lien entre les mécanismes interfaciaux responsables de
I’adhérence et le niveau d’adhérence correspondant des particules. Une discussion sur les
retombées scientifiques et industrielles y est développée. Les différentes méthodes a mettre en
ceuvre afin de mieux controler le procédé, améliorer I’adhérence des revétements et réduire
les cotits de production y sont explicitées.

Un récapitulatif des principaux résultats obtenus tout au long de cette étude ainsi que la
mise en avant des perspectives scientifiques cloturent ce mémoire.
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Le chapitre 1 propose une analyse bibliographique relative aux principaux éléments
abordés tout au long de cette étude. L’enjeu de cette derniere est de mettre en évidence
I’évolution des phénomenes qui se produisent le long de I'interface en fonction des conditions
d’impact et des grandeurs locales de pression et de température, puis de les corréler au niveau
d’adhérence des particules. Une premiere partie s’attache donc a expliciter la notion
d’adhérence et a présenter les essais expérimentaux les plus usuellement exploités pour la
mesure d’adhérence des revétements et des particules. Avec une description de 1’interaction
laser / matiere et de la propagation des ondes de choc, la seconde partie est relative au
fonctionnement de I’essai d’adhérence par choc laser dans ses différentes configurations. La
troisieme partie présente les procédés cold spray et d’écaillage par choc laser, générateurs
d’impacts. Puis, les principales méthodes de détermination des conditions d’impact sont
abordées dans une quatrieme partie. Enfin, la derniere partie est centrée sur la description du
comportement métallurgique du couple Cu / Al sous contrainte dynamique.
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1. NOTION D’ADHERENCE

1.1. Adhésion

L’adhésion peut étre définie comme I’ensemble des interactions physico-chimiques qui se
produisent lors de la mise en contact de deux matériaux. Ces interactions se surviennent
uniquement lorsque le contact est intime, i.e. lorsque les matériaux sont suffisamment proches
(<0,5nm) [WEIS95]. Elles provoquent ainsi une résistance mécanique a la séparation.

L’ énergie d’adhésion peut étre définie comme 1’énergie nécessaire a la séparation donc la
somme de I’ensemble des interactions a 1’interface. Parmi elles, les phénomenes de liaisons
interatomiques chimiques, qui comprennent les liaisons métalliques, ioniques et covalentes,
puis physiques, représentées par les liaisons de Van der Waals, sont a prendre en compte. Puis,
des interactions peuvent étre formées par diffusion. Pour le couple métal / métal, ce phénomene
peut aboutir, lorsque I’énergie apportée est suffisante, a la formation de phases intermédiaires
dans la zone de transition. L’interface disparait alors au profit de la formation d’une zone
interfaciale. L’interdiffusion tend de manicre générale a améliorer 1’adhésion entre les
matériaux [PET095] [RICH96]. Le phénomene de diffusion peut également s’étendre au couple
oxyde / métal; le couplage des liaisons engendrées reste néanmoins difficilement
compréhensible [DARQO3].

1.2. Adhérence

L’adhérence est la quantité d’énergie a fournir pour désolidariser deux matériaux ou deux
parties d’un matériau monolithique. Cette énergie vise a contrer les liaisons interatomiques (cf.
§ 4.1) de la diffusion (cf. § 4.1), de I’ancrage mécanique ainsi qu’a combler les pertes dues aux
déformations plastiques lors des essais d’adhérence (cf. § 1.3.1).

L’ancrage mécanique, caractérisé par la pénétration des particules dans le substrat dans le
cas du cold spray (cf. § 3.1), mene généralement a une amélioration de 1’adhérence. Cette
derniere résulte en effet de I’accroissement de I’énergie mécanique dii a la déviation de la
rupture sur les inégalités de I’interface.

L’interdiffusion, dont le résultat produit une zone de transition, favorise 1’adhésion et éleve
la qualité de 1’adhérence. L’amélioration de la qualité de 1’adhérence lors de la formation de
composés intermétalliques est en revanche controversée. Plus fragiles que les matériaux
initiaux, ils peuvent en effet I’améliorer [FOLIO1] [MORKO02] [BAHB04] [BARROS5] ou au
contraire la détériorer [RICH96] [SHINO2].

L’adhérence peut donc étre qualifiée de grandeur macroscopique qui englobe entre autres
les effets microscopiques donc 1’adhésion elle-méme. L’énergie d’adhérence, égale a la somme
de I’énergie d’adhésion et de 1’énergie de déformation des différentes picces, reste donc
supérieure a l’adhésion et représente la seule grandeur accessible expérimentalement et
numériquement [VOLIO2] [SILVO03]. En effet, lors des essais d’adhérences, la maticre autour
de I’interface est nécessairement déformée plastiquement. L’essai d’adhérence par choc laser
ne déroge pas a cette regle. Ce seront donc les niveaux d’adhérence qui seront estimés dans la
suite de ce mémoire.
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1.3. Mesures

1.3.1. Adhérence des revétements

De nombreux essais permettent la mesure d’adhérence des revétements [STAN74]
[SUHA74] [LIN94] [CHALO1]. Le plus courant est I’essai de plot-collé, une méthode par
traction dont le principe consiste a coller un barreau sur le revétement, un autre sur le substrat,
puis a réaliser une traction en les écartant axialement (Figure I-1.a). Outre un alignement qui
doit étre parfait, la difficulté de cette technique réside dans la colle, dont I’adhérence au
substrat ou au dépdt se révele parfois inférieure a 1’adhérence interfaciale [GASSO1]. De plus,
la déformation de 1’adhésif perturbe la mesure [RICKS88].

Pour pallier ces inconvénients, des essais de traction normalisés ont été développés sur de
fines éprouvettes usinées horizontalement ou verticalement a I’interface entre le substrat et le
revétement [GART06] [KOCAO1] (Figure I-1.b). Usinées par électroérosion, les éprouvettes de
ce « micro flat tensile test » dont 1’épaisseur est de S00um sont fastidieuse a obtenir et peuvent
toutefois présenter des interfaces 1égerement altérées.

Afin de simplifier la préparation des éprouvettes, un essai de traction sur un revétement
tubulaire a été développé [SCHMO6]. Cette technique consiste a maintenir deux substrats
cylindriques en vis-a-vis par I’intermédiaire d’une vis, uniquement présente durant la phase
d’élaboration. Le dépdt, réalisé sur la surface périphérique des cylindres, rend les deux parties
solidaires (Figure I-1.c). La vis est ensuite retirée puis la piece est montée sur une machine de
traction classique afin d’€tre soumise a un essai d’adhérence.

a) I b) c)
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Substrat Revétement Interface F
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Figure I-1 : Schéma de différents essais de traction applicables aux revétements

Les méthodes par cisaillement, par indentation interfaciale, par gonflement constituent
autant d’autres procédés qui peuvent également étre utilisés. Cependant, la mise en place de ces
méthodes, qui ne pourraient pas constituer des essais de routine industrialisables, est toujours
fastidieuse. De plus, ces méthodes ne peuvent étre appliquées aux particules élémentaires.

1.3.2. Adhérence des particules

L’un des premiers essais d’adhérence applicable aux particules élémentaires a été élaboré
en 1976, lors de I’étude des « splats’ » (ou particules élémentaires projetées et adhérentes au
substrat) obtenus par projection plasma. L’adhérence du revétement a alors été étudiée a
I’échelle microscopique, en cisaillant individuellement les particules adhérentes a la surface du
substrat [RYKA76]. Cette technique repose sur le principe d’une balance, montée sur une table
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X-Y micrométrique (Figure 1-2). De part et d’autre d’un point pivot sont positionnés une
microlame et un réceptacle pouvant accueillir des poids. En charge, la microlame remonte et
raye un substrat positionné a la verticale. La rencontre d’une particule isolée bloque le
mouvement si I’adhérence de cette derniere est supérieure a la charge appliquée. Dans le cas
contraire, le splat* est décollé. Une loupe binoculaire positionnée sur la table support permet la
visualisation, en cours d’expérience, de I’interaction entre la particule et la microlame.

Support d’échantillon Substrat |
Particule . Goupille Point
| Pivot Levier d'attache
Microlame

Table X-Y |
micrométrique ( )

Table support

N

Figure I-2 : Schéma de 1’essai d’adhérence développé pour éprouver en cisaillement les splats” obtenus
par projection plasma [RYKA76]

Ce systeme de détermination de 1’adhérence a 1’échelle submillimétrique a été développé
dans le cadre de particules fondues projetées sur un matériau solide. Ces dernieres n’étaient
donc pas ancrées mécaniquement dans le substrat. Dans le cas du cold spray, les particules sont
projetées a I’état solide. En fonction de la dureté des matériaux mis en jeu, elles pénetreront
plus ou moins profondément. Dans le cas de particules de cuivre projetées sur un acier
inoxydable, cette méthode est applicable [FUKUO9]. En revanche, dans le cas des particules de
cuivre projetées sur un substrat d’aluminium, les profondeurs de pénétration ne sont pas
négligeables [KINGOS]. Il faudra donc se tourner vers un autre type d’essai si I’on veut pouvoir
quantifier I’adhérence des particules enchassées. L’essai d’adhérence par choc laser (Laser
shock adhesion Test ou « LASAT »), décrit dans le paragraphe 5, est un essai simple 2 mettre
en ceuvre, sans contact mécanique avec la particule, qui doit permettre de déterminer des seuils
d’adhérence pour ce type de morphologie.

Le principe de cet essai est d’irradier la face avant du substrat, i.e. celle ne contenant pas les
particules, avec un laser de puissance afin de générer une onde de choc qui va se propager dans
la matiere. Par le jeu des interactions entre les ondes de choc et de détente dans le matériau, une
sollicitation en traction est imposée a I’interface entre la particule et le substrat. Lorsque la
contrainte est suffisante, i.e. lorsque le seuil d’adhérence est dépassé, la particule est décollée.

2. ESSAIS D’ADHERENCE PAR CHOC LASER
2.1. Interaction laser / matiere

Il existe différentes méthodes pour créer des chocs dans les matériaux : par explosif
condensé, par impact de matériaux a grande vitesse ou encore par interaction laser — matiere.
Le choc laser est particulierement approprié pour 1I’étude des particules élémentaires car il
permet de solliciter le matériau trés localement, i.e. sur des surfaces de quelques mm’
[VOSS78]. Pour pallier les difficultés engendrées par les essais d’adhérence mécaniques
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classiques, cette technique devrait d’ici peu constituer un essai de substitution viable pour le
secteur industriel [BOUS96]. Par conséquent, le procédé de génération des chocs par laser sera
utilisé dans cette étude.

Lorsqu’un laser est focalisé sur une cible d’aluminium, les ondes électromagnétiques
pénetrent sur quelques nanometres d’épaisseur [VERDO3] et interagissent avec la maticre.
Celles-ci élevent alors localement 1’agitation thermique et le matériau s’échauffe avant que
I’énergie thermique ne soit dissipée par conduction [CATH91]. En fonction de la quantité
d’énergie apportée et de la durée de I’interaction, le niveau de température atteint peut conduire
a la fusion [SEMA97], a la vaporisation [LINDOO] ou encore a I’ionisation [HERMO91]
superficielle de la matiere. L’expansion du plasma dense formé par ce dernier état conduit a la
génération d’une onde de choc mécanique qui se propage en contre-réaction a I'intérieur du
matériau.

2.1.1. Principe du choc laser

Le principe du choc laser est de générer une onde de choc a partir d’un laser de puissance,

i.e. délivrant de trés grandes puissances sur des sections de petites dimensions et pendant un
. . ) . e s ,
tres court instant. Les ordres de grandeurs en sont le GW.cm™, la dizaine de millimetres carré

laser

et la dizaine de nanosecondes. Connaissant la relation ¢, = (Eq. I.1) qui relie la
impulsion * focale

densité surfacique de puissance a 1’énergie apportée, a la durée d’impulsion et a la surface

d’impact, on s’apercoit que le laser ne nécessite pas une forte énergie pour fournir un flux

incident d’amplitude élevée. Il n’excede généralement pas les quelques dizaines de joules.

Une fois les parametres fixés, lorsque le flux incident est suffisamment élevé, i.e. lorsqu’il
est de 'ordre de quelques gigawatts par centimetre carré, la zone soumise a I’irradiation se
sublime pour former un plasma qui va se détendre dans le milieu environnant. C’est ce plasma
qui est au cceur de la génération de chocs laser par interaction laser-matiere [BERTO9S].
L’expansion de ce gaz ionisé va produire, par principe d’action / réaction, une compression sur
la face avant du matériau. Cette onde de compression qui est de forte amplitude se raidit
rapidement pour ne plus former qu’une «discontinuité » qui se propage de maniere
supersonique. L’onde de choc ainsi générée effectue plusieurs allers-retours dans 1’épaisseur du
matériau avant d’étre totalement amortie. La forme temporelle du profil de pression appliqué
sur la face avant lors de 1’expansion du plasma dépend du profil énergétique temporel du laser
(Figure I-3). La variation du flux incident ou de la durée d’impulsion entraine donc la
modification de I’intensité de 1’onde mécanique induite.

Profil temporel de I'impulsion

A Faisceau
laser
= a\ Onde de
o [\
g | choc
5 |
2
& | -
/ \
/,/ \\\\N\_ Densité
> critique
emps Surface
Figure I-3 : Schéma de I’interaction laser-matiére d’ablation

Dans le reste de cette étude, la surface du matériau qui sera soumise en premier a I’onde de
choc sera nommée « face avant », en opposition avec la «face arriere » qui représente la
surface du matériau qui subit en dernier le passage de 1’onde.
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2.1.2. Modes libres et confinés

2.1.2.1. Mode libre ou « régime direct »

Pour créer un choc dans le matériau cible, le faisceau laser doit atteindre la face avant de ce
dernier. Comme expliqué précédemment, c’est le plasma créé qui absorbe littéralement
I’énergie fournie par le faisceau et c’est son expansion qui provoque la compression dans le
matériau. Cependant, lorsque la densité de puissance est trop importante, il est possible que ce
ne soit pas le matériau mais son environnement qui interagisse avec le laser et s’ionise. Dans ce
cas, I’énergie est absorbée par le milieu et la compression dans le matériau n’est plus
suffisamment importante pour créer un choc. L’expansion du milieu environnant ionisé
s’appelle le claquage. Ce phénomene apparait, par exemple, aux alentours de 10 GW/cm? dans
I’air [BERT98] et constitue le mécanisme principal qui limite 1’intensité du choc [FABB90].
Afin d’éviter ce phénomene, les expériences peuvent €tre menées sous vide primaire. En
revanche, de maniere a atteindre une sollicitation mécanique équivalent, le flux laser utilisé
doit étre bien supérieur. De telles utilisations sont donc restreintes aux lasers les plus puissants.
Le pic de pression atteint en régime direct peut étre estimé, en GPa, par la relation [PHIP88] :

P =0,393¢p)" A"  (Eq.12)

avec : ¢, la densité de puissance appliquée (en GW.cm™)
A, la longueur d’onde du laser (égale a 1,064um)
7, la durée d’impulsion (égale a 25ns)

Cette expression ne prend toutefois pas en compte les pertes d’énergie engendrées par les
transferts par radiation et surestime par conséquent 1’intensité du pic de pression atteint lors de
I’irradiation laser [BOLIO7] [TOLLI9S].

2.1.2.2. Mode confiné

Pour atteindre une intensité de choc supérieure, il est préconisé d’imposer un milieu
environnant généralement plus sensible a cette ionisation, mais plus dense, qui doit
nécessairement €tre transparent a la longueur d’onde du laser. L’eau ou le verre sont
couramment utilisés comme milieu de confinement pour les essais de choc laser. Le milieu de
confinement permet en effet de contenir 1’expansion du plasma formé en surface de la cible
[ANDE70]. La présence d’un confinement permet d’augmenter d’un facteur 1,5 a 10 la
pression appliquée sur la face avant du matériau lors de I’expansion du plasma [FABB90]. Elle
permet également d’augmenter le temps de maintien du choc d’un facteur 2 a 3 [FABB90]
[BERT98], du fait que I’expansion du plasma se produit plus tard que pour un confinement air.
Enfin, lorsque le confinement est liquide, les effets engendrés par la rugosité de surface sont
largement atténués et peuvent étre négligés [FABB9O0].

Le pic de pression atteint en régime confiné peut étre estimé, en GPa, par la relation

[FABBYO] :
(04
P =001, |——Z. Eq. 13
max a+3 ¢0 ( q )

avec : a, la fraction d’énergie interne du plasma en énergie thermique
Z, I’'impédance réduite du choc entre la cible et le milieu de
confinement (en g.cm'z.s'l)
¢, la densité de puissance appliquée (en GW.cm™)
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Dans cette expression, le parametre o est généralement fixé a 0,25 et constitue donc une
source d’incertitude. D’autre part, I'impédance Z, égale a 1,55.10°g.cm™.s™ pour le cuivre
[BOLIO7] mais qui dépend du matériau ciblé, est une grandeur difficile a trouver dans la
bibliographie.

2.2. Propagation unidimensionnelle des ondes de choc

2.2.1. Propagation dans un matériau au comportement de fluide parfait

2.2.1.1. Définition

Une onde de choc peut étre définie comme la propagation a une vitesse D d'une
discontinuité de grandeurs physiques [THIOO03], thermodynamiques et cinétiques. Ainsi les
variables d'état, comme la pression P, le volume massique v et 1’énergie interne E, et les
variables cinétiques comme la vitesse matérielle u et la vitesse de propagation de 1’onde D,
régissent le comportement de I’onde. Compte tenu des pressions €élevées mises en jeu, i.e. de la
centaine de MPa [TOLL98] a la centaine de TPa [LOWE94] [CAUB93], la transformation de
I’état initial (Py, Vo, Ep) a 1’état final (P, V, E) d'un milieu solide peut, en premicre
approximation, étre assimilée a celle d'un fluide isotrope et homogene (la contrainte induite
s’identifie donc a la pression hydrodynamique) [ROBO].

De plus, I’hypothese simplificatrice de 1’approximation acoustique peut étre choisie ; chocs
et détentes se déplacent alors a la méme vitesse. Cette hypothese est d’autant plus réaliste que
I’intensité du choc est faible. Vu que notre étude ne met en jeu que des pressions inférieures a
3GPa, cette hypothese n’engendrera pas de grandes imprécisions et sera donc appliquée par la
suite.

2.2.1.2. Equations de conservation

Ce sont les variables d'état (la pression P, le volume massique v et I’énergie interne E) et les
variables cinétiques (la vitesse matérielle u et la vitesse de propagation de I’onde D) qui
régissent le comportement de 1’onde de choc. Les équations (autres que 1’équation d’état) qui
modélisent la propagation de ces dernieres peuvent étre obtenues en appliquant les lois de
conservation, au travers de 1’onde, de trois grandeurs liées aux cinq variables. Ainsi la masse m,
I’impulsion (ou dynalpie), et I’enthalpie totale h fournissent les équations nécessaires :

a. Conservation de la masse

Soit S la section du « tube » et p la densité. La masse totale a I’instant t=0 est identique a la
masse totale a I’instant t = t,. Elles sont obtenues en multipliant la longueur AB par la masse
volumique et la section (Figure I-4). D’ou I’égalité :

S-p1-(D12-t2—u1 ‘h )=S-p2-(D12-t2—u2't2) (Eq. 1.4)

avec : S, la section
P1, la masse volumique dans 1’état 1
D, : célérité de I’onde faisant passer de I’état 1(ul,pl) a I’état2 (u2,p2).
Dj;.t — uy.ty, la longueur AB a I'instant to= 0

Apres simplification, il vient ,01'(Dl2—1/t1 ):,02'(Dl2—1/l2) (Eq. L5)
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Figure I-4 : conservation de la masse avant et apres choc
b. Conservation de ’impulsion

L’équation de conservation de I’impulsion s’obtient en linéarisant 1’équation du principe

fondamental de la dynamique 1D: ZF=m62—V (Eq. 1.6). L’équation devient alors :
t

YF-At=m-AV (Eq. 1.7). Sachant qu’au travers de I’onde ZF =AP.S (Eq. L1.8) et que d’apres le
paragraphe précédent m = p,.S.At.(D,, —u,) (Eq. 1.9). On obtient donc :
(R-PB)-S-At=p,-S-(D,—u)-At-(u,—u,) (Eq.L10), d’ou:

(B=R)=p(Dy—u) (u,~u) (Eq.L11)
c. Conservation de l’énergie

L’épaisseur de 1I’onde de choc étant de 1’ordre de quelques parcours moyens, il est possible
de considérer le processus adiabatique. Il vient alors :

D-u,)’ D-u,)
hﬁ%:hﬁ% (Eq. L12)

d. Equation d’état

Les variables (P,E,V) sont reliées par une équation d’état. Il existe plusieurs formalismes
pour I’équation d’état ; pour des pressions de choc inférieures a la centaine de GPa, 1’équation
d’état de Mie-Griineisen décrit la propagation des ondes de maniere satisfaisante [ZELD66]
[RICESS8] [THOU97] :

P(E,V)-P

Ie

AV)%(E-EM(V)) (Eq. 1.13)

ou P, et E, sont la pression et ’énergie interne a 1’état de référence. Le coefficient I,
appelé coefficient de Griineisen, est propre au matériau et on supposera en outre que sa
variation avec le volume massique est linéaire pour des pressions inférieures a 100GPa : I'/V =
I /V, = constante (Eq. 1.14).
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2.2.1.3. Représentations graphiques et résolution des équations

a. Courbe d’Hugoniot et polaire de choc

Il a été montré de manicre empirique qu’il existait une relation reliant la célérité de 1’onde
et la vitesse matérielle correspondante du matériau : D =C,, + s.u (Eq. I.15) [THOU97]. 11 est

C3-(1-v/w)
vo-[l s—s-(I-v/wo )]2
et p-p, =,00-(C0-u+s-u2) (Eq. I.16 et 1.17). On peut ainsi construire des abaques que

possible d’en déduire des relations reliant les grandeurs deux a deux, pi—po=

constituent les courbes d’Hugoniot et les polaires de choc respectivement, faisant passer d’un
état initial (P, Eo,Vp) a 1’état suivant (P, E;,V;) :

at sous
Pl Wgarsous~-—-~--~""""""""""-~ Pr-——""""""""TTTTTT | choc
1
| 1
! droite droite de :
| roite de . 1
| ayleigh Rayleigh !
}
| :
. . }
i isentropique !
| 1
1
1 ; e
état initial !
i pOD :
| . 1
V Vo état initial u u
(a) (b)

Figure I-5 : a) courbe d’Hugoniot ; b) polaire de choc ; et droites de Rayleigh
b. Résolution des équations de conservation

Considérons deux matériaux A et B «soudés » initialement au repos. L’impédance
acoustique du matériau A, notée Z =po(A)Co(A) (Eq. 1.18), est supposée intérieure a celle du
matériau B. Générons un choc d’amplitude P; sur la face avant du premier et analysons
I’évolution du systeme. L’onde de choc se propage au sein du matériau A, laissant sa partie en
amont du choc ainsi que le matériau B au repos. La partie se situant en aval du choc passe quasi
instantanément a 1’état 1, i.e. a la vitesse u; et a la pression P;. Lorsque le choc arrive a
I’interface, il est réfléchi en choc dans le matériau A (car Z, < Zp) et transmis dans le matériau
B mais son amplitude varie. Celle-ci doit étre de méme valeur que le choc produit dans le
matériau A, se propageant dans le sens opposé, a partir de 1’état 1. Le matériau A passe donc de
I’état 1 a I’état 2, alors que le second passe directement a I’état 2 a partir de 1’état O (Figure I-
6.a).

Le passage a I’état 1 du matériau A s’effectue par une compression dans le sens direct (de
A vers B) a partir de 1’état 0. Cette compression est représentée par la polaire du matériau A, de
pente positive et passant pas 1’état 0. Le passage a 1’état 2 du matériau A s’opere par un choc se
propageant dans le sens indirect (de B vers A), a partir de I’état 1. Ce choc est donc représenté
par la polaire du matériau A, de pente négative (symétrique par rapport a 1’axe des ordonnées
de celle avec la pente positive) et passant par I’état 1 (Figure 1-6.b).
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Le passage a I’état 2 du matériau B s’effectue par une compression dans le sens direct a
partir de I’état zéro. La compression est cette fois-ci représentée par la polaire du matériau B,
de pente positive et passant par I’état 0. L’état 2 est déterminé par I’intersection des deux
polaires de choc des matériaux A et B, passant par I’état 2.

P A B A
Za<Zy a)

.......... A’
t = ) Matériau A - état 0 Matériau B — état 0 t Ar

Impédance Z, Impédance Zy ( ) s

---------- Pyl-cca---2 2 72 i
U 0| 0 pLeeoof- | §

---------- 1 0 i 0o
T s B B b = —

1‘_{ 2 2 N 0 ! ' - Matériau A Matériau B
a ol 1 b) LA ul c)

Figure I-6 : a) et ¢) Schéma de la propagation des ondes aux interfaces, b) polaires de choc

Les autres ondes engendrées par les réflexions sur les différentes surfaces libres (qui ne
sont pas représentées ici) sont gérées de maniere similaire : celles qui se propagent dans le sens
direct engendrent des états visibles sur les polaires de pentes positives alors que celles qui se
propagent dans le sens indirect engendrent des états visibles sur les polaires de pentes négatives
(symétriques par rapport a I’axe des ordonnées des polaires de pentes positives).

La propagation des ondes de choc (en trait plein rouge) qui s’ensuit est représentée
usuellement sur un diagramme distance/temps (Figure 1-6.c).

2.2.1.4. Amortissement hydrodynamique

Le choc principal se propage a la vitesse Dy;, déterminée a partir des états O et 1 par les
équations de conservation (cf. § 2.2.1.2). Lors du déchargement en pression, un faisceau
d’ondes de détente se propage derriere le front de choc. Le sommet du faisceau de détente se
propage a C;+u;, plus rapidement que le front de choc, tandis que la base de la détente se
propage a C,+up, moins rapidement que le front de choc. Il en découle que le sommet de la
détente rattrape le front de choc et I’atténue, pendant que la base s’étale (Figure I-7). C’est le
phénomene d’amortissement hydrodynamique [ROBO].

A , .
P Etalement de la détente Raidissement du choc -
Onde de choc

—— Onde de détente

C,tu, <D, +u,<C +uy,

~
N
N
N

Distance X

Figure I-7 : Propagation et atténuation hydrodynamique de 1’onde de choc plastique
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2.2.2. Propagation dans un matériau au comportement élasto-plastique

2.2.2.1. Définition

La validité du modele précédent se limite aux chocs suffisamment intenses pour que le
matériau se comporte comme un fluide parfait et subisse des déformations parfaitement
plastiques. Cependant, avant d’atteindre cette phase de compression uniforme des éléments de
volumes, le matériau subit une compression de type élastique dont les effets sont d’autant plus
visibles que le matériau est épais. La célérité du choc élastique étant supérieure a la celle de la
propagation de 1’onde plastique, elle se détache petit a petit et il apparait nettement une zone en
amont appelée précurseur élastique (Figure I-8) [ROBO].

p Ci > Do

Figure I-8: Propagation générale de I’onde de choc élasto-plastique

2.2.2.2. Equations de conservation

Les équations introduites au paragraphe 2.2.1 restent inchangées pour des matériaux décrits
avec un modele élasto-plastique. En effet, le domaine de déformation plastique est inclus dans
le comportement élasto-plastique. Cependant, des grandeurs seront rajoutées afin de modéliser
le choc élastique.

a. Limite d’élasticité

L’évolution des contraintes sous choc ainsi que le critere de Von Mises fait aisément
apparaitre la limite de la contrainte oxx. Cette limite d’Hugoniot oygr, qui représente la limite
du passage entre la propagation élastique et la propagation hydrodynamique, peut s’exprimer
sous la forme [ROBO] :

1-v
1-2v

G =Y, ( j (Eq. 1.19)

avec Yo la limite d’élasticité en traction simple dynamique, dépendant de la vitesse de
déformation. Sa valeur correspond usuellement a celle de 1’essai statique multiplié par un
facteur 1,5 a 2 [LSHDS8O0].

b. Célérité longitudinale

Si I’on considere une onde de compression longitudinale, 1’équation bilan de la quantité de

: . : 3Ae
mouvement selon 1’axe de propagation s’écrit, compte tenu du fait que o = T""+ 2ue . (Eq. 1.20):
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d’l do o€
—=—%=(1+2 = Eq. 1.21
Proe = oy T, (Fa. 12D
D’ou, en dérivant par rapport a x, on obtient une équation d’onde classique dont la célérité est :
A+2u &
¢ = ¢, (Eq. 1.22)
Po

L’onde « précurseur » élastique qui se propage a cette vitesse, creuse donc au fur et a
mesure 1’écart avec 1’onde plastique dont la célérité est Cy.

2.2.2.3. Représentations graphiques et résolution des équations

a. Courbe d’Hugoniot et polaire de choc

Les diagrammes évoqués dans le modele précédent sont légerement modifiés. Les pentes
des droites de Rayleigh, des courbes d’Hugoniot et des polaires de chocs restent identiques au
modele précédent ; seul leur point de départ est modifié. En effet, lors de la déformation
plastique 1’état initial n’est plus 1’état au repos du matériau mais son état déformé
élastiquement. Sur les diagrammes (o,V) et (o,U), ce point a pour ordonnée oygr, (Figure 1-9).
Cette contrainte induit trois modes de propagation des chocs dans le matériau.

)
GXX XX
Op O B e
OHEL OHEL
G, P0Gy
v u

Figure I-9 : Diagrammes (o,V) et (6,U) dans le cas d’un comportement élasto-plastique

Si la contrainte appliquée est inférieure a la valeur de oygy, il ne se propagera dans le
matériau qu’une onde de choc élastique de célérité C,.

Si la contrainte est comprise entre la valeur de oygp et la valeur indiquée par le croisement
de la courbe d’Hugoniot avec le prolongement de la droite représentant la déformation
élastique (op), deux ondes se propageront alors. La premiere sera de nature élastique,
d’intensité opgr, et se propagera a la célérité C,, et la seconde sera de nature plastique et se
propagera moins vite, a la célérité D (~ Cy).

Si la contrainte imposée est supérieure a la valeur de og, il ne se propagera qu’une onde de
choc de nature plastique déferlant a la célérité D.
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Les pentes des droites qui correspondent aux chocs €lastiques sont déterminées par a—p ou

N
dp S S (. o op

W Compte tenu de ce qui a été expliqué au paragraphe précédent, il vient: C, :8_ et
u 0,

)
0,.C, =£ (Eq. 1.23 et 1.24).
0
b. Résolution des équations de conservation

La méthode de résolution de ce modele est rigoureusement identique a celle du modele
précédent. Toutefois, la détente €lastique est deux fois plus intense que sa compression. Cela
peut étre imagé par un ressort que I’on comprimerait d’une longueur ly. Lors de sa détente, la
déformation qu’il subirait serait alors 21y du fait qu’il oscille autour de sa position d’équilibre.
A la déformation plastique pres, le matériau soumis a un choc subit le méme type de
sollicitation

2.2.2.4. Amortissement €lasto-plastique

Lorsque la pression hydrodynamique croit pendant 1’application du choc, elle franchit la
limite élastique d’Hugoniot opgy et déforme plastiquement le matériau, comme vu
précédemment. Lors de la détente, un faisceau d’ondes élastiques, dont la té€te se propage
également a la vitesse Cj, évolue en arriere du front de choc (Figure I-10). Dans les domaines
de pression inférieure a quelques gigapascals, la téte de ce faisceau d’ondes est plus rapide que
le choc principal, elle rattrape donc le choc en s’étalant et I’atténue. Ce phénomene s’ appelle
I’amortissement élasto-plastique. Il vient s’ajouter a I’amortissement hydrodynamique,
atténuant d’autant plus 1’onde de choc :

Co+Uo < Do1 + Up < C1+U1

P Précurseur P
1 \ €lastique Amortissement élasto-plastique
/ \‘A Amortissement
P, 20HEL hydrodynamique
CL
Ci L Do+ Précurseur
élastique
|OHEL 72 .
N\ > 1 )49 UL | | >
Co at X

Figure I-10 : Propagation et atténuation hydrodynamique de I’onde de choc élasto-plastique

2.3. Principe de I'essai d’adhérence par choc laser

Par le jeu de I'interaction des ondes générées et de la géométrie des matériaux éprouvés,
une sollicitation est imposée a l'interface entre le substrat et le revétement lors de 1’essai
d’adhérence par choc laser. De la traction pure ou du cisaillement pur peuvent ainsi étre induits
pour déterminer le niveau d’adhérence [HUO6] ou encore le niveau de contraintes résiduelles
[IKEDO6]. Puis, par la détermination du niveau de contrainte appliqué et la détection de
I’endommagement a I'interface, le seuil d’adhérence peut étre estimé. Les moyens mis en
ceuvres pour 1’analyse de I’endommagement et du niveau de contrainte dépendent toutefois des
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applications et de 1’épaisseur du revétement. Dans cette étude, seule la sollicitation en traction
sera utilisée pour étudier les particules projetées par cold spray.

2.3.1. Mécanismes de sollicitation en traction

Il est possible de créer une traction dans un matériau massif [COTT88] [BOUSO07] ou dans
une succession de couches, minces [SHIMOS8] ou épaisses [ARRIO6]. Si la traction est
suffisamment intense, i.e. si elle est supérieure a la contrainte a la rupture du matériau en
dynamique, pendant un laps de temps suffisant, I’endommagement apparait [KANEO3]
[BOUSO7]. Cette onde de traction est la conséquence du croisement de deux ondes de détente.
Il existe trois manieres de générer cette zone de traction : par la détente qui suit le choc en face
avant (dite traction principale), par les réflexions dans les matériaux (ou tractions secondaires),
ou par effets 2D (dite traction 2D).

2.3.1.1. Traction principale

La traction principale est générée pres de la face arriere du matériau. Ce mécanisme de
formation de traction a également lieu a I’interface entre deux matériaux lorsque I’'impédance
acoustique du substrat est supérieure a celle du revétement (Zx>Zg). Elle provient du
croisement de la queue de détente du chargement laser et de la réflexion du front d’onde de
choc principale sur la face arriere du matériau (Figure I-11).

Face arriére du matériau

T

Fin de chargement laser ~~ . _ Traction

- "t
Y ™

Début de chargement St

- -

Durée
d’'impulsion

Figure I-11 : Extrait d’un diagramme (X,t) illustrant la formation de la traction principale

2.3.1.2. Traction secondaire
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Figure I-12 : Diagramme (X,t) donnant le mécanisme de formation de la traction secondaire
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La traction secondaire est généralement créée plus loin de la surface libre ou de I’interface
et provient du croisement des réflexions multiples. Dans le cas d’un bicouche A/B, la premiere
onde de choc sur la face arriere du matériau B se réfléchit en onde de détente et la réflexion de
la premiere onde de choc sur I’interface produit une onde de choc se propageant vers la face
avant du matériau A (si Za<Zg), qui va se réfléchir sur la face avant pour former une onde de
détente qui se propagera dans le sens direct (Figure X). Ce type de traction n’est donc formé
que sur les systemes de matériaux pour lesquels Z >Zp et sur les matériaux monolithiques
(Figure I-12).

L’épaisseur des matériaux ou le temps de maintien du chargement laser peut étre optimisé
pour obtenir une traction primaire a la distance désirée de la face avant. Elle peut par exemple
étre localisée a I’interface entre les matériaux A et B (Figure I-13).

A
Temps t Zone d’écaillage t A
Rupture de
I’interface
0 4
| — -v v~ ~/5]5)\-¥
3 4
- - /2 5 >~
5 T s . 9 -
g8 £ g 1
g0 &0 0
£y 1
O = 0 - o= 0 R
P Distance X P Substrat Dépot X

Figure I-13 : (a) Diagramme (x,t) avec endommagement dans un matériau monocouche et (b) a
I’interface d’un bicouche

2.3.1.3. Traction engendrée par les effets 2D

La traction «2 D » est générée sans utiliser les différences d’impédance. Le comportement
des ondes de choc en deux dimensions, qui devient non négligeable lorsque 1’épaisseur du
substrat est au moins trois fois supérieur au rayon de la tache focale [LEV96] [LIANOS]
[BOUSO7], differe donc des modeles monodimensionnels proposés précédemment. Bien que le
chargement soit « unidimensionnel », il en est autrement pour la propagation des ondes; des
propagations supplémentaires et de la traction apparaissent [BOUSO7]. En effet, lorsque 1’onde
longitudinale se déplace dans les premiers instants, des ondes obliques se forment, propageant
également I’onde transversalement. De plus, ces ondes de choc obliques engendrent des ondes
de détentes obliques qui, en se croisant, forment une poche de traction en aval de I’onde de choc
plane principale (Figure I-14). Puis, cette zone de traction rattrape petit a petit I’onde de choc en
téte et diminue de maniere conséquente son amplitude [ROBO].

La traction obtenue par ce mécanisme s’avere tres utile car elle peut étre générée dans tout
type de cible. Elle trouve son application dans 1’étude de I’endommagement sous contraintes
dynamiques de matériaux monolithiques massifs [BOUS07]. Néanmoins, la aussi, I’épaisseur
des matériaux et le temps de maintien du choc peuvent €tre optimisés pour positionner le
maximum de traction de fagon judicieuse.
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Figure I-14 : Schéma de la formation de la poche de traction générée par les effets bidimensionnels de la
propagation des ondes de choc

2.3.2. Détermination du niveau de traction

Quelle que soit la maniere de procéder, par calcul direct ou par modélisation numérique, la
détermination du niveau de sollicitation généré a I’interface entre le revétement et le substrat
nécessite 1'utilisation du systtme de mesure par interférométrie laser VISAR'. Par effet
Doppler, celui-ci détecte le mouvement d’une surface par modification de la fréquence du
signal émis [BARK70] [BARK72] [WANGO02] (cf. Chapitre 2, § 2.2.3).

2.3.2.1. Calcul direct

La mesure de vitesse de face arriere, dite « surface libre », appliquée aux dépdts minces
permet de déterminer directement le niveau de sollicitation généré a 1’interface entre le substrat
et le revétement. En négligeant les gradients de contrainte et de vitesse dans la couche mince,
I’application de la seconde loi de Newton aboutit, en effet, a [GUPT93] [WANGO02]
[LIANOS] : 2

Ginterface = _(ph) _u (Eq 125)

revétement * atz

avec : P, la masse volumique du revétement
h, I’épaisseur du revétement
u, le déplacement de la face arriere (mesuré par le systeme VISAR¥)

La validité de cette hypothese augmente donc lorsque le revétement présente une épaisseur
de plus en plus faible [LIANOS]. Dans le cas de particules de 10um de diametre projetées par
cold spray, cette hypothese ne peut étre utilisée. Outre I’épaisseur, la géométrie des interfaces
induira des gradients de contrainte et de vitesse. De plus, la sensibilité du systtme VISAR* ne
permet pas la détection du déplacement de la face arriere d’un objet de cette dimension (cf.
Chapitre 2, § 3.2.2).

2.3.2.2. Modélisation numérique

Avant la simplification décrite dans le paragraphe précédent, des simulations numériques
de l'essai d’adhérence par choc laser étaient couplées aux mesures expérimentales par
interférométrie laser afin d’estimer le niveau de sollicitation généré a I’interface [GUPT90]
[GUPT92].

Parce que I’utilisation de la seconde loi de Newton n’est valide que pour les faibles
épaisseurs de revétement [WANGO2], une méthode identique est réalisée pour estimer
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I’intensité de ce parametre dans le cas des revétements plus épais, supérieurs a 3um [ARRIO6]
[BOUSO7]. La vitesse de face arriere mesurée expérimentalement permet de calibrer les
simulations, i.e. la sollicitation imposée en face avant, afin de s’assurer de la validité du niveau
de traction calculé. Différents codes de calcul 1D, comme HUGO® [BOLIO7] ou SHYLAC®
[BOLIO7], puis 2D, comme RADIOSS® [BOUSO7] ou ABAQUS® [LIANOS], sont
usuellement sélectionnés et peuvent étre utilisés en fonction des applications.

2.3.3. Détection de I’endommagement

Afin d’évaluer le seuil d’adhérence des revétements, I’endommagement des interfaces doit
étre détecté. En fonction de la nature des matériaux et de 1’épaisseur des dépots, les méthodes
différent pour déterminer I’endommagement.

2.3.3.1. Observation post-opératoire

Dans le cas de revétements minces, la formation de fissures le long de I'interface suréleve
le revétement [HUO6] et entrailne souvent un phénomene d’écaillage [WANGO2].
L’endommagement provoqué par 1’essai est par conséquent aisément détectable par
observation post-opératoire, par microscopie optique [SHIMO8] ou a balayage [WANGO02].

2.3.3.2. Interférométrie laser VISAR”
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Figure I-15 : Principe de détection de I’endommagement a I’interface par interférométrie laser [BARROS]

Lors des essais d’adhérence sur des revétements épais, il est difficile d’obtenir une
visualisation directe des phénomenes se produisant en surface, ou en profondeur, sans une
longue préparation post-opératoire en coupe. Cette derniere peut de plus altérer les résultats en
accentuant la propagation et la dimension des fissures présentes. Pour pallier ce probleme, il
existe une méthode qui met en ceuvre un interférometre laser VISAR® [ZHOUO03] [GUPT95]
pour la détermination du profil de vitesse matérielle de la face arriere de I’échantillon en
fonction du temps (cf. § 5.3.2 et Chapitre 2, § 2.2.3). L’exploitation des résultats ainsi obtenus
permet d’avoir acces au comportement des matériaux sous choc (endommagement,
décollement a I’interface, décohésion au sein du revétement, etc.). Ce dispositif a d’ailleurs
fourni des résultats probants sur des revétements élaborés par projection thermique [BARRO4]
[KOBAO4] Chaque pic de vitesse correspond a la mise en mouvement de la face arriere du
revétement par réflexion d’une onde de choc ou de détente sur cette dernicre [THOU97]
(Figure I-15). Dans le cas d’'un matériau endommagé, la fréquence des réflexions sur la face
arriere devient plus élevée et un rechargement dii aux réflexions sur le vide laissé entre les
matériaux apparait.
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3. MIISE EN VITESSE DES PROJECTILES
3.1. Procédé cold spray

L’un des enjeux de cette étude est la compréhension des mécanismes d’adhérence qui
surviennent lors d’impacts a grande vitesse. Afin d’étre étudiées, des particules de cuivre ont
donc été projetées par cold spray et collectées sur un substrat d’aluminium.

3.1.1. Principe de la propulsion

Le principe du procédé de projection dynamique par gaz froid, nommé « cold spray », est
d’accélérer aérodynamiquement des particules de poudre a I’état solide. Un gaz (Air, N, ou He)
préalablement chauffé (de 200 a 600°C) et comprimé (de 0,5 a 3MPa) s’écoule a travers une
tuyere afin d’étre accéléré de maniere supersonique (Figure I-16). Des particules de poudres a
I’état solide sont injectées en amont de ce convergent — divergent pour étre propulsées a des
vitesses de 200 a 1200m.s [ALKI95] [STOLO2] [STEEO4] et projetées sur un substrat
positionné en vis-a-vis. L’empilement des ces particules sur la cible aboutit a la formation d’un
dépaot, alors que la collecte de quelques particules isolées écrasées sur la surface du substrat qui
permet I’étude des particules élémentaires, ou « splats” ».

Mesure de tempeérature Capteur de pression Convergent / divergent  Zone supersonigue

Alimentation en poudre

Alimentation principale en gaz
Gaz de transport

Figure I-16 : Schéma vu en coupe du pistolet cold spray

3.1.2. Optimisation des conditions de projection

Afin d’optimiser la projection et ainsi obtenir 1’adhérence la plus élevée et conférer les
meilleures propriétés mécaniques et métallurgiques aux dépots, de nombreuses €tudes sur les
différentes conditions de projection ont été menées. La vitesse d’impact, la température de
préchauffage, la morphologie et 1’angle d’impact, 1’oxydation, la distance de projection, la
nature du gaz propulseur, le diametre des particules, sont autant de parametres abordés.

3.1.2.1. Vitesse critique

Contrairement a la majorité des techniques de projection thermique, le procédé cold spray
autorise la formation de dépots sans préchauffage significatif de la poudre [KREY06]. En
revanche, il apparait que les particules de poudre doivent atteindre une certaine vitesse critique
pour adhérer au substrat [ALKI90] [STOL02] [RALEO6]. Celle-ci correspondrait a 1’apparition
des instabilités adiabatiques le long de I’interface [SCHMO06] [ASSAO3]. En deca, leur impact
provoque la densification et 1’abrasion du substrat. En revanche, au-dela, le rendement de
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projection approche les 90% voire plus; initialement de 34% pour des particules de titane
projetées 2 602m.s™', celle-ci atteint 94% pour des vitesses de 660m.s” [WONGO09]. Toutefois,
dans la bibliographie, ce seuil critique d’adhérence pour des particules de cuivre peut différer,
selon les études, de 10 a 56%. Cet écart serait provoqué par le taux d’oxydation de la surface
des particules [LIO7].

Certaines études ont atteint 1’objectif de réduire la vitesse critique en analysant les effets de
la température de préchauffage des particules [DYKHO03] [SCHMO06] ou du substrat par
passage du pistolet au-dessus du substrat [SAKA04] [FUKUO7], de I’angle d’impact [OKAO03]
[LIO5S] [GANGOT7], ainsi que de leur oxydation [LIO7-1] [KANGO7] [LIO9]. L’élévation de la
température, le caractere anguleux des particules ainsi que la propreté des surfaces de contact
favorisent I’accroche des particules et peuvent abaisser la vitesse critique, de 610 a 300m.s™
pour des particules de cuivre non oxydées projetées sur un substrat de cuivre [LI09]. De
surcroit, plus la couche d’oxyde est épaisse, moins I’influence de la nature du matériau projeté
est visible [LIO9].

3.1.2.2. Augmentation de la vitesse d’impact

La vitesse joue donc un réle majeur dans I’efficacité de la projection cold spray. Par
conséquent, la démarche générale a été d’optimiser les parametres précédemment explicités
afin d’atteindre les vitesses d’impact les plus élevées. La distance de projection peut, par
exemple, étre déterminée de maniere a ce que I’interaction gaz — substrat (cf. § 3.1.3) soit la
moins décélératrice possible. Pour des conditions de gaz propulseur de 0,62MPa / 500°C, une
distance de 10mm a été estimée par simulation numérique [SAMAO7]. L’influence de la
pression et la température du gaz propulseur sur sa vitesse en sortie de pistolet [FUKUO7]
[DYKHO3] ainsi que celle du diametre [DYKHO3] ou de la morphologie [FUKAOQ6-1] des
particules sur leur propulsion peuvent également €tre analysées. Ainsi, plus les particules sont
petites ou anguleuses, plus elles acquicrent des vitesses de projection élevées.

3.1.2.3. Amélioration des propriétés des revétements

L’une des propriétés principales a conférer aux revétements est une adhérence de bonne
qualité, appréciable lors de la projection par le rendement de dépdt ou, apres projection, par des
essais mécaniques d’adhérence. Le niveau d’adhérence des dépots est amélioré par
augmentation de la pression [TRIAO8] ou de la température de préchauffage du gaz propulseur
[SCHMO6], par post-traitement thermique de la piece obtenue [MAKIO7] [GARTO06] ou
diminution de la dureté du substrat [MAKIO7]. De plus, la sensibilité aux paramétres de
projection semble Etre la plus élevée lors de I'utilisation de particules fines [KAIR06] En effet,
plus les conditions de projection sont séveres, plus les particules pénétrent profondément dans
le substrat, notamment lorsque la dureté de ce dernier se révele inférieure a celle des particules.
Les zones de décohésion persistantes dans le dépdt aprés projection peuvent ensuite étre
diminuées par post-traitement, réduisant ainsi les potentiels sites d’amorcage de fissures. La
densité du revétement se trouve également améliorée. Ce post-traitement peut s’appliquer lors
des passages successifs du pistolet au-dessus du substrat lors du dépot des différentes couches
du dépdt [TRIAOS]. La dureté pres de la zone interfaciale diminue également.

En fonction des applications, la dureté du revétement peut se révéler €tre un autre point
essentiel & controler. Si le traitement thermique pendant [TRIAOS] ou aprés [GARTO06] la
projection ou de maniere post-opératoire relaxe les contraintes et adoucit les matériaux, la
dureté post-projection semble principalement dépendre de la dureté initiale de la poudre, et par
conséquent a la taille des particules [KAIR06]. La modification des conditions de projection
n’influence pas considérablement ce parametre. Certaines études ont été menées a plus fine
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échelle afin de déterminer les causes de cette élévation de dureté. L’intense déformation
provoque, le long de I’interface entre la particule et le substrat, I’apparition de microbandes
orientées selon la zone interfaciale [LI04]. Dans cette zone, la dimension des grains diminue et
par conséquent, la dureté locale augmente.

3.1.3. Interaction gaz / maticre

La décélération brutale du jet supersonique vers des vitesses subsoniques au voisinage du
substrat provoque une perturbation dans le jet. Une zone de compression (a haute pression et
densité) est alors générée, altérant ainsi la mise en vitesse des particules les plus fines
[ALKIO1]. L’interface entre le jet supersonique et cette zone de compression est, par
conséquent, marquée par une onde de choc a travers laquelle le flux gazeux ne peut plus étre
considéré comme isentropique [JODOO1].

De nombreuses visualisations par ombroscopie ont été réalisées a travers les différentes
études. Ainsi, les sauts de densité, nommés ondes de choc, ont été détectés [PATTO7]
[MORGO04] Le jet cold spray se décompose en trois régions remarquables [GURJ04] (Figure I-
17). Celle située en amont de I’onde de choc sphérique correspond a la zone libre du jet et
présente des chocs obliques en « diamant » [DONA71]. La zone d’impact du jet sur le substrat
nommée «zone de recirculation », dont les dimensions diminuent lorsque la distance de
projection augmente [PATTO7], présente de forts gradients de vitesse. Enfin, la région radiale
autorise I’évacuation du gaz par un écoulement turbulent.

\ Tuyére /
Zone de haute Choc dans le jet
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Flux circulant —// \— Zone d'impact
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Figure I-17 : Schéma en coupe du jet de gaz cold spray et de sa zone d’interaction avec le substrat [GRUJ04]

Région 3

Le passage par I’onde de choc qui délimite la zone de recirculation induit une décélération
des particules [ALKI 01]. Celle-ci sera d’autant plus grande que la particule sera fine et que la
région a traverser sera de grande dimension. En effet, cette chute de vitesse est définie par la
relation [GURJ04] :

impact

u _ st st
p_exp| 2L (Eq. 1.26)
u, 4.0,9,
avec : u,, la vitesse de la particule avant la zone de décélération

ul;npac‘l , la vitesse d’impaCt dela particule

Pp, la masse volumique de la particule

®,, le diametre de la particule

Pst, la masse volumique du fluide dans la zone de haute pression
L, I’épaisseur de la zone de recirculation
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3.1.4. Simulation numérique du procédé

Afin d’optimiser les conditions de projection et de comprendre 'influence des différents
parametres sur les conditions d’impact, les deux grandes étapes du procédé cold spray ont été
modélisées numériquement. La simulation de 1’écoulement a ainsi permis d’appréhender la
phase d’accélération et celle de I’impact des particules d’envisager les mécanismes d’adhérence.

3.1.4.1. Modélisation de I’écoulement gazeux

La modélisation numérique de 1’écoulement du gaz a travers la tuyere et son impact sur le
substrat représente 1’'un des outils largement utilisés pour la détermination des conditions
d’impact des particules (cf. § 4.1) [JODOOS5] [PATTO7]. A travers la théorie 1D isentropique
[DYKHO98] [OUZIO1] [SAKAOI1] ou la modélisation numérique bidimensionnelle [KATAO07]
[JODOO05], la vitesse et la température du fluide en tout point du jet ou la morphologie de
I’écoulement gazeux ont été calculées. Ainsi, la prise en compte des interactions entre le gaz et
la matiere a permis 1’estimation de la vitesse d’envol des particules [KLINOS] (avec une erreur
inférieure a 5% par rapport a la mesure [JODOOS]), de leur vitesse d’impact et de leur
température avant impact. Avec une vitesse d’envol supérieure 3 600m.s’ [HELF06], les
particules dont le diametre est supérieur a 10um ne semblent que peu affectées par la
décélération aérodynamique dans la zone de recirculation [PATTO7]. En revanche, la poudre
acquiert une température supérieure a 200°C durant la traversée du systeme [KLINOS] [LIO6].

Par modification des grandeurs d’entrée des simulations numériques, physiques ou
géométriques, la distance de projection, difficile a prédire, a été optimisée pour des conditions
de pression et de température données.

3.1.4.2. Modélisation de I’impact des particules

La modélisation de I’impact des particules sur le substrat représente le principal outil pour
la détermination et la compréhension des mécanismes d‘adhérence qui se produisent aux
interfaces durant I’élaboration d’un revétement. Les études menées s’orientent généralement
vers des codes de calculs industriels par éléments finis tels que LS-DYNA® [LIO7] [LIO9-2] ou
la version explicite d’ABAQUS® [KREYO06] [LI09-2] et utilisent usuellement des modeles de
plasticité de type Johnson-Cook (cf. Chapitre 2, § 4.2) [LI06-2], parfois modifiés [RULE97]
[MISHOS], pour décrire le comportement des matériaux.

Dans la bibliographie, 1’adhérence d’une particule projetée par cold spray est généralement
possible par ancrage mécanique, mise en contact de surfaces propres et lorsque le phénomene
de fusion se produit localement le long de I'interface (cf. § 3.1.5.1). A travers les simulations
numériques, la déformation, la morphologie finale et la durée d’interaction sont donc estimées
en fonction des matériaux mis en contact et de la vitesse d’impact.

Pour les particules de cuivre dont le diametre est inférieur a SOum, le temps de contact, qui
croit avec le diamétre, reste inférieur a 80ns [PAPYO02].

La détermination de la morphologie finale des matériaux indique le niveau d’ancrage
mécanique responsable de I’adhérence.

La déformation plastique dans la zone interfaciale renseigne, d’une part, sur le devenir de la
couche d’oxyde au comportement fragile qui peut se craqueler, autorisant alors le contact de
surface « fraiches » et favorisant 1’adhérence [LI06-2]. En effet, lors de I’étirement de la
surface de contact, cette couche d’oxyde ne peut subir les grandes déformations sans se briser,
laissant localement apparaitre des zones sans oxyde donc réactives. D’ailleurs, certaines études
prennent en considération cette couche initialement présente a la surface des matériaux et
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mettent en évidence l’influence de son endommagement sur la morphologie finale ou
I’adhérence de la particule [LIO7]. D’autre part, a travers 1I’énergie plastique dissipée sous
forme de chaleur [KIMOO] et la formation de bandes d’instabilités adiabatiques [GRUJ04], le
calcul de la déformation plastique permet l’estimation de I’augmentation de température
provoquée par I'impact. Il semblerait que ce cisaillement adiabatique soit indissociable du
phénomene d’adhérence des particules [ASSA03] [SCHMO06] [KREYO06] (cf. § 3.1.5.1).

3.1.5. Mécanismes d’adhérence

L’adhérence des revétements générés par cold spray reste I’un des points faisant 1’objet
d’une attention particuliere, puisque la qualité de ce parametre est synonyme de fiabilité des
pieces obtenues. Plusieurs analogies ont été avancées par les auteurs pour décrire les
mécanismes responsables de ’adhérence des splats , introduits au paragraphe 3.1.4.2, ainsi que
des dépats.

3.1.5.1. Adhérence des particules

A T’échelle de la particule, I’équivalence avec le soudage par explosion [GRUJ04], ou la
« compaction dynamique » [SCHMO04], n’a été que récemment établie, corroborée par les
simulations numériques d’impact de particules (cf. § 1.1.4) [CHANO4] [LIO7] [KREYO06]
[SCHMO6]. Cette technique nécessite, outre une vitesse minimale similaire a celle établie en
cold spray (cf. § 1.1.2.1) [CROSS82], que le matériau mis en vitesse forme un angle d’impact
avec le substrat. La friction et la sévere déformation, plastique puis visqueuse, sont alors a
I’origine de I’élévation de température locale. Ainsi, de la matiere a I’état solide est éjectée du
fond vers les bords du cratere puis la couche d’oxyde initialement présente sur les matériaux se
fracture et autorise le contact de surfaces « propres » (cf. § 3.1.4.2) [LIO7] [FUKUOQ9]. Lorsque
la température atteinte et, par conséquent, la vitesse d’impact, sont suffisantes pour atteindre la
fusion locale de l'interface, des phases intermédiaires peuvent étre observées [KACAOQ3]
[THOMO93] [CROSS82]. Tout comme celles observées en compaction dynamique lorsque la
pression est suffisante [MAMAOI], elles ne sont pas désignées comme étant directement
responsables de 1I’adhérence. Toutefois, de moins en moins d’auteurs considérent que 1’ancrage
mécanique peut, a lui seul, expliquer I’adhérence des particules.

Le passage du comportement plastique a visqueux correspond au phénomene de
cisaillement adiabatique. Ce dernier semble désormais indissociable de 1’adhérence des
particules au substrat [ALKIO2] [KREYO06] [SCHMO06]. Toutefois, le type de liaison
effectivement formée durant I’impact n’a pas été mis en évidence [ XIONOS] [LIO6-2]. 1l parait
peu concevable que des interactions métallurgiques puissent survenir phénomene de fusion
transitoire a Dinterface [GRUJ04], pendant des durées inférieures a la centaine de
nanosecondes. C’est la raison pour laquelle la simulation numérique est principalement utilisée

pour tenter de percer les phénomenes prédominants responsables de 1’adhérence d’une particule.

Malgré I’éjection de matiere solide induite par le cisaillement adiabatique, certaines études
indiquent que les premieres particules de cuivre peuvent adhérer au substrat principalement
parce qu’elles sont piégées dans des crateres dont la cavité est plus large a la base qu’a la
surface [KINGO08] [GRUJ03]. Malgré une vitesse d’impact élevée, de I’ordre de 1000m.s™, et
une température de fusion atteinte numériquement [ALKIO2], I’interface est entierement sans
cohésion.
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3.1.5.2. Adhérence des dépodts

L’adhérence d’un dépot est, en partie, expliquée par des phénomenes similaires a ceux du
soudage par explosion [DYKH99] [GRUJO03]. D’autres auteurs attribuent le maintien du dépot
aux effets, sur I'interface, de I’impact successif des particules provenant des différentes strates
du revétement [STOLO02-2] [VANO2]. L’impact successif des particules lors des différents
passages provoquerait des chocs répétés qui se propageraient de la surface jusqu’a I’interface
pour souder les particules entre elles et au substrat sans pour cela que le mécanisme en soit
explicité. L’adhérence induite par ce phénomene pourrait €tre amplifiée par un traitement
thermique, en cours de projection, induit par les passages a répétition du pistolet cold spray
[TRIAO8].

Des études en transmission a travers l’interface ont révélé la présence d’interactions
métallurgiques entre le cuivre et I’aluminium [HUSSO09]. Des zones composées d’une
succession d’intermétalliques et d’autres présentant une phase eutectique ont été identifiées (cf.
§ 5.2.2) [BARROS] [BARRO7]. Ces régions interfaciales ont certainement subi un traitement
mécanique par I’impact successif des particules des couches supérieures ainsi qu’un traitement
thermique par passages successifs du pistolet. Néanmoins, les composés intermédiaires sont
majoritairement responsables de 1’adhérence du dépot. Le procédé cold spray a de plus été
placé dans un graphique reliant les mécanismes survenant lors de I'impact a la vitesse et a
I’angle d’impact [BARRO7], classique pour le soudage par explosion. Ainsi, les procédés ont
été mis en regard.

L’objectif de cette étude sera donc d’appliquer ce type d’analyses a des interfaces
élémentaires, entre une particule isolée et le substrat, afin de mettre en avant les interactions qui
surviennent durant 1I’impact. L’influence des conditions d’impact sur leur développement
renseignera sur leurs origines et leurs conséquences sur 1’adhérence.

3.2. Plaquage d’écaille par choc laser

Afin d’étudier I'influence de la température de préchauffage sur les phénomenes qui se
produisent le long de I’interface durant ’impact, un procédé permettant le contrdle de ce
parametre a été utilisé. L’accélération de matiere par choc laser permet en effet de simuler
expérimentalement le procédé cold spray [BOUS96-2]. L’utilisation du « F-LASAT »,
accélération de plaque par choc laser, a ainsi pu étre utilisé afin d’étudier I’effet de 1’oxydation
de surface [BARROS]. Le phénomene d’écaillage d’un matériau massif, connu depuis une
vingtaine d’années [COTT88], peut également devenir source de projectile.

3.2.1. Envol de plaque par choc laser

Le principe du procédé d’accélération de plaque par choc laser est d’irradier la face avant
d’une plaque mince, de 100mm? et d’environ 100um d’épaisseur, afin de la mettre en vitesse et
de la projeter sur un substrat positionné en vis-a-vis, a quelques millimetres [BARRO7]
[ICHIO7] (Figure 1-18). Avant le choc laser, la plaque-projectile adheére au support via de la
graisse a vide préalablement déposée. Cette derniere permet é€galement de contenir le
confinement eau utilisé pour atteindre des vitesses élevées, supérieures a 800m.s™".

L’utilisation de ce procédé avec le couple Cu/Al a permis de mettre en évidence la
formation de composés intermétalliques dans des conditions hors d’équilibre (cf. § 5.2.2).
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Cette technique est toutefois limitée par 1’épaisseur des plaques qui peuvent se désagréger
si la sollicitation par irradiation s’avere trop importante. Ce probleme n’apparait cependant pas
lors de la génération d’écaille par choc laser.

Graisse a vide
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Figure I-18 : Principe de I’essai d’envol de plaque par choc laser

3.2.2. Envol d’écaille par choc laser

Le principe du procédé d’écaillage par choc laser est de générer une écaille, d’épaisseur
choisie, dans un matériau massif, d’environ 100mm? et de 200um d’épaisseur, afin qu’elle soit
projetée sur un substrat positionné en vis-a-vis. Ce phénomene a initialement été observé avec
des lasers dont la durée d’impulsion était de I’ordre de la nanoseconde [COTT88], puis de
I’ordre de la femtoseconde [TAMUOI1]. L’impulsion laser génere la propagation d’un choc
immédiatement suivi d’une onde de détente. La traction dite « principale » (cf. § 2.3.1.1)
induite a quelques dizaines de micron de la face arriere endommage le matériau. L’écaille est
ainsi réalisée et les ondes continuent alors de se propager, indépendamment dans les deux
parties. Celles présentes dans I’écaille conservent sa vitesse matérielle, les autres freinent et
arrétent le matériau massif. Le différentiel autorise finalement I'impact de 1’écaille sur le
substrat (Figure 1-19).

Confinement eau

Cratére laissé par I'écaille

Figure I-19 : Principe de I’essai de plaquage d’écaille par choc laser

L’épaisseur de 1’écaille générée peut étre estimée, par la théorie unidimensionnelle
isentropique (cf. § 2.2), en fonction de 1’épaisseur du matériau massif, de ses caractéristiques
sous choc et de la durée d’impulsion du laser utilisé. Ce parametre s’ exprime alors :

C—ul C+l/l1
e, . =———-|cT+|1- L Eq. 1.27
écaille 2C |: ( D j :| ( q )
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avec : ¢, la célérité dans le matériau
uy, la vitesse matérielle du matériau apres passage de 1’onde de choc
T, la durée d’impulsion du laser
D, la vitesse de 1’onde de choc principale
L, I’épaisseur du matériau massif sollicité

Comparativement a I’envol de plaque par choc laser, le projectile ne subit que peu de
déformation plastique. L’écaille peut donc atteindre de faibles épaisseurs sans se désagréger et
I’élévation de sa température par restitution de I’énergie plastique de déformation est alors
limitée.

4. DETERMINATION DES CONDITIONS D’IMPACT

Outre le taux d’oxydation et I’épaisseur de la couche d’oxyde des surfaces mises en contact
(cf. § 3.1.2.1), la vitesse d’impact et la température atteinte par la particule et le substrat avant
impact sont deux parametres essentiels a prendre en compte [KATAO7] pour la compréhension
de I’adhérence. Ainsi, modélisations numériques et dispositifs expérimentaux sont de plus en
plus développés afin d’accéder a I’évolution de ces grandeurs.

4.1. Par modélisation numérique

La théorie isentropique unidimensionnelle [DYKH98] [SAKAO1] [JODOO2] a initialement
permis d’étudier I’écoulement du jet de gaz a travers la tuyere (cf. § 3.1.4.1). Ainsi, par des
modeles d’écoulement de fluide non visqueux [OUZIO1], la vitesse et la température du gaz ont
pu étre estimées en tout point de I’axe en fonction des conditions de projection. Puis, a travers
des équations de transfert de quantité de mouvement, la vitesse des particules en a été déduite
[DYKH98] [ALKIO1] [DYKHO3]. Par la suite, I’utilisation de programmes de dynamique des
fluides, tel que Fluent®, dans une configuration 1D a facilité 1’analyse du comportement du jet
libre en aval de la tuyere [STOLO1]. Via des équations de transfert de chaleur et de quantité de
mouvement, la vitesse et la température du gaz et de la particule ont ainsi été accessibles en
tout point de 1’axe de jet. L’interaction fluide-matiere entre le jet et le substrat a par la suite été
mise en €vidence et prise en compte dans le calcul de ces parametres [GRUJ04], proposant
ainsi ’estimation de la vitesse et de la température d’impact des particules en fonction de leur
diametre et des conditions de projection.

Le développement du calcul de fluides dynamiques (« Computational Fluid Dynamics »,
CFD) a, par la suite, permis la modélisation convenablement représentative d’un écoulement
biphasique 1D ou 2D [GILM99] [JODOO02] [JODOO0S5]. Les interactions des particules avec le
gaz propulseur et ce dernier avec le substrat ont de ce fait été prises en compte. Ainsi, des
études paramétriques ont été menées en fonction des conditions de compression et de chauffage
du gaz [STOLO02-2] [GRUJ04], de la géométrie de la tuyere [SAMAOS] ZAHIO8] [LI07-2], de
la distance de projection [LIO8], de la dimension des particules [GRUJ04] et de leur taux
d’injection. Par exemple, I’augmentation de la quantité de poudre injectée, de 1 a 3g.s™,
diminue d’environ 10% la vitesse des particules de cuivre en sortie de tuyere [SAMAOS]
(Figure 1-20).
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Figure I-20 : Vitesse des particules calculée en fonction de leur diametre pour différents débits de poudre
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Lorsque I’interaction entre les particules est négligée, le réchauffement des particules
s’effectue uniquement par transfert thermique avec le gaz, i.e. par convection. L’équation de la
chaleur appliquée aux particules présentes dans le fluide permet ainsi I’estimation de leur
température en tout point de I’axe du jet cold spray. En considérant ce parametre uniforme dans
la particule, i.e. un nombre de Biot inférieur a 0,1, I’équation s’écrit [KATAO7] :

T,
m, C,—t= h(T,-T,).A, (Eq. 1.28)
avec m,, la masse de la particule

C,, la chaleur spécifique du matériau

T,, la température du gaz

Tp, 1a température de la particule supposée uniforme
A, la surface de contact avec le fluide

h, le coefficient d’échange convectif

La valeur du coefficient d’échange convectif h dépend de la turbulence de I’écoulement,
décrit par le nombre de Reynolds R, et du rapport des diffusions mécaniques et thermiques,
décrit par le nombre de Prandtl P,. Ces deux quantités, calculées numériquement, interviennent
a travers I’expression du nombre de Nusselt N,, rapport du transfert de chaleur par convection
et de celui d’une conduction pure, dans le terme de convection.

Par la définition de grandeurs adimensionnées, la température et la vitesse des particules
ont pu étre calculées en fonction du diametre et du matériau considéré [KATAOQ7]. Ainsi, en
considérant un faible taux d’injection, I’évolution de ces parametres pour des particules de
cuivre a ici été analysée pour des conditions de projection de 3MPa et 300°C, a 10mm en aval
de la tuyere, sans substrat modélisé en vis-a-vis (Tableau I-1). Un minium de température et un
maximum de vitesse pour un diametre de 3um ont été mis en évidence. De part et d’autre de
cette valeur, les particules circulent moins vite et voient ainsi leur température augmenter.

Diamétre de particule | Température avant impact | Vitesse avant impact
10um 27°C 620m.s”
20pum 87°C 560m.s”
60um > 190°C 400m.s”

Tableau I-1 : Température et vitesse des particules de cuivre calculées en fonction de leur diametre
pour des conditions de projection de 3MPa et 300°C
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4.2. Par mesure expérimentale

4.2.1. Vitesse de projection

Bien que de nouvelles techniques telles que le « PSI (Particle Shape Imaging) » [ZIMMOS]
ou le «ColdsprayMeter » commencent a se développer, les deux principaux outils de
métrologie in situ les plus courants restent les systeémes « SprayWatch » [RALE06] et DPV-
2000 [HUANOG6].

Le premier, développé par la société OSEIR, associe une caméra CCD rapide a une diode
laser pulsée. Le capteur de la caméra posseéde 1280x1024 pixels® et sa vitesse d’obturation
varie entre 100ns et 10ms [VATOI1]. 1l est ainsi possible d’enregistrer 7 images par seconde.
Avec une puissance maximale de 160W, la diode génere des impulsions dont la fréquence
atteint 10Hz et dont la durée varie entre 50 et 2000ns [LARJ03]. Sur un cliché, trois impulsions
éclairent une méme particule a différents instants. La vitesse de cette dernieére peut ainsi étre
déduite par mesure de la distance parcourue.

Des particules de nickel de 10 a 30um de diametre ont été soumises a ces mesures sous des
conditions de projection de 2MPa et 400°C, entre 16 et 32mm apres la sortie de la tuyere
[RALEOS]. Les particules circulent avec une vitesse moyenne de 570m.s”. Puisque le cuivre
possede une densité proche du nickel et que le coefficient de poussée ne dépend que de ce
parametre métallurgique, les particules projetées dont il est question dans la suite de ce
mémoire devraient atteindre des vitesses comparables. L’utilisation de ce systéme a mis en
évidence une variation de 20% de la vitesse de projection des particules entre le centre du jet et
sa périphérie. De plus, I'influence de la présence du substrat a été prouvée : sous des conditions
de projection de 2MPa et 400°C, la vitesse a chuté de 570 2 510m.s™' en présence d’un substrat
positionné a 30mm de la sortie de la tuyere. Dans ces conditions, des particules de cuivre
projetées sous 3MPa et 600°C devraient présenter une vitesse d’impact moyenne supérieure a
600m.s'. Dans cette étude, des expériences seront toutefois menées afin de réévaluer la vitesse
d’impact des particules de cuivre projetées.

La seconde dérive d’une technique développée dans les années 80 pour la projection
plasma, qui mesure de la vitesse et de la température des particules par analyse des radiations
thermiques détectées [LYAGRSS]. Le systtme DPV-2000, développé par la société TECNAR
Automation, est fondé sur un principe similaire [MORE94]. La premicre version utilisée pour
les techniques de projection plasma [MORE95] et HVOF [KUROO1] a dii étre modifiée en
raison de la faible intensité de radiations émises par les particules projetées par cold spray.
Equipé d’une puissante diode laser, le DPV-2000 permet d’illuminer suffisamment les
particules pour qu’elles soient détectées par le capteur. Si la vitesse des particules peut ainsi
étre mesurée, les mesures de température sont, en revanche, a ce jour, impossible a cause de la
faible émissivité des particules par rapport a celle du gaz. Toutefois, pour y parvenir, de
nouvelles méthodes sont en cours de recherche [PLANOQ9]

De nombreuses études ont été réalisées afin de déterminer 1’influence, sur la vitesse, de
parametres tels que la morphologie de la poudre utilisée ou des conditions de projection. Ainsi,
sous des conditions de 3MPa et 300°C, lorsque le substrat est positionné a 20mm de la sortie du
pistolet, des particules sphériques d’acier inoxydable 316L de 15 a 44um de diametre
présentent une vitesse d’impact centrée autour de 520m.s”". En revanche, des particules
anguleuses de dimension similaire entrent en collision avec le substrat a des vitesses comprises
entre 580 et 680m.s’! [FUKAO6-2]. Des mesures ont également été réalisées a 20mm de la
sortie d’une tuyere modifiée, sans substrat positionné en vis-a-vis, sur des particules de cuivre
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de 5 et 15um de diametre projetées sous des conditions de 3MPa et 300°C [FUKUOS8]. Les
particules les plus larges ont été projetées 2 environ 680m.s™.

4.2.2. Température de préchauffage

Durant la projection cold spray, I’impact du jet orienté sur le substrat positionné a quelques
dizaines de millimetres génere une zone compression, dite de « recirculation », ou le gaz est
fortement ralenti, comprimé et dévié vers la périphérie (cf. § 3.1.3). A cet endroit, la
température atteinte par le gaz peut étre supérieure a celle en amont de la tuyere, i.e.
correspondant a la condition de projection. Il est donc envisageable que le substrat soit
réchauffé avant I'impact des premieres particules. Deux techniques expérimentales ont été
développées afin d’évaluer la température atteinte par le substrat en contact avec la zone de
recirculation : par insertion d’une sonde calorimétrique dans un substrat isolant [PAPY06]
[PAPY06-2] et par thermographie infrarouge [IRISOS].

La premiere a permis la détermination du coefficient d’échange thermique, composé du
résultat des interactions particules-substrat et gaz-substrat, ainsi que de la température de
surface du substrat en régime permanent. Cette derniere s’est révélée proche de la température
de préchauffage du gaz en amont de la tuyere. Pour une distance de projection de 15mm, le
coefficient d’échange a été mesuré a 1,4xlO4W.m'Z.K'1 au centre du jet, a 3,5)(103Wm'2.K'1 a
20mm du centre et a 2,4x103W.m'2.K'1 a 40mm du centre. Cependant, I’intensité des
coefficients diminuera lorsque la distance de projection augmentera [IRISO8]. Dans cette étude,
il conviendra donc de réexaminer leur valeur puisque le substrat sera positionné a 40mm de la
sortie du pistolet.

La seconde utilise une caméra infrarouge pour estimer la température de surface du substrat,
en régime transitoire et permanent, en différentes positions par rapport au centre du jet. Puisque
aucune particule n’est projetée durant les expériences, 1’élévation de température mesurée est
uniquement engendrée par ’interaction gaz-substrat. Les effets de la pression et de la
température du gaz en amont de la tuyere et de la distance de projection ont été analysés. Pour
un substrat positionné a 40mm de la sortie du pistolet, I’augmentation de la température de
préchauffage a montré un effet bien supérieur a I’augmentation de la pression (Figure I-21).

Inlet Gas Pressure

>

Inlet Gas Temperature

Figure I-21 : Comparaison des images obtenues par thermographie avec des pressions de 1,5 et 3,5MPa,
des températures de 200 et 500°C, pour une distance de projection de 40mm [IRIS08]
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Figure I-22 : Images obtenues par thermographie apres 200s d’allers et retours du pistolet au dessus du
substrat 2 une vitesse de 20mm.s'. Les graphiques représentent la température mesurée au cours du
temps au centre de la ligne décrite par le jet (1) et a 35mm de son centre (2) [IRIS08]

En revanche, plus la distance de projection était grande plus la température de surface
diminuait, en régime permanent. Entre 40mm et 300mm, cette derniere chutait de 420 a 100°C
pour des conditions de projection identiques, 3,5MPa et 500°C. Enfin, la température de
surface du substrat a été mesurée en régime transitoire, pour différentes vitesses de traverse du
pistolet (Figure I-22). Apres 200 secondes durant lesquelles le pistolet a réalis€ de nombreux
allers-retours au dessus du substrat, la température atteinte pour une vitesse de déplacement de
10mm.s™ (respectivement 20mm.s™") s’est révélée cyclique, d’une intensité maximale de 375°C
(respectivement 345°C).

5. METALLURGIE DU COUPLE CU/AL

Puisque les particules et les écailles projetées restent macroscopiquement a 1’état solide, les
durées d’interaction sont souvent considérées comme trop faibles pour autoriser des
interactions métallurgiques significatives et suffisantes pour étre responsables de 1’adhérence.
Dans le cas de la projection cold spray, par exemple, bon nombre des éléments de la
bibliographie prennent uniquement en compte 1’adhérence issue de 1’ancrage mécanique des
particules engendré par le comportement visco-plastique proche de Il’interface [SIEG99]
[MARUO4] [KINGOS]. La fusion qui se produit localement n’a alors pour conséquence qu’une
meilleure pénétration du projectile dans la cible.

Toutefois, 1’aspect métallurgique des liaisons qui favorisent I’adhérence lors des impacts a
grande vitesse a récemment été mis en évidence [BARROS] [ICHIO4] [BARRO7] [HUSS09].
D’autre part, la conséquence des conditions de diffusion sur la vitesse des interactions physico-
chimiques a également été étudiée [ABBAOO] [YAJIO6] [HANGOS]

Le couple Cu/Al a été retenu pour les potentielles applications électriques et thermiques des
revétements de cuivre [HAYNO3] [KROEQO3] [SIMO05] [HANGOS8] d’une part, mais également
pour sa grande réactivité métallurgique. Enfin, la mise en contact des matériaux a différentes
vitesses et températures de préchauffage devrait autoriser la mise en ceuvre des phénomenes de
diffusion a 1’état solide et a I’état liquide aux interfaces. Ces phénomenes pourraient alors
conduire a la formation de composés intermétalliques.
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5.1. Diffusion

5.1.1. Théorie de la diffusion

Par analogie avec la loi de Fourier (1807), descriptive du transfert de chaleur par diffusion,
ou la loi d’Ohm, descriptive de 1’écoulement d’électrons, la loi de Fick (1807) relie
linéairement le flux de diffusion au gradient de concentration :

oC aC

—=div| D, .— Eq. 1.29

> ( iy agj (Eq. 1.29)
avec : C, la concentration de particules diffusantes,

Duisr, le coefficient de diffusion de matiere (mz.s'l)

Cette loi a été vérifiée thermodynamiquement par des théories de mouvement aléatoire
[ADDAG66], et I’évolution du coefficient de diffusion en fonction de la température, de la
pression isostatique ou de la mise en contrainte a I’interface a été définie [ADDA66] [GUIR94].
Généralement, I’augmentation de la pression diminue la valeur du coefficient de diffusion
[RADA44] [TAKA94] ; en revanche, la diffusion sous contrainte par déformation plastique
conduit I’élévation de la vitesse de diffusion [SOMA94] [YAJIO6]. Le coefficient s’écrit
alors [ADDAG66] [GUIR94]:

D,/ D,; =1+ K,.exp (K1 .0') (Eq. 1.30)
avec Dy, le coefficient de diffusion relatif au matériau déformé (mz.s'l)

Duifr, celui relatif a la diffusion naturelle (mz.s'l)
Ko, constante relative aux propriétés mécaniques du matériau (sans dimension)
K, constante relative aux propriétés cristallographiques du matériau (MPa™")

Durant la projection a I’état solide du cuivre sur ’aluminium, pression de contact
engendrée par I'impact modifie donc la loi de Fick, a travers I’intensité du coefficient de
diffusion. Afin de retrouver I’influence couplée de ces parametres, une méthode expérimentale
permettant 1’étude la diffusion en régime forcé est proposé en Annexe 3.

5.1.2. Diffusion a I’ état solide

Parmi les différents mécanismes €lémentaires de diffusion, la diffusion lacunaire est le
mécanisme le plus fréquemment avancé [YAJI06] [TAKA94] [GUIL94]. Celui-ci stipule
qu’étant donné 1’encombrement des atomes dans un réseau, la diffusion ne peut avoir lieu que
s’1l existe une lacune au voisinage de 1’atome qui doit migrer. La formation et la migration de
ces lacunes sont alors assurées par 1’agitation thermique.

En plus de dépendre de la contrainte appliquée (cf. § 5.1.1), le coefficient de diffusion a
I’état solide est relié a la température selon une loi de type Arrhenius, dont les grandeurs mises
en jeu sont données pour I’aluminium et le cuivre en Annexe 1 :

-0
D,.=D,exp|l — Eq. 1.31
diff 0 p( RT (Eq )
Avec Dy, le coefficient de diffusion a température infinie (mz.s'l)

Q, I’énergie d’activation (J .mol'l)
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R, la constante des gaz parfaits (J XK' .mol™)
T, la température du matériau (K)

Dans la suite de ce mémoire, la diffusion rencontrée sera celle pour laquelle les deux
matériaux forment une solution solide ou des composés intermétalliques. Les coefficients
d’interdiffusion seront alors calculés analytiquement a partir de la loi de Fick et de
I’observation du déplacement de I’interface [SMIT92]. Les phénomenes d’autodiffusion
(diffusion d’un atome A dans un réseau constitué du méme atome) et d’hétérodiffusion
(diffusion a dilution infinie d’une impureté dans un réseau) ne seront donc pas considérés
[ADDA66] [GUIRY4].

5.1.3. Diffusion a I’état liquide

Dans les études d’impact, les projectiles sont mis en vitesse a 1’état solide. Néanmoins,
I’énergie que libere le phénomene d’impact a grande vitesse peut engendrer de la fusion locale,
le long de linterface [LIO7-3]. Outre un comportement différent sous contrainte, les
interactions entre les matériaux s’en trouvent améliorées. Dans le modele considéré dans la
suite de cette étude, la diffusion est toujours décrite par la loi de Fick (cf. § 3.1.1) ; néanmoins,
I’expression du coefficient de diffusion qui découle de 1’équation de Stokes—FEinstein—
Sutherland s’exprime par :

kT

= —67Z.r.77(T) (Eq. 1.32)

L

avec : k, la constante de Boltzman
T, la température
1, le rayon des atomes qui diffusent
n(T), la viscosité du matériaux en fusion, dépendant de la température

Dans ce modele, les particules diffusantes sont considérées comme des spheres dures
n’interagissant pas avec le liquide visqueux, le solvant, que représente le matériau en fusion.
Des limitations ont été montrées et d’autres théories, plus complexes, mises en place
[WANGO4] [JAYAO1].

La solidification d’un métal liquide a largement été¢ étudiée [BENS70] [METASS]
[DUPEO4]. Ces études indiquent les différentes étapes de la cristallisation et les effets de la
vitesse de solidification sur la morphologie des cristaux. Toutefois, lorsque le taux de
refroidissement dépasse une valeur critique, la matiere n’a plus le temps nécessaire pour
cristalliser et se fige alors sous forme de phase amorphe [KIMU97].

5.1.4. Oxydation

Les alliages d’aluminium et, dans une moindre mesure, le cuivre présentent une forte
sensibilité a 1’oxydation de surface. Lors de I’impact des projectiles sur les cibles, I’interface
n’est donc pas « propre ». Cela influe nécessairement sur les phénomenes de diffusion.

L’aluminium présente une couche d’oxyde, 1I’alumine ou Al,Os, fortement adhérente a sa
surface et qui, une fois endommagée, se reforme immédiatement. Apres abrasion, une couche
d’oxyde qui se développe sous atmosphere ambiante est composée de deux strates [HOLLISO].
La couche inférieure présente une fine structure compacte et amorphe dont 1’épaisseur est
déterminée par la température du milieu. La couche supérieure, plus épaisse et perméable,
contient des oxydes hydratés. L’épaisseur d’une couche d’oxyde d’aluminium formée sous
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atmosphere standard a partir d’une surface abrasée est généralement comprise entre 20 et
200nm.

Les particules de cuivre utilisées ont été élaborées industriellement par atomisation. Elles
sont ensuite exposées a 1’air ambiant avant leur projection. Une oxydation superficielle de la
poudre est par conséquent a prévoir [CHANO4].

5.2. Intermétalliques

Les phases intermétalliques qui peuvent €tre générées lors de I'interdiffusion du couple
Cu /Al sont nombreuses (cf. § 3.2.1) [MURSS5]. Leurs vitesses (cf. § 3.2.2) et mécanismes de
formation ainsi que leurs propriétés ont été étudiés [HANNO3] [TAKAS5S4]. Présentant
majoritairement une structure cristalline différente d’une structure CFC [MASS86], ces
composés se révelent généralement plus durs que 1I’aluminium et le cuivre [YAJI06] [BROS92].
Leur formation dans des conditions hors d’équilibre, en cold spray, n’a été mise au jour que
récemment [BARROS] [BARRO7]

5.2.1. Formation a I’équilibre

5.2.1.1. Conditions de formation a 1I’équilibre
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Figure 1-23 : Diagramme d’équilibre du couple (Al, Cu) [MURS85]

La mise en contact et I’interaction du couple Cu/Al peuvent conduire, sur une large gamme
de compositions, a la formation de nombreux composés intermétalliques définis dans le
diagramme d’équilibre (Figure I-23).

A T’équilibre, certaines phases peuvent étre générées uniquement a composition définie ou
au-dela d’une certaine température (Figure [-23). Toutefois, le brusque échauffement de
I’interface durant I’impact implique un bouleversement de cet équilibre et, par conséquent, des
conditions de formation des composés.
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En fonction de la température de préchauffage, les intermétalliques les plus fréquents sont
I’ Al,Cu (a partir de 150°C), I’ Al4Cug (a partir de 350°C) et I’ AlCu entre les deux précédents (2
partir de 400°C) [CALV88] [KIMO3] [YAJI06]. Les autres composés existent également a
partir de 350°C et sont formés couche apres couche entre les phases précédentes [FUNA71].
Néanmoins, leur épaisseur reste trop faible pour qu’ils soient décelés [RAJA80] [TAMO92].

5.2.1.2. Vitesse de formation a I’équilibre

A T’équilibre, la vitesse de formation des différentes phases intermétalliques peut étre
décrite par I’équation empirique [JANGO6] :

o0=+Kit (Eq. 1.33)
avec : 9, I’épaisseur du composé intermédiaire pendant le temps d’interaction t (m)

K, le taux de formation du composé considéré (mz.s'l)

Ce taux de formation peut également étre estimé en moyenne, sur le multicouche constitué
par ’ensemble des intermétalliques détectables, pendant une durée d’interaction donnée. A
250°C, il a été estimé 2 6,5.10"*cm®s™ [KIMO03] [HANGOS]. 1 semblerait que la mise sous
contrainte de l’interface éleve la vitesse de formation de ces phases [YAJUO6]. Afin de
déterminer avec précision I’influence de ce parametre, un protocole expérimental permettant
I’étude de I’accroissement des intermétalliques en régime forcé est proposé en Annexe 3.

5.2.2. Formation hors d’équilibre

5.2.2.1. Conditions de formation hors d’équilibre

Une brusque élévation de température ou un fort taux de refroidissement conférera a
I’interaction un caractere hors d’équilibre. Les coefficients de diffusion et, par conséquent, les
températures et vitesses de formation ainsi que la composition des intermétalliques seront
modifiés [GILLI3].

Une étude reposant sur des observations a fine échelle de 1’interface d’un dépot de cuivre
obtenu par cold spray a révélé la présence de ces phases [BARRO7]. Dans cette étude, trois
types d’interface avaient ét€é mis en évidence. La premicre était constituée des trois
intermétalliques : AlCus, AICu et Al,Cu. Les deux autres présentaient, en plus des
intermétalliques, un mélange d’ Al-Al,Cu, caractéristique de la fusion.

5.2.2.2. Vitesse de formation hors d’équilibre

Hors d’équilibre, en I’espace d’une centaine de nanosecondes, des composés intermédiaires
d’une épaisseur de plusieurs centaines de nanometres peuvent se former (cf. § 5.2.2.1)
[BARRO7]. Le taux de formation s’éleve alors a environ 4,5.10’“cm2.s'1. Toutefois, les trois
zones décrites au paragraphe précédent avaient certainement subi un post-traitement mécanique
et thermique du au procédé. En effet, les passages successifs du pistolet cold spray au-dessus
de la zone avaient provoqué une élévation de la température, et la mise sous contrainte de
I’interface par I’impact successif des particules des strates supérieures du dépdt. La durée
d’interaction caractéristique du procédé cold spray, le long de I’interface, est donc supérieure a
la centaine de nanosecondes. L’analyse d’une interface obtenue par envol de plaque (cf.
§ 3.2.1), dont le temps d’interaction a été estimé a 20ns par simulation numérique, a également
révélé la présence d’intermétalliques identiques.
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L’enjeu de cette étude est de comprendre 1’évolution des mécanismes d’adhérence lors
d’impacts a grande vitesse, a l’interface entre le cuivre et I’aluminium, et d’estimer les
niveaux d’adhérence correspondants.

Pour générer de tels impacts, les procédés cold spray et d’écaillage par choc laser, détaillés
au chapitre précédent, ont été retenus. En effet, la diversité des conditions d’impact qu’ils
proposent, telles que la vitesse, la température de préchauffage, la morphologie et 1’oxydation
des surfaces mises en contact, alimente ce projet. Toutefois, ces conditions doivent, au
préalable, étre déterminées. Ainsi, dans ce chapitre, les matériaux utilisés seront définis (cf.
§ 1), les techniques et les conditions de projections mises en ceuvre explicitées (cf. § 2), puis
les dispositifs et le matériel utilisés pour la détermination des conditions d’impact seront
décrits (cf. § 2 et 3.1).

Afin d’établir les corrélations existantes entre les conditions d’impact et les phénomenes
qui surviennent durant I’impact, une minutieuse étude des interfaces a été nécessaire. Dans ce
chapitre, les différentes techniques de préparation, d’observation et d’analyse ont donc été
explicitées (cf. § 3.1).

Pour éprouver les particules projetées par cold spray en traction et déterminer ainsi leur
seuil d’adhérence en fonction des conditions de projection, une variante originale de I’essai
d’adhérence par choc laser LASAT  (cf. Chapitre 1, § 2.3) a été utilisée. Cette technique, dont
le grand intérét est sa simplicité de mise en ceuvre sur des zones difficilement accessibles par
les outils classiques, fait son entrée dans I'industrie. Le laser employé et les techniques
d’analyse de I’endommagement ont, ici, été décrits (cf. § 3.2).

Enfin, a tous les stades de cette étude, la simulation numérique des phénomenes étudiés a
été menée. Par exemple, le calcul des contraintes a I’interface entre la particule et le substrat
lors de I’essai d’adhérence, 1’évolution des grandeurs locales le long de I'interface lors de
I’impact, ou encore la température de préchauffage par passage du pistolet au dessus du
substrat ont, ainsi, pu étre déterminés. Les différents outils de modélisation numérique, leurs
principaux parametres ou encore la formulation des phénomenes a retranscrire ont été
explicités dans ce chapitre (cf. § 4).

La difficulté de la génération d’écailles, de I’analyse a 1’échelle submicronique de
particules de si petites dimensions, et de la compréhension de phénomenes fortement hors
d’équilibre, a été levée par la mise en ceuvre de techniques expérimentales innovantes. Ce
projet de recherche a aussi été réalisable grace a de nombreuses collaborations avec différents
laboratoires.
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1. MATERIAUX
1.1. Projectiles de cuivre

Dans cette étude, les particules de poudre de cuivre sont accélérées aérodynamiquement
lors de la projection cold spray (cf. § 2.2.1) ou mécaniquement par choc laser (cf. Chapitre 3,
§ 3.2.5.1). Deux types de poudres de granulométries distinctes ont été utilisés. La premiere, de
référence « Metco 55 », commercialisée par la société Sulzer Metco, présente une pureté de
99,9% et une granulométrie de -90 +45 um. La seconde, pure a 99,9% et de granulométrie -20
+ 7um, est produite par Ecka Granule. Ces poudres, respectivement de 66um et 12,5um de
diametre en moyenne, ont été élaborées par atomisation par gaz. La morphologie des
particules qui les composent est par conséquent sphéroidale (Figure II-1). Leur répartition
granulométrique a été vérifiée par mesure laser.

Figure II-1 : Observation par Microscopie Electronique a Balayage des poudres de cuivre a) Metco
55 et b) Ecka Granules

Afin de générer des impacts de type plan sur plan, avec une évolution non confinée de
I’interface, 1’écaille obtenue a 1’aide du choc laser a été générée a partir de plaques de cuivre.
Pour cela, des feuilles de 100, 125 et 250um d’épaisseur et de taille 10x10mm” ont été
employées. D’une pureté de 99,9%, celles-ci sont produites par la société Goodfellow.

Pour I’ensemble des simulations numériques développées dans cette étude (cf. Chapitres 3,
4 et 6), les propriétés mécaniques des projectiles ont été assimilées a celles du matériau massif
(cf. Annexe 1). Seul le module de cisaillement, a travers le module d’ Young, a été adapté dans
chaque cas afin de prendre en compte la modification des propriétés de surface induite par
I’élaboration (cf. Chapitre 3, § 3.1). Le module d’Young des particules a été estimé
expérimentalement par nanoindentation (cf. § 2).

1.2. Cibles en aluminium

Le principal substrat utilisé dans cette étude est I’aluminium « pur » (2 99%), de référence
Al 1050 pour les normes francaise AFNOR, européenne EN 573 et AISI, sans précipités.
L’ensemble des projections par procédé cold spray ont été réalisées sur des plaques de
25x25x2,7mm’, élaborées par laminage et sans traitement thermique postérieur.

Afin de limiter 1’ancrage mécanique et le confinement de 1’écaille durant 1’impact, un
substrat en alliage d’aluminium, nommé « duralumin », de référence Al 2017 pour les normes
francaises AFNOR, européenne EN 573 et AISI, et de référence AlICu4MgSi pour la norme
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ISO, a été nécessaire lors du procédé d’écaillage par choc laser. Cet alliage, dont la
composition est donnée dans le tableau II-1, a également été €laboré par laminage, sans
traitement thermique postérieur. Les placages d’écailles ont été réalisés sur des plaques de
10x10x0,5mm”.

Pour établir une correspondance entre les phénomenes qui surviennent a 1’interface des
particules et des écailles, quelques projections de particules par procédé cold spray ont été
menées sur des substrat de duralumin de dimensions 25)(25)(2,7mm3 .

Afin de générer des impacts correspondant le plus possible aux types « sphere sur plan » et
« plan sur plan », les différents substrats ont été polis « miroir », jusqu’au drap enduit de pate

diamantée de 1um.

Pour I’ensemble des simulations numériques développées dans cette étude (cf. Chapitres 3,
4 et 6), les propriétés mécaniques des cibles a base d’aluminium ont été assimilées a celles du
matériau massif. Celles de I’Al 1050 et I’ Al 2017 ont toutefois été différenciées (cf. Annexe 1).
Comme pour les projectiles de cuivre, seul le module de cisaillement, a travers le module
d’Young, a été adapté dans chaque cas afin de rendre compte la modification des propriétés de
surface induite par la préparation.

Eléments Cu Fe Mn Mg Si Zn Cr

Teneur (% pds) | 3,5-45| 0,7 0,4-1 |0,4-0,8(0,2-08| 0,25 0,1

Tableau II-1 : Composition de 1’alliage Al 2017
2. TECHNIQUES DE PROJECTION

2.1. Projection cold spray

2.1.1. Matériel de projection

L’ensemble des expériences de projection ont été réalisées au Centre Des Matériaux de
MINES ParisTech de Paris, dans le groupe C2P (Centre de Compétence en Procédés de
Projection) équipé de différentes techniques de projection thermique. Le systeme de projection
dynamique a froid utilisé est un modele « Kinetic 3000 M » (Figure II-2) fabriqué par la
société Cold Gas Technology (CGT, Ampfing, Allemagne). Il est composé de quatre éléments
principaux : une armoire de commande, un réchauffeur de gaz LINDSPRAY® Cold spray
Heater HT 800/30, un distributeur de poudre CGT-PF4000 Comfort, un pistolet de projection

POWER-JET 3000.
% Pistolet de
, projection

Alimentation en
gaz propulseur

| Réchauffeur de
gaz propulseur

Distributeur de =
¢ poudre =,

Figure II-2 : Systeme de projection Kinetic 3000 M
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L’armoire de commande permet le pilotage et le contrle des parametres du procédé a
partir de I’écran LCD tactile (Siemens MP 370 12’). Un schéma représentant les différents
organes qui composent le systeme cold spray y est affiché (Figure II-3). Chaque symbole est
associé a un indicateur et/ou une jauge qui permettent de connaitre 1’état du composant. La
température des différents éléments, leur pression et la distribution de poudre peuvent ainsi
étre visualisées en cours de projection.

SIEMENS |

SIMATIC MULTI PANEL

operationfliress ]
Operating mode|Prassure controlling

Figure II-3 : Ecran de contrdle du Kinetic 3000M Figure II-4: Photographie du solénoide du
LINDSPRAY® HT 800/30 en fonctionnement

Le réchauffeur (Figure II-4) est alimenté en gaz et en énergie électrique directement par
I’armoire de commande. Il se compose principalement d’un solénoide (alliage réfractaire a
base de nickel) qui joue le rdle de résistance électrique et fournit de 1’énergie calorifique au
gaz par effet Joule. Deux thermocouples mesurent en permanence la température du systeme :
I’un est directement fixé sur le solénoide et ’autre se trouve dans le flux gazeux en sortie de
réchauffeur (ou la pression est également mesurée).

Le distributeur de poudre a été congu pour résister a la pression de 3,5 MPa. La poudre est
entrainée par la rotation d’un disque cranté et le passage d’un gaz porteur. Le débit de poudre
est alors ajustable par variation de la vitesse de rotation (0-8 rpm) de ce disque.

La liaison du réchauffeur avec le pistolet est assurée par un tuyau en composite « Téflon »
renforcé par un tressage extérieur en acier inoxydable. Ce tube est protégé de I’environnement
par une gaine en fibre isolante (« Fiber Frax ») qui évite les déperditions de chaleur en
conservant une relative flexibilité. Dans le pistolet, les gaz propulseur et porteur se rejoignent
dans la chambre de stagnation ol deux canaux ont été percés pour permettre le passage d’un
thermocouple et d’une sonde de pression. Les conditions de projection sont régulées sur ces
mesures.

Une injection axiale des particules est assurée par un tube en acier inoxydable de diametre
interne 2,6 mm. L’accélération des particules s’effectue a travers une tuyere de De Laval, dont
les dimensions sont indiquées sur la Figure II-5. Celle-ci est usinée en une seule piece dans un
composite réfractaire (carbure de tungstene) et fixée au pistolet par une noix de serrage.
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Figure II-5 : Dimensions caractéristiques de la tuyere utilisée

2.1.2. Elaboration des particules élémentaires

L’¢élaboration d’échantillons par projection Cold Spray a nécessité le développement et la
mise en service d’une enceinte de projection sécurisée et performante. Afin de réduire
I’encombrement, le dispositif de projection (tuyau d’alimentation en gaz propulseur, pistolet,
dispositif de maintien du substrat et dispositif de pilotage du pistolet ou du masque) a été
positionné dans un volume de 1,3m’ et délimité par une cabine en acier insonorisée par des
joints et de la laine de verre.

Une table XY couplée a un bloc puissance performant permettent le déplacement du
pistolet cold spray ou du masque (dont 'utilité est décrite ci-apres) dans un plan horizontal.
Sur un metre de course, la buse ou le masque peuvent atteindre des vitesses de 1’ordre de
800mm.s™. Le porte-échantillon ou le masque sont montés sur pilotis, ce qui permet de régler
la hauteur donc la distance de projection (Figure II-6). L’ensemble de 1’équipement est fixé a
un berceau en forme de U, constitué de profilés d’aluminium, déposé au fond de la cabine.

Systeme d’aspiration

100cm

A/ﬂ)(v)cm

Figure II-6 : Schéma de la cabine de projection en configuration pistolet et masque fixes

Acier Tmm Acier 5mm Laine de verre

La collecte des particules €lémentaires écrasées sur les substrats (couramment appelés
* 24 7 7z . 7 . . . . . . .
« splats ») a été réalisée sous trois conditions de projection afin de couvrir I’ensemble de la
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gamme de vitesse des particules : 2MPa / 400°C, 3MPa / 400°C et 3MPa / 600°C. La vitesse
moyenne des particules augmente, en effet, avec leur intensité. Des cartographies de la
profondeur de pénétration dans le substrat ont ainsi été réalisées (cf. Chapitre 3, § 2.2) et les
particules visualisées a 1’échelle submicronique en fonction de leur vitesse d’impact (cf.
Chapitre 5).

Trois configurations ont été prises en compte pour I’obtention des particules élémentaires.
La premicre consiste a diminuer le débit de poudre et a faire circuler de maniere rectiligne le
pistolet au dessus du substrat a vitesse élevée (environ 700mm.s'1). La deuxiéme vise a
conserver le pistolet stationnaire, fixé au bati de I’enceinte, et faire circuler un masque pourvu
d’une fente (a environ 250mm.s'1) entre ce dernier et le substrat. La dernieére autorise le
substrat 2 se déplacer (2 environ 250mm.s™) sous le pistolet et le masque maintenus fixes
(Figure II-6). Les masques utilisés étaient pourvus de fentes rectangulaires de dimensions
1x15mm” usinées dans des plaques d’acier inoxydable d’un millimetre d’épaisseur.

2.1.3. Observation par caméra rapide

Afin de mesurer la vitesse des particules accélérées par cold spray, une caméra rapide
IMAGER PHOTRON FASTCAM SA-1 N&B a été utilisée lors de certaines expériences de
projection. Construite par la société VM2, cette caméra de 8GB de mémoire interne possede
un capteur CMOS FILLFACTORY 1024*1024 pixels® constitué de cellules de 20pum x 20um
encodées sur 12bits. Chacune d’entre elle présente une sensibilité sans gain équivalent a
10 000 ISO en argentique pour le N&B, ainsi qu’un systeme de protection des surexpositions
(Brevet « Photron »). Ainsi, chaque pixel est traité indépendamment des autres et ceux qui
sont saturés durant 1’exposition n’empéchent pas 1’analyse des autres. Enfin, le temps
d’obturation minimal accessible est de 1us. Ce dispositif est relié a un ordinateur par réseau.
Un logiciel assure la jonction et permet son pilotage, la relecture et le transfert des données a
des formats sans compression.

Ce matériel permet des vitesses d’acquisition de 60 a 5400 images par seconde, en plein
format 1024*1024 pixelsz. Cette fréquence peut €tre accrue en réduisant le format de
visualisation, a durée d’acquisition identique. De plus, a format équivalent, toute
augmentation de cette fréquence provoque une diminution du temps d’acquisition. Par
exemple, il est possible de réaliser :

- un enregistrement de 1s a 5400 images.s ™', sur une fenétre de 1024*1024 pixels2
- un enregistrement de 2,7s 2 2000 images.s ', sur une fenétre de 1024*1024 pixels®
- un enregistrement de 1s a 20 000 images.s’l, sur une fenétre de 512*512 pixels2

Ainsi, il est possible d’atteindre une vitesse de 675 000 images par seconde avec un temps
d’obturation de 1ps.

Un soufflet de 180mm de longueur et un objectif de 200mm (Figure II-7) ont été adaptés
sur la caméra pour réduire les dimensions de la zone observée sur une fenétre de 1024*1024
pixels. Ainsi, a une distance de 200mm du jet, des zones de 20mm de hauteur sur 10mm de
largeur ont pu étre visualisées. L’ensemble a été fixé sur une plaque support afin de préserver
I’horizontalité de 1’axe optique puis positionné sur un pied réglable en hauteur et en
profondeur pour la focalisation. A si petite distance du jet, la protection des lentilles contre le
rebond des particules a été assurée par I’ajout d’une plaque de PMMA de 1mm d’épaisseur
contre I’objectif (régulicrement sablée et par conséquent remplacée). La caméra a été isolée de
I’environnement abrasif chargé de particules de poudre par une bache en plastique. En effet, sa
poignée contient une entrée et une évacuation d’air, nécessaires au refroidissement de celle-ci.
Toute pénétration des particules dans le matériel pourrait entrainer sa détérioration.
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Ce matériel a également été utilisé pour visualiser le phénomene de « bow-shock » (cf.
Chapitre 1, § 3.1.3), choc courbe induit par I'impact du jet sur la plaque, afin d’étudier
I’influence de la fente du masque sur sa morphologie.

Entrée d’air

Evacuation peeS e
Soufflet Objectif
— . 18mm 200mm

Figure II-7 : Caméra rapide FASTCAM équipée d’un soufflet 180mm et d’un objectif 200mm

2.1.4. Mesure par thermocouples

Afin de déterminer la température du gaz dans la zone d’impact avec le substrat ainsi que
la température du substrat (cf. Chapitre 3, § 3.2), des thermocouples de type K, fabriqués par
la société Thermocoax (Suresnes, France), ont été utilisés. Une gaine d’acier inoxydable 304L,
de diametre extérieur Imm et de 100um d’épaisseur, entoure les deux fils de chromel (alliage
composé de 90% de nickel et 10% de chrome) et d’alumel (alliage composé de 95% de nickel,
2% de manganese, 2% d’aluminium et 1% de silicium) de 160um de diametre. De la poudre
de magnésie maintient I’isolation thermique et €lectrique entre les trois composants (Figure II-
8.a). Pour réduire I’encombrement et, par conséquent, mesurer des zones plus locales, ainsi
que pour diminuer le temps de réponse, une soudure chaude avec rétreint a la masse a été
préférée. L extrémité du thermocouple a donc été laminée sur 10mm jusqu’a I’obtention d’une
épaisseur de 340um. L’extrémité de la soudure a été mise en contact avec la gaine de 304L, et
non avec la magnésie (Figure II-8.b). Le temps de réponse de ce thermocouple, annoncé par le
constructeur, est inférieur a 70ms.

Isolant - Matériau de gainage
Magnésie - Acier inoxydable Magnésie Soudure a la masse
Gaine
Chromel
—_
Alumel
Conducteurs — T
chromel et alumel
Partie laminée du thermocouple
a) b)

Figure II-8 : a) Image de la partie non laminée et b) schéma de la partie laminée du thermocouple, vue en coupe

2.2. Envol d’écaille par choc laser

2.2.1. Laser de puissance

Les essais d’écaillage et de plaquage d’écaille sur cible ont été effectués au CEA
(Bordeaux, France) dans le cadre du projet « ALISE 2007 et 2008», par M. Boustie, T. de
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Resseguier et A. Claverie du Laboratoire de Combustion et Détonique (LCD, CNRS UPR
9028, Poitiers) ainsi que L. Berthe et M. Nivard du GERALP/LALP (ENSAM, Paris).

Le laser de puissance ALISE utilisé pour ces expériences délivre un maximum d’énergie
de 156] selon un profil temporel carré d’une durée de 3ns. Le faisceau circulaire incident, dont
la longueur d’onde est de 1,06um, est focalisé sur la cible par un jeu de lentilles jusqu’a 2mm
de diametre.

2.2.2. Conditions de choc et écaillage

Les expériences ont été menées dans une enceinte permettant d’atteindre un vide primaire
(Figure I1-9.a). Ainsi, les écailles projetées n’ont pas été ralenties et les matériaux préchauffés
n’ont pas été oxydés. De plus, la gamme de flux laser nécessaire au phénomene d’écaillage ne
serait pas permise sous air, avec un confinement eau ou verre. En effet, le seuil de claquage de
ces milieux serait atteint lors de la focalisation du faisceau. Les écailles ne pourraient étre
projetées aux niveaux de vitesse souhaités. En modifiant 1’épaisseur de la plaque support
(comprise entre 100 et 250pum pour éviter un amortissement trop important du choc) ainsi que
le flux laser, les projectiles peuvent étre &jectés jusqu’a 1000m.s™. Sauf mention contraire, le
diametre de tache focale a été fixé a 2mm pour ces expériences.

Afin d’étudier I’influence de la température de préchauffage des matériaux sur I’adhérence,
un montage chauffant (décrit au Chapitre 3, § 3.1) a été confectionné et reli€é a un bloc
puissance et a régulateur. Ainsi, des températures comprises entre 20 et 500°C ont pu étre
atteintes. De forme cylindrique, ce dispositif a autorisé les mesures par interférométrie laser
(Figure 11-9.b).

Mc;ntage
_chauffant

Figure I1-9 : Enceinte 2 vide vue a) de ’extérieur et b) de I’intérieur avec montage chauffant et systtme VISAR"

2.2.3. Mesure par interférométrie laser

Afin de mesurer la vitesse d’envol des écailles, des mesures par interférométrie laser ont été
réalisées lors des expériences d’écaillage, sans cible positionnée en vis-a-vis. Le dispositif
permettant la mesure du signal de vitesse de la face arriere de 1’échantillon en fonction du temps
est constitué de deux parties: un sondeur optique et un interférometre de type VISAR*
(Velocimetry Interferometer System for Any Reflector) [BARK70] [BARK72].

Le but du sondeur optique (figure II-10.a) est d’éclairer une petite zone de la face arriere a
I’aide d’un laser continu a 532nm de type VERDI et d’envoyer deux rayons vers I’interférometre,
I’un sortant directement du laser et 1’autre ayant subi une réflexion sur la face arriere en
mouvement de 1’échantillon et donc présentant un décalage de longueur d’onde par effet Doppler.
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Le principe de I'interférometre VISAR® (figure II-10.b) est fondé sur la méthode de
I’interférometre de Michelson. Le rayon incident emprunte des chemins optiques différents et
finissent par interférer au niveau des photomultiplicateurs. C’est la variation de longueur d’onde
de la lumiere en entrée qui va engendrer une variation de la figure d’interférence. Cette
modification permet la mesure de la variation de longueur d’onde, rendant ainsi possible la
mesure de la vitesse de la face arriere. L’évolution temporelle de cette vitesse renseigne
également quant a une éventuelle décohésion du revétement (cf. Chapitre 1, § 3.1.2.3).

2 < 0
E ¢ 4 i [ E]

- 1"
4 ‘ PMI | P
10— —
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= retard
T | Piézo ‘
2 i «—> i
1:laser impulsicnnel & : mireirs de renvoi ! % I E Pi6zo0 | | Branche de
2 densités 7 :lentille 10 | référence
3: lentille de 8 :miroir percé ! B 7 laxe
VISAR

focalisation 9 :lentile 1: Fibre optique 5 : miroirs de repli 9 :miroir du bras 3 retard

4ienceinteavide 10 fibre optique 2: lentille de collimation ~ 6:lame A/8 10 : diaphragme

§:icible 11: systéme escamotable de 3 : polariseur/ prise du BIM 7 : miroir du bras de référence 11 : cube séparateur
visualisation 4 : lame séparatrice 8 : étalons optiques 12 : photomultiplicateurs

Figure II-10 : Schémas de principe (a) du sondeur optique et (b) de I’interférometre VISAR®

La mesure de vitesse de face arriere par interférométrie laser a également été utilisée lors
des tirs réalisés avec le laser utilisé pour réaliser les essais d’adhérence sur les particules
élémentaires (cf. § 3.2). La mesure de vitesse de plaques minces sollicitées a différentes
intensités a initialement permis la calibration du laser de puissance. Puis, utilisée lors des
essais d’adhérence, cette méthode a autorisé le recalage des simulations numériques
correspondant a chaque tir (cf. Chapitre 6, § 2.1).

3. ETUDE DES SURFACES ET DES INTERFACES

3.1. Méthodes d’analyse

3.1.1. Préparation des échantillons en coupe

De nombreux échantillons ont été observés en coupe apres avoir été enrobés, trongonnés
puis polis minutieusement a 1’aide de papiers SiC de grades 600 et 1200, puis de draps durs
enduits de pate diamantée de granulométrie 7, 3, et lum. Afin de réduire les effets de beurrage
dus au polissage mécanique, une finition par polissage chimique, assuré par un drap de feutre
imbibé de silice colloidale, a été menée dans chaque cas.

Afin de révéler la structure des grains des particules de poudre ou en surface des plaques
polies miroir, une attaque chimique de type « Kroll » a été utilisée. L’échantillon doit étre
immergé durant 15s dans un bain a 20°C composé de 3ml d’acide chlorhydrique, de 5ml
d’acide nitrique, de 2ml d’acide fluorhydrique et de 190ml d’eau distillée.
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3.1.2. Microscopie

3.1.2.1. Microscopie optique

Un microscope binoculaire Axiovert 450M (ZEISS), en lumiere directe, a été utilisé pour
I’observation des échantillons, en particulier pour le calcul de la rugosité des surfaces mises en
contact lors de I’impact par traitement d’image (cf. § 3.1.6.1).

3.1.2.2. Microscopie électronique a balayage

Certaines observations de cette étude ont été réalisées a I’aide d’'un MEB™ LEO 450 VP
dont la résolution est estimée a 2nm a 30kV, en particulier pour le comptage des particules
décollées par choc laser, par comparaison de cartographies avant et apres tir (cf. Chapitre 6).
Néanmoins, la majorité des images réalisées dans cette étude ont été effectuées avec un
microscope électronique ZEISS DSM 982 (GEMINI) a haute résolution, 1nm a 30kV. Equipé
d’un canon a émission de champ, cet appareil a permis 1’utilisation de basses tensions en
conservant une excellente résolution (4nm a 1kV). Ainsi, la morphologie des fines particules,
vues de dessus, a, par exemple, pu étre visualisée.

Sauf mention contraire, toutes les images MEB" ont été réalisées avec la détection des
électrons secondaires, résultat de ’interaction de la matiere avec le faisceau incident. Des
électrons sont en effet arrachés au nuage électronique des atomes, suite a des collisions
inélastiques avec les électrons incidents sur la cible. Ainsi, la topographie de cette derniere est
mise en évidence. Pour des questions de lisibilité et de compréhension, certaines images ont
été réalisées en contraste chimique, avec la détection des é€lectrons rétrodiffusés. Ce mode
d’observation, qui résulte de 1’interaction entre le faisceau incident et le noyau des atomes de
la cible, permet d’obtenir des nuances liées a la composition chimique de I’échantillon.

3.1.3. Microanalyse X

Par traitement du spectre des RX émis par la cible sous I’effet de I’interaction avec le
faisceau électronique incident, en dispersion de longueur d’onde, la microsonde permet
I’analyse chimique quantitative des phases composant 1’échantillon. Un monocristal taillé
assure la détection des RX émis par I'impact des photons qui arrivent parallelement a un plan
cristallographique (h,Lk). Les longueurs d’onde des photos sont ensuite calculées par la loi de
Bragg, en faisant varier I’angle d’incidence. Le spectre d’intensité des phases de 1’échantillon
est ainsi obtenu en fonction de la longueur d’onde. Quatre spectrometres sont utilisés pour
effectuer les mesures, dont la résolution est d’environ 1}1m3 et dont la précision est assurée par
un étalonnage préalable sur des échantillons de matériaux de référence.

Ces mesures, réalisées en une position donnée sous trois tensions d’accélération
différentes, permettent I’estimation de 1’épaisseur de couches minces en surface de
I’échantillon telle que la couche d’oxyde [POUC93] [POUCO02]. En effet, la forme de la poire
d’interaction differe selon la tension employée. Ainsi, I’intensité des éléments présents sur les
premieres couches en dessous de la surface varie d’'une mesure a 1’autre, en un point donné.
L’épaisseur est ensuite estimée a 1’aide du logiciel PeakSight®. Cette technique a été utilisée
avec des accélérations de 4, 8, et 10kV afin d’approcher 1’épaisseur de la couche d’oxyde
présente en surface des cibles et des projectiles.
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L’erreur de mesure induite par cette méthode est minimisée lorsqu’au moins un élément
contenu dans la couche mince n’est pas présent dans le reste de I’échantillon. D’autre part, la
premiere mesure doit étre effectuée a basse tension. En effet, chaque analyse pollue la surface
par le dépdt d’une fine pellicule de carbone. Les mesures a tension plus élevées induisent des
poires d’interaction plus profondes et passent ainsi outre la perturbation engendrée. Afin de
supprimer irrévocablement cette incertitude, responsable de la sous-estimation de 1’épaisseur
de la couche considérée, les trois analyses devraient €tre effectuées sur des points espacés d’un
micron environ. Ainsi, la contamination par carbone serait minimale. Toutefois, cette
approche nécessite de considérer 1’épaisseur de la couche mince constante sur la zone de
mesure. Pour les mesures réalisées sur les particules les plus fines, la courbure de la surface

considérée peut également poser probleme.

3.1.4. Nanoindentation

La dureté des matériaux a 1’échelle nanométrique, dans les grains des particules ou a la
surface des cibles, a été mesurée par technique de nanoindentation. Le principe est de repérer
la zone a indenter a 1’aide de la microscopie a force atomique puis de faire pénétrer une pointe
de géométrie connue dans I’échantillon et de suivre 1’évolution de son enfoncement en
fonction de la charge appliquée. Ainsi, la dureté des grains des particules de poudre et de ceux
présents en surface des cibles et des plaques de cuivre, destinées a 1’écaillage, a pu étre
estimée.

Les expériences ont été réalisées a I’aide d’un nanoindenteur (Triboscope®, Hysitron SA)
couplé a un microscope a force atomique (Digital Instrument 3100), au laboratoire des
Milieux nanométriques (LMN, Université d’Evry — Val d’Essone), avec I’aide de N. De Dave
(CDM, Ecole des Mines de Paris). L’indenteur utilisé est une pointe diamant de type
Berkovich, de géométrie pyramidale a base triangulaire ayant un rayon de courbure variant
entre 50 et 150nm [MAIO3]. La courbe de déchargement est directement liée a la dureté par la

relation [MACIO7] [OLI92] (Figure II-11):
H :i (Eq. IL.T)

A(h,)
avec H: la naodureté du matériau éprouvé
Prax: la charge maximale d’intendation
A I’aire de contact projetée de I’empreinte laissée
h: la profondeur de I’indentation ou profondeur de contact
Charge P
Charge appliquée L i
Profil de la surface P |
apres I’indentation Charge i
Surface avant I’indentation \ :
Pointe i i
Décharge ," i
| [
i -
| [ 1
i -
: Profil de la surface b) P
i

lors de I’indentation he Profondeur h

Figure II-11 : a) Schéma de I’'indentation [OLI92] et b) courbe de charge-décharge en régime élasto-plastique
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Les mesures de nanoindentation permettent la détermination du module élastique du
matériau considéré, a partir du module élastique réduit (puisque la rigidité de I’indenteur n’est
pas infinie) qui s’exprime au travers des relations :

2 N2
E,:ﬁ.i Eq.12) e =d=v A=)
2 JA E E E

r 1

(Eq. I1.3)

avec E., le module d’élasticité réduit du matériau
E, le module d’élasticité du matériau
v, le coefficient de Poisson du matériau
E;, le module d’élasticité de I’indenteur (égal a 1017GPa)
vi, le coefficient de Poisson de I’indenteur (égal a 0,07)
S, la raideur de contact

3.1.5. Analyses en microscopie électronique en transmission

3.1.5.1. Préparation de lames minces

L’obtention de lames minces, selon leur diametre, de particules de 10um de diametre
dispersées a la surface du substrat se releve irréalisable par les techniques classiques de
préparation, comme 1’érosion ionique. L’utilisation de la technique du faisceau d’ions lourds
focalisés ou FIB" (« Focused Ion Beam ») est donc indispensable. La préparation des lames
minces a été réalisée en collaboration avec I’Université de Tohoku (Japon) et leur observation
a été menée avec M.H. Berger (CDM, MINES ParisTech).

Le FIB" FB-2000A (Hitachi) présente les mémes caractéristiques qu’un microscope
électronique a balayage. Outre son canon a électrons, il est équipé d’un canon a ions gallium
Ga dont le role est d’abraser I’échantillon, et d’une source d’ions tungsteéne qui permet la
réalisation de dépdts protecteurs (indispensable avant toute abrasion ionique). Le faisceau
d’ions gallium pourrait, en effet, détériorer la lame si celui-ci n’était pas parfaitement focalisé.

Une particule a abraser est repérée a la surface de 1’échantillon (Figure II-12). Le faisceau
d’ions gallium est ensuite accéléré a 30kV et asservi en mode balayage, a différentes intensités,
pour une géométrie prédéfinie. Celui-ci creuse ainsi en biseau la matiere sur une épaisseur de
plusieurs microns, laissant apparaitre 1’ébauche d’une lame. Cette routine est réalisée sous
trois courants afin d’abraser le matériau sans I’endommager et affiner ainsi les contours de la
lame : une lame grossiere d’environ 1,5um d’épaisseur est dessinée sous un courrant de SnA,
puis une abrasion a 1nA I’amincie jusqu’a lum d’épaisseur, et enfin une découpe fine a
300u A redessine nettement les contours et réduit 1’épaisseur jusqu’a 500nm. L’échantillon est
ensuite incliné a 45° afin que la base de la lame restante puisse étre découpée. Une lame
d’environ 500nm d’épaisseur peu ainsi €tre extraite a 1’aide d’un bras mécanique,
micromanipulateur, pour étre déposée sur une grille de molybdene. Apres accroche par dépot
de tungsteéne sur les bords, la lame est amincie jusqu’a une épaisseur de 100nm, sous un
courant de 100uA, avant de pouvoir €tre observée en transmission.
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Figure II-12 : Principe de I’élaboration d’une lame mince par procédé FIB" — description des étapes majeures

Les lames minces réalisées a 'interface entre 1’écaille et le substrat ont également été
PR * . L . . . 5 <
réalisées par FIB . La technique de préparation reste identique. L’interface a observer sur la
lame n’est simplement plus horizontale mais verticale (Figure I1-13).

Figure II-13 : Elaboration d’une lame mince par procédé FIB" a I’interface entre I’écaille et la cible

3.1.5.2. Observations et analyses

Les observations en microscopie électronique en Transmission (MET") ont été réalisées a
I’aide d’un microscope TECNAI F-20ST, a canon a émission de champ, en mode TEM
(« Transmission Electron Microscopy ») ou STEM  (« Scanning Transmission Electron
Microscopy »), équipé de détecteurs BF (« Bright Field » ou fond clair), DF (« Dark Field »
ou fond noir), HAADF (« High Angle Annular Dark Field ») et d’un systéme d’analyse EDX"
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(« Energy Dispersive X-ray »). Une tension de 200kV a été adoptée pour I'imagerie et les
analyses. Les profils X ont été réalisés en mode STEM', avec une sonde de 2nm environ. En
effet, la poire d’interaction électron-matiere ne s’élargit que pour des épaisseurs supérieures a
100nm, selon la nature de la cible considérée. Ainsi, ’utilisation d’une haute tension offre une
grande résolution pour les analyses.

Certaines images ont été réalisées en mode « HAADF », qui correspond au fond noir

annulaire a grand angle, avec une longueur de caméra de 200mm. Ainsi, la récupération des
électrons diffusés inélastiquement au travers du matériau est rendue possible et permet de
conférer un contraste chimique a I’image.
Des analyses EFTEM (« Energy Flitered Transmission Electron Microscopy », reposant sur le
principe de la spectroscopie par perte d’énergie EELS («Electron Energy Loss
Spectroscopy »), ont été réalisées. Cette technique permet d’établir une cartographie indiquant
la présence d’un élément constituant 1’échantillon par 1’analyse, apres interaction avec ce
dernier, d’une fraction spécifique des électrons initialement isoénergétiques. En effet, apres
interaction avec la matiere et discrimination par passage par un prisme magnétique, I’ensemble
des électrons sont filtrés en fonction de leur énergie perdue. Cette dernicre dépend de 1’énergie
de liaison de I’électron secondaire formé, caractéristique d’un 1I’élément dans 1’échantillon. La
sélection des seuls électrons ayant perdu une certaine quantité d’énergie, correspondant a
I’élément recherché, donne alors acces a une cartographie de la zone analysée. Afin de pallier
les perturbations engendrées par le fond continu, 1’acquisition et la comparaison de plusieurs
clichés sont nécessaires, pour différents niveaux d’énergie.

Faisceau incident

d’électrons
IEIémenft Adela Elément B de la
ame mince N 7 o lame mince

Passage sans
interaction
faisceau — matiére

Détecteur

Sélection d’une gamme
d’énergie pour établir la
cartographie d’'un élément

Figure II-14 : Schéma du dispositif de détection et d’identification des éléments par analyse EFTEM
3.1.6. Analyse d’image

Dans cette étude, deux techniques d’analyse d’image 2D et 3D ont été réalisées afin de
déterminer la rugosité de surface des échantillons avant projection et la morphologie des
écailles. Les analyses ont été menées sur des images dont les grandissements permettaient de
déceler les détailles de rugosité et de déformation.

3.1.6.1. Rugosité de surface

Les rugosités de surface des matériaux avant projection ont été estimées avec le logiciel
« AFFIMAGE », développé par Cyril Bolis, au Laboratoire pour 1’Application des Lasers de
Puissance, LALP/GERALP (ENSAM, Paris). Aprés coupe transversale des échantillons
considérés, des images ont été réalisées en microscopie optique. Un seuillage des niveaux de
gris a permis la sélection d’une ligne de délimitation de la surface du matériau. Les parametres
de rugosité Ra, Rt et Rz, définis ci-apres, sont ensuite calculés a partir des coordonnées des
pixels de la ligne de démarcation définie.
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Ces trois parametres ne suffisent pas, en théorie, a qualifier de maniere précise la rugosité
des surfaces. D’autres coefficients pourraient étre pris en compte afin de mieux rendre compte
de la morphologie [THOMS2] [ZECO03]. Toutefois, les échantillons analysés sont « polis
miroir » et ne présentent pas d’aspérité anguleuse a 1’échelle considérée. De plus, seule la
nature sphere sur plan ou plan sur plan est prise en compte dans cette étude. Les parametres
complémentaires de rugosité ne seront par conséquent pas estimés.

.. . 1 =L,
Le parametre Ra est défini par la relation : Ra = T .[ _OL y| dx (Eq.1L4),

m

avec L, la distance projetée entre le début et la fin de la ligne
y, la distance de chaque point de la ligne a la droite des moindres carrés

Ce parametre est calculé a partir des coordonnées de chaque pixel de la ligne qui définit la
surface de 1’échantillon considéré, par calcul de la droite des moindres carrés de 1’ensemble
des points. Afin d’approcher de maniere discrete I'intégrale qui intervient dans la formule du
Ra, les distances de chaque pixel de la ligne a la droite des moindres carrés sont déterminées
et additionnées.

Le parametre Rt représente le maximum d’amplitude verticale du profil qui définit la
surface. Les coordonnées verticales de tous les points sont donc comparées et les extremums
sont conservés. Le parametre Rz est défini comme une moyenne arithmétique des cinq valeurs
de Rt sur cinq segments du profil considéré.

3.1.6.2. Morphologie et rugosité

La technique de reconstruction 3D par stéréoscopie a été utilisée afin de visualiser la
rugosité au fond des crateres laissés sur la plaque support apres €caillage de cette derniere (cf.
Chapitre 3, § 1.4.2). D’autre part, cette méthode a permis la visualisation 3D de la déformation
de cette plaque support afin de mettre en évidence les phénomenes survenant durant I’écaillage.

Trois clichés d’une méme zone sont pris au MEB' en inclinant ’échantillon a -5°, 0° puis
5°, a un grossissement suffisant pour résoudre les détails que 1’on souhaite observer. Parce que
la détection des électrons secondaires renseigne sur la topographie de la zone observée (cf.
§ 3.1.2.2.), chaque image présentera des zones d’ombre et des intensités lumineuses différentes
(Figure II-15). Ces dernieres dépendent en effet de la position du capteur et de la quantité
d’électrons détectée. Par comparaison de ces zones a 1’aide des versions 4.1 et 4.2 du logiciel
«MeX® », une surface topographique 3D peut étre reconstituée. Ainsi, la rugosité de la
surface peut étre calculée et les déformations appréhendées.

Pour éviter toute erreur lors de la reconstruction 3D, le MEB” utilisé pour acquérir les trois
images nécessaires doit etre réglé de maniere eucentrique par rapport a la zone considérée de
I’échantillon. L’axe de basculement (ou «tilt ») de I’échantillon et le faisceau d’électrons
doivent donc appartenir au méme plan.

Balayage du faisceau Balayage du faisceau Balayage du faisceau

R
N, AN

Zones d'ombre

./

a) Observation classique — Tilt=0° b) Observation inclinée — Tilt = 5° c) Observation inclinée — Tilt = -5°

Zones d'ombre
plus large

. \\ \‘\\
Zone d'ombre
moins large

Aspérites

Figure II-15 : Schéma d’une zone observée a trois inclinaisons et présentant des zones d’ombre différentes
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3.2. Caracterisation mécanique par essai d'adhérence par
choc laser LASAT (« LAser Shock Adhesion Test »)

3.2.1. Chaine laser et conditions

Les essais d’adhérence sur les particules élémentaires ont été effectués au Laboratoire de
Combustion et Détonique (LCD, CNRS UPR 9028, Poitiers). Le laser utilisé (Figure 1I-16)
délivre une énergie de 20J environ sur une tache focale dont le diametre peut étre compris
entre 3000 et 250um. L’installation permet de maintenir le choc pendant environ 25ns sans
confinement, et atteint 40ns avec un confinement eau. Sauf mention contraire, les tirs ont €té
réalisés sous atmosphere ambiante, avec un confinement eau. La face irradiée par I’impulsion
laser est systématiquement celle non revétue par les particules élémentaires. Appliquer le choc
sur la face opposée ancrerait d’avantage les particules au lieu de les décoller. L’épaisseur des
substrats sollicités a été fixée a 2,7mm et a été obtenue par polissage avant projection cold
spray. Des atténuateurs (densités optiques) ont été utilisés afin de diminuer I'intensité de
chargement tout en conservant le méme diametre de faisceau. Ainsi, le niveau de traction
induit a I'interface entre les particules et le substrat a été modifi€. Dans ce mémoire, avant
calcul des contraintes par simulation numérique, les tirs réalisés ont été différenciés a I’aide de
la densité de puissance (en GW.cm?) apportée, définie par la relation :

E .
¢=LA<%> (Eq. IL5)

¢tache 'Timpulsion

avec : Enmax, 'énergie délivrée par le laser lors du tir
A, le coefficient d’atténuation du faisceau (compris entre O et 1)
Diache, le diametre de la tache focale
Timpulsion> 1a durée d’impulsion du choc

Chaque bras du laser comporte un oscillateur m=
déclenché, dont la fréquence de fonctionnement
est de 10 Hz, constitué de deux miroirs dont [’un
n’est pas totalement réfléchissant. Le faisceau
issu de l’oscillateur passe tout d’abord a travers
un étage de préamplification, puis par une
succession de Dbarreaux amplificateurs de
diametres croissants (8, 16 et 25mm). IIs sont
constitués de cristaux (verre phosphate) dopés par
des ions néodyme, éléments dont la transition
entre ’'un des états excités et 1’état fondamental
est utilisée pour obtenir 1’effet laser. La longueur
d’onde obtenue est alors de 1,06um. Les photons
sont émis en placant des lampes flash autour des
barreaux. Le refroidissement continu des barreaux
par circulation d’eau permet d’éviter les
changements inopinés de leurs caractéristiques
optiques et assure ainsi une certaine homogénéité
du faisceau émis. Figure II-16 : Chaine d’amplification du

laser LCD 30J
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3.2.2. Analyse de ’endommagement

Usuellement, I’endommagement des échantillons sollicités par choc laser est détecté par le
systtme d’interférométrie laser VISAR" (« Velocimetry Interferometer System for Any
Reflector ») [BARRO04] [KOBAO4] (cf. § 2.2.3). Toutefois, I’analyse de celui des particules ne
nécessite et n’autorise pas la mise en place d’une telle technique. En effet, le diametre de
focalisation du faisceau du laser VERDI de 5W utilisé pour la mesure de vitesse de face
arriere de 1’échantillon éprouvé est supérieur a la taille des particules. Le signal diffus émanant
de la face arriere de ces dernicres est donc noyé par celui retourné par la face arriere du
substrat. Dans cette étude, il pourrait suffire de s’assurer que les particules élémentaires
initialement présentes sur la face arriere du substrat aient été décollées du fait de la traction
générée par le choc. Pour cela, deux possibilités s’offrent a nous.

La premiere consiste a visualiser au microscope la face arriere de I’échantillon avant et
apres choc, puis a comparer le nombre de particules et de crateres pour déterminer le nombre
de particules décollées. Plus le choc est intense, plus elles se décollent en nombre. Il est ainsi
possible de déterminer un seuil en flux d’énergie laser pour arriver au décollement d’un
pourcentage de particules sur 1’échantillon. Cette méthode sera appliquée dans la suite de cette
étude afin d’estimer, au moyen de simulations numériques, le seuil d’adhérence en traction
des particules en fonction de leurs conditions de projection (cf. Chapitre 6).

Une seconde technique consiste a placer une plaque de PMMA (Polyméthacrylate de
méthyle), ou en métal de dureté bien inférieure a celle du cuivre, en aval de la face arricre de
I’échantillon, distante de quelques centaines de microns et de compter apres choc le nombre de
particules qui se seraient décollées de 1’échantillon pour s’ancrer dans le plastique (Figure II-
17). Une analyse du PMMA a posteriori permettrait de mettre en évidence le décollement des
particules. De plus, le nombre et la forme des crateres engendrés par leur impact informent sur
la vitesse relative de décollement. Ainsi, par simulation numérique de I’ancrage des splats”
dans le PMMA et comparaison des profondeurs de pénétration, le seuil d’adhérence entre la
particule et le substrat peut étre retrouvé et de nouveaux criteres d’adhérence proposés.

Faisceau
laser

Figure II-17 : Dispositif expérimental pour I’étude du décollement des particules par essai LASAT"
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4. OUTILS DE SIMULATION NUMERIQUE
4.1. Simulations monodimensionnelles

Afin de calibrer le laser de puissance utilisé pour les essais d’adhérence (cf. § 3.2.1.), le
code hydrodynamique « SHYLAC », développé au Laboratoire de Combustion et Détonique
(LCD, ENSMA, Poitiers), a été utilisé [MART87] [COTT89]. Celui-ci décrit convenablement
les mécanismes li€s a la propagation monodimensionnelle des ondes de choc [ANTOO03], a
partir d’un chargement mécanique ou énergétique appliqué a la premiere maille, la condition
limite. Pour cela, ce code -calcule, pour chaque maille, D’intensit¢ des variables
thermodynamiques et cinétiques a chaque pas de temps. Ces calculs sont régis par les
équations usuelles de conservation et d’état décrites au Chapitre 1, § 2.2. Ainsi, les
simulations permettent d’accéder a I’évolution spatiale et temporelle de la pression et de la
vitesse, y compris en face arriere de la cible.

Des matériaux multicouches peuvent également €tre considérés ; dans cette étude, ces
simulations ont ainsi offert la possibilité de quantifier I’influence du confinement eau sur
I’intensité et la durée du choc généré (cf. Chapitre 6, § 2.1.1). Néanmoins, la validité de ces
calculs repose sur la propagation monodimensionnelle des ondes de choc et suppose ainsi de
considérer des matériaux peu €pais. Pour déterminer avec plus d’exactitude la sollicitation
mécanique générée par I’irradiation, le résultat de ces simulations a constitué la condition
limite de simulations bidimensionnelles plus représentatives.

4.2. Simulations bidimensionnelles

Pour les essais d’adhérence appliqués aux particules élémentaires ainsi que pour I’impact
des projectiles, la géométrie des matériaux considérés a imposé I'utilisation de la modélisation
bidimensionnelle des phénomenes étudiés. Le comportement des matériaux sous contrainte
dynamique a ainsi été retranscrit avec plus d’exactitude a I’aide du logiciel commercial
« Abaqus® » de simulation par éléments finis.

4.2.1. Essais d’adhérence et calibration

La modélisation numérique de 1’essai d’adhérence par choc laser appliqué aux particules
élémentaires a été réalisée au Centre Des Matériaux de MINES ParisTech, en deux
dimensions, a I'aide du logiciel « Abaqus® ». Des modeles explicites axisymétriques, dans
I’hypothese de déformations planes, ont été développés pour ces simulations. Les équations de
propagation des ondes de choc restent similaires a celles utilisées lors des simulations
monodimensionnelles. Toutefois, le choc laser est ici uniquement simulé par 1’application
d’une pression de contact sur la surface du matériau irradié, sur une distance équivalente au
rayon de la tache focale. Connaissant le flux sélectionné expérimentalement, la pression a
appliquer a été déterminée par calibration préalable du laser. Une seconde calibration a
néanmoins été réalisée par comparaison de la vitesse de face arriere obtenue par simulation et
mesurée expérimentalement lors de chaque essai d’adhérence.

Sauf mention contraire, le comportement des matériaux est décrit par une loi élasto-
plastique de type «Johnson-Cook » [JOHNS83] [JOHNO3], en utilisant les caractéristiques
mécaniques du cuivre et de d’aluminium purs et massifs. Le taux de déformation des
matériaux est alors pris en compte. La relation contrainte — déformation est définie par la
relation :
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\ ¢ T-T.
o, .=(A+B(e)" )| 1+Cln— || 1-| ———>— Eq. I1.6
o= ())[ j T (B 116
avec : A, la limite d’élasticité du matériau,

B, le module d'écrouissage,
n, le coefficient d'écrouissage,
C, le coefficient sur le taux de déformation,

€, , le taux de déformation de référence,

Ty, la température de référence (300 K)
Thusion, 1a température de fusion du matériau,
m, 1'exposant sur la température.

La faible intensité des chocs induits dans les matériaux indique que les mécanismes induits
restent isothermes (cf. Chapitre 1, § 2.1 et § 2.2). Par conséquent et contrairement aux
simulation numériques d’impact des projectiles (cf. § 4.2.2), les propriétés thermiques des
matériaux n’ont pas été considérées et 1’évolution de la température a été imposée nulle pour
la simulation des essais d’adhérence et de calibration.

Le maillage des différents échantillons simulés ne sont pas toujours les mémes. Ils peuvent
étre plus ou moins raffinés et a espacement constant ou progressif selon les calculs. Cependant,
la finesse est dans chaque cas suffisamment grande pour respecter le criteére suivant : la distance
parcourue par I’onde pendant le pas de temps At doit €tre supérieure a la longueur de la maille.
Ainsi, la stabilité des calculs explicites a été assurée.

At .C

calcul * ™ onde

2L, (Eq.IL7)

La célérité est de 5386m.s" dans I’aluminium et de 3933m.s' dans le cuivre (cf. Annexe 1).
Si le pas de temps moyen est de 50 picosecondes, alors les mailles des échantillons
d’aluminium ne doivent pas excéder 270nm et celles de cuivre, 200nm.

Les éléments utilisés pour les calculs sont de type quadrangles linéaires réduits optimisés
pour les déformations planes (notés CPE4R sous Abaqus®).

Un modele équivalent a été sélectionné pour mener la calibration du laser de puissance et
ainsi établir la relation entre le flux utilisé et la pression de contact mécanique induite a la
surface de la cible. Cette condition limite, provenant du calcul monodimensionnel, a été le
parametre a optimiser.

4.2.2. Impact des projectiles

La modélisation numérique de 1’'impact des projectiles sur leur substrat a également été
réalisée au Centre Des Matériaux de MINES ParisTech, en deux dimensions, a 1’aide du
logiciel « Abaqus® ». Des modeles explicites axisymétriques similaires 2 ceux décrits pour les
essais d’adhérence ont été développés. En revanche, I'intense déformation plastique des
matériaux a nécessité la prise en compte des interactions thermomécaniques.
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4.3. Simulations tridimensionnelles

La modélisation par élément finis des expériences de chauffage par passage du pistolet
cold spray au-dessus du thermocouple d’une part, et au-dessus du substrat d’autre part, a été
réalisée a 1’aide du code de calcul « Zebulon® », développé par I’Ecole des Mines de Paris /
MINES ParisTech. Les phénomenes de convection forcée, représentatifs de 1’échange entre le
jet cold spray et le substrat, ainsi que les phénomenes de diffusion ont été modélisés. Les
simulations menées reposent sur un simple bilan énergétique :

[ pEaV =[qnds+[rdv Eq.1s)
14 s 4
avec E le taux d’énergie interne
q le flux de chaleur
r_ une source externe volumique de chaleur

n le vecteur normal.

Dans cette étude, le rayonnement du gaz est supposé n’avoir aucune influence sur la
température du substrat. Le terme correspondant a la source externe de chaleur est, par
conséquent, négligeable devant 1’échauffement par convection forcée. D’autre part, les
transferts de chaleur conductif et convectif mis en jeu dans ces simulations suivent les lois :

oT
gdiﬂusion = _Z(T)g (Eq Hg) et gconvection = h ( fluide T) (Eq IIIO)

avec A la conductivité thermique
T(x) lechamp de température
X la position courante

h le coefficient d’échange convectif.

Puisque 1’on néglige tout phénomene mécanique dans la modélisation de I’échauffement
par passage du jet cold spray, I’énergie interne est une énergie thermique. L’équation de la
chaleur s’écrit alors :

T
[rc, 9Ty =—j/1(T)a ndS +jh—nds (Eq. IL11)
v ot s 0x =
avec Cp La capacité calorifique a pression constante.

L approche de Galerkine est ensuite appliquée a ce bilan et aboutit a 1’obtention de sa
forme variationnelle. Aprés intégration par partie, la fonction test 07 qui vérifie les conditions
limites ainsi que le vecteur des fonctions d’interpolation N(x) qui permet la discrétisation
spatiale de la température, sont ensuite insérés dans I’équation. La forme obtenue est enfin
discrétisée temporellement, par un algorithme implicite, afin de parvenir a I’expression
suivante, résolue par la méthode de Newton-Raphson :

(T, oON oN

[npc, Larv_—j/l =TdvV+ j (T —T,-N)AS  (Eq. TL12)
e ox Ox
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Les projectiles mis en vitesse par projection dynamique par gaz froid ou « cold spray » et
par écaillage laser entrent en collision puis adhérent a des cibles maintenues fixes. Afin de
comprendre les phénomenes survenant aux interfaces et I’adhérence générée par ces impacts,
il convient d’en déterminer les conditions, juste avant que le projectile n’entre en contact avec
la cible. L identification puis la quantification de ces dernieres fera 1’objet de ce chapitre.

Outre le caractere confiné ou non de I'impact, les conditions peuvent étre d’ordre
mécanique, thermique ou métallurgique et concernent les projectiles et les cibles. Ainsi,
expériences et simulations numériques se sont complétées pour leur quantification.

Dans un premier temps, la détermination de la morphologie des projectiles et des cibles
doit étre réalisée afin de valider le caractere 1D ou 2D des impacts. L’analyse de 1’état
métallurgique des matériaux doit parallelement €tre menée puisque celui-ci influence
I’évolution des phénomenes apparaissant aux interfaces pendant 1’impact et, par conséquent,
I’adhérence des projectiles sur les cibles.

Puis, la vitesse d’impact des projectiles sera estimée. En fonction des parametres du
procédé cold spray ou d’écaillage choisis pour générer les impacts, les différences de vitesse
seront mises en évidence. Cela permettra de déterminer des conditions pour lesquelles les
vitesses engendrées seront les plus élevées et suffisamment variées pour étre susceptibles
d’influer sur I’adhérence. Dans le cas du cold spray, la conception d’un systeme permettant de
discriminer les particules en fonction de leur vitesse d’impact est indispensable. L’influence
rétroactive de ce systeme sur les vitesses d’impact sera également déterminée.

Enfin, la température des matériaux avant I'impact devra étre estimée pour les deux
procédés. L’importance de I'influence de ce parametre sur 1’adhérence sera étudiée.
L’influence sur cette température de la mise en place du systeme de classification des
particules sera également mise en évidence.

Des discussions et des perspectives d’amélioration des méthodes et des moyens mis en
place dans ce projet seront apportées tout au long de ce chapitre. Celles-ci permettront
d’affiner la détermination et par conséquent le controle des parametres d’impact des
projectiles et des cibles. La précision sur le lien entre ces conditions, les phénomenes
survenant aux interfaces et sur le niveau d’adhérence en sera accrue.
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1. PROPRIETES DES POUDRES, DES ECAILLES ET DES CIBLES

Les propriétés des matériaux, i.e. leur microstructure, leur oxydation en surface et leur
morphologie ont été considérées. La couche d’oxyde présente autour des matériaux mis en
contact pourrait freiner voire inhiber, les interactions métallurgiques qui se produisent aux
interfaces pendant I’impact. Cela aurait une influence directe sur 1’adhérence. Sa
détermination est donc essentielle. L’analyse de la morphologie des matériaux permettra de
justifier I’aspect confiné ou non de I’impact. Enfin, la microstructure, liée aux propriétés
mécaniques locales ainsi qu’au comportement des matériaux, influe indirectement sur
I’adhérence.

1.1. Oxydation des matériaux

Les épaisseurs de couche d’oxyde recouvrant la surface de contact des projectiles et des
cibles ont été estimées par microsonde via trois niveaux de tension puis par analyse des
résultats 2 I'aide du logiciel « PeakSight® » (cf. Chapitre 2, § 3.1.3). Les mesures ont été
réalisées sur une vingtaine de points par échantillon. L’aluminium, le 2017 et le cuivre, bruts
et polis, ainsi que des particules de poudre de cuivre Ecka (12,5um en moyenne) et de cuivre
Metco (60um en moyenne) ont été soumis a la mesure (Tableaux III-1 et I11-2).

Al brut Al poli Dural brut | Dural poli
Ep min (nm) 17 6,6 26,3 7.4
Ep max (nm) 27 8,3 31,3 9
Ep moy (nm) 20,64 7,4 28,7 8,45

Tableau III-1 : Epaisseurs des couches d’oxydes mesurées par microsonde en surface de 1I’aluminium

Cu brut Cu écaillage | Cu poudre 60um | Cu poudre 12,5um
Ep min (nm) 16,6 10,1 58,3 13
Ep max (nm) 40,8 18,4 182,1 25,5
Ep moy (nm) 23,8 12,7 105,2 19,3

Tableau III-2 : Epaisseurs des couches d’oxydes mesurées par microsonde en surface du cuivre

Le polissage des cibles a permis une diminution de I’ordre de 65% de 1’épaisseur de la
couche d’oxyde. Cela doit favoriser les liaisons métallurgiques lors de I'impact. Les
projectiles présentent une oxydation globalement plus élevée que celle des cibles. Les
particules de 60um montrent une couche d’oxyde quatre a cinq fois plus épaisse que les
particules de 12,5um et que les plaques de cuivre utilisées pour I’écaillage laser. Du fait de la
courbure, les épaisseurs mesurées sur les particules peuvent toutefois €tre sous-estimées.

1.2. Microstructure

Les particules de poudre de cuivre utilisées pour les projections cold spray ont été
observées en coupe. Une attaque chimique de type « Kroll » (cf. Chapitre 2, § 3.1.1) a été
nécessaire pour révéler leur microstructure. Les particules les plus larges présentent les grains
les plus gros (Figure III-1.a et b). En effet, lors de la phase d’élaboration de la poudre par
atomisation, les particules les plus fines sont refroidies plus rapidement ; les fronts de
solidification de la matiere apparaissent donc plus rapprochés. Par conséquent, les propriétés
mécaniques locales différent en fonction de la dimension des particules.

78



Chapitre 3 — Détermination des conditions d’impact

Figure I1I-1 : Vue en coupe par MEB" de particules de cuivre attaquées de a) 10um (Ecka) et b) 40um (Metco)

1.3. Propriétés mécaniques

Les propriétés mécaniques locales des particules fines et grossicres ont été déterminées.
Celles-ci doivent différer puisque les vitesses de solidification se sont révélées étre différentes.
La dureté et le module d’Young des particules ont été mesurés par nanoindentation (cf.
Chapitre 2, § 3.1.4). Différentes particules ont été caractérisées et cinq empreintes ont été
réalisées sur chacune d’entre elles (Figure III-2). Des mesures ont également été réalisées sur
du cuivre et de I’aluminium massif par souci de comparaison d’une part et pour déterminer
leurs propriétés superficielles locales d’autre part.

Indentations sur

Indentations sur la particule n°2

la particule n°1

Figure III-2 : Cartographies 3D des particules de poudre indentées

Cu poudre 60um Cu poudre 12,5um Cu écaillage Al poli

Dureté H (GPa) 1,25 2,25 0,98 0,76

E (GPa) 80 62,5 45,2 52,6
Taille de grain (um) 5 2 6 10

Tableau III-3 : Dureté et module d’Young de différents matériaux mesurés au nanoindenteur

La dureté des grains constituant une particule s’est révélée homogene. La dureté moyenne
des particules et du cuivre massif diminue lorsque la taille des grains qui les composent
augmente (Tableau III-3). Méme localement, I’aluminium poli donc 1égerement écroui, est
resté plus mou que le cuivre.
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1.4. Morphologie

1.4.1. Rugosité des substrats et de la plaque de cuivre

Les duretés du cuivre et de 1’aluminium étant voisines, les projectiles pénétreront et
évolueront tres certainement dans les cibles, conférant ainsi un aspect confiné a I’impact. Pour
que I'impact d’une particule puisse s’apparenter a un impact sphere / plan, il a fallu vérifier
que la rugosité des cibles était localement bien inférieure au rayon de courbure de la particule.
La rugosité de la surface des cibles d’aluminium a ét¢ mesurée a 1’aide du logiciel
« Affimage® » (cf. Chapitre 2, § 3.1.6.1) a partir d’une dizaine d’images en coupe (Tableau
I1-4). Le rapport ¢, /R, s’est révélé étre supérieur a 25. Le caractere sphere / plan de
I’impact a ainsi été jugé convenable.

Pour que I'impact de 1’écaille puisse s’apparenter a un impact plan sur plan non confiné, il
a aussi fallu vérifier que les rugosités de 1’écaille et du substrat étaient localement bien
inférieures au rayon de courbure de la particule. (Tableau III-4). Le rapport ¢, /R, a

également dépassé 25. Le caractere plan sur plan non confiné de I’'impact a ainsi été jugé
convenable.

articule

articule

Echantillon Ra (um) Rt (um) Rz (um)
Al poli 0,10 0,71 0,47
Cu support 0,27 1,57 0,98

Tableau 4 : Rugosités calculées des échantillons plans polis

Toutefois, la plaque de cuivre a partir de laquelle 1’écaille est générée est fine et le tir laser
puissant et focalisé. La plaque de cuivre est donc largement déformée lors du processus: le
phénomene de cloquage a été détecté par observation des échantillons éprouvés (Figure I11-4).
Afin de s’assurer du caractere plan sur plan de I’impact, une analyse de la morphologie de
I’écaille en vol est nécessaire.

1.4.2. Morphologie de I’écaille avant impact

La détermination de la morphologie de 1’écaille avant impact passe par la compréhension
du procédé d’écaillage (Figure III-3). Des analyses de la plaque support, de 1’écaille pendant
I’envol puis adhérant a la cible ont donc été menées afin d’estimer 1’évolution de cette
derniere au cours de temps.

Plaque support

Cratere laissé par I'écaille

Cible Ecaille

Figure III-3 : Principe de I’essai de plaquage d’écaillage par choc laser

1.4.2.1. Analyse de la plaque support

La plaque support, soumise au laser de puissance puis écaillée, présente 1’empreinte de
I’écaille. Le cratere laissé par cette derniere donne, en effet, acceés a des informations
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essentielles pour la détermination de sa morphologie. Ainsi, le diametre d’écaillage, le type de
rupture, la rugosité du fond du cratere ainsi que la morphologie du cratere ont été analysés.

a. Diametre d’écaillage

Le cratere laissé par I’écaillage a été visualisé par Microscopie Electronique a Balayage.
Son diametre dépend de la densité de puissance mise en jeu pour réaliser 1’écaillage. Plus
cette densité de puissance est importante, plus la vitesse d’envol est élevée et plus I’écaille est
large. Pour un rayon de tache focale donné, la traction générée est plus intense et la limite de
rupture est ainsi atteinte sur un disque plus large. Pour une vitesse d’envol de 400m.s”, le
diametre mesuré a été de 1620um (Figure 11I-4).

o -

a) -“'b)

Figure 4 : Images a) optique de la plaque support écaillée et de la cible, et b) MEB du cratere
b. Type de rupture

L’analyse a plus fine échelle du fond du cratere a permis de mettre en évidence le
caractere ductile de la rupture survenant dans la plaque support lors de I’écaillage. Des facies
fortement rugueux composés de microcavités ont été observés sur la quasi-totalité de la zone
endommagée. Une zone plus lisse d’une centaine de microns de diametre a toutefois pu étre
observée tres localement (Figure I11-5).

Figure III-5 : Visualisation MEB" au fond du cratere du faciés de rupture a) lisse et b) ductile

Ce phénomene local a pu se produire par matage ou clivage. Afin d’en déterminer la cause,
une reconstruction 3D de la zone par stéréoscopie a été réalisée (cf. Chapitre 2, § 3.1.6.2). Si
la surface s’est révélée moins rugueuse dans cette zone, des plans stratifiés n’ont pas pu étre
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observés, excluant ainsi I’hypothese du clivage (Figure III-6). Ce matage local a pu étre le
résultat d’un replaquage ponctuel de I’écaille avant désolidarisation complete. Ce phénomene,
marginal car non détecté sur la majorité des échantillons analysés, ne sera pas considéré dans
cette étude.

Zone lisse /

sans strate

Figure III-6 : Reconstruction 3D de la zone plane du fond du cratere
c. Rugosité du cratere et morphologie de I’écaille

La technique de reconstruction 3D par stéréoscopie a permis d’accéder a la rugosité du
cratére sur une zone de 2mm?. Trois profils topographiques, sur des lignes de 1600um de
longueur, représentant la profondeur en fonction de la position ont été réalisés : les deux
premiers selon deux cordes et le dernier a I’extérieur du cratere pour estimer la courbure et la
rugosité de la plaque, (Figure III-7).
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Figure III-7 : Profils topographiques de cordes du cratere (1,2) et de la plaque support (3)

Les profils n°1 et 2 présentent trois zones : le profil de la plaque non endommagée aux

extrémités, un pic indiquant la présence d’un bourrelet de matiere puis le profil de la rugosité
du cratere au centre. Ces profils révélent une forte rugosité de ce dernier avec un R=20um et
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permettent d’estimer 1’épaisseur de 1’écaille entre 20 et 40um. Ce résultat est en accord avec
ceux de I’analyse de I’interface des écailles adhérant a la cible (cf. Chapitre 5, § 4).

Le profil n°3 présente le profil de rugosité initiale de la plaque dont le R=3um. D’autre
part, ce profil indique que la plaque a été fortement déformée par la sollicitation mécanique
induite par I’irradiation laser. Toutefois, 1’écaille étant amorcée et décollée avant que la
plaque ne se soit completement déformée, ce profil n’est pas exactement celui de 1’écaille au
décollage.

Une visualisation plus générale de la déformation de la plaque support a permis d’apporter
un complément pour la compréhension de ces profils (Figure I1I-8)

Figure III-8 : Reconstruction 3D par stéréoscopie de la morphologie du cratere

Durant le procédé de plaquage d’écaille, la plaque support est irradiée par le laser de
puissance, induisant la propagation d’une onde de choc suivi d’une onde de détente (Figure
II1-9, tp). L’interaction de la queue de détente du choc avec la réflexion de I’onde de choc sur
la face arriere de la plaque génere alors de la traction dans le matériau massif. Lors de
I’écaillage, la fissure se propage radialement a partir du centre de la zone endommagée, avant
que la plaque ne se déforme completement (t;). La vitesse matérielle de la partie décollée est
supérieure a celle de la partie encore adhérente (t,). La présence du bourrelet en périphérie du
cratere indique que, I’énergie n’étant plus suffisante pour endommager le matériau, 1’écaille
est retenue par la plaque qui se déforme plastiquement (t3). A cet instant, la morphologie de
I’écaille ressemble plus a celle d’une calotte sphérique qu’a celle d’une plaque plane. De plus,
lors de la rupture en périphérie, la restitution de I’énergie emmagasinée accéleére certainement
le contour de 1I’écaille, faisant ainsi évoluer sa concavité au cours de 1’envol (t4). Afin de
corroborer ces résultats, une analyse de 1’écaille au cours de I’envol peut étre menée.

Face i
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Figure III-9 : Schéma des phénomenes survenant lors de I’écaillage par choc laser
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1.4.2.2. Analyse de 1’écaille en vol

L’utilisation de I’ombroscopie a permis I’analyse de 1’écaille en vol [LESCO09]. Une fibre
optique reliée au laser « Verdi » (cf. Chapitre 2, § 2.2.3) permet d’éclairer la face arriere de la
plaque et la trajectoire de I’écaille avec un faisceau rendu parallele (Figure 10). Deux caméras
CCD, de 10ns de temps d’exposition, sont déclenchées a deux instants afin de réaliser deux
clichés de 1’écaille en deux positions différentes. Le premier est acquis lors du débouché du
choc sur la face arriere de la plaque de cuivre, juste avant la génération de 1’écaille. La
seconde acquisition est réalisée 0,75, 1,5 ou 2,25us plus tard.

m Fibre optique

)
250um Caméra CCD
Cu
Acquisition
o at,
5 Ecaille
( Miroir semi réfléchissant
Lm-j / Caméra CCD

et Acquisition
e 2 | at,+0,75us

Figure 10 : Schéma du dispositif expérimental de visualisation transverse par ombroscopie

Des tirs isoparametriques ont été réalisés pour générer trois envols identiques d’écailles.
Puisque le laser utilisé a montré une grande stabilité spatiale et temporelle, les trois écaillages
ont été considérés comme étant similaires. Lors de chaque tir, un cliché transverse
d’ombroscopie est acquis, permettant ainsi de visualiser 1’évolution de la face arricre de la
plaque support et I’écaille au cours du temps. Ces acquisitions sont déclenchées a 0,75us,
1,5us et 2,25us apres le débouché de I’onde de choc principale sur la face arriere de la plaque,
montrant trois positions de 1’écaille a intervalles de temps réguliers (Figure III-11).
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Figure III-11 : clichés des écailles en vol réalisés par ombroscopie a t., to, to+0,75us et to+1,5us

Ces clichés ont permis d’obtenir des informations sur la face avant de I’écaille ainsi que
sur sa vitesse moyenne d’envol, abordée au paragraphe 2 de ce chapitre. La planéité de
I’écaille ne se révele pas étre parfaite. La face avant présente, en effet, une concavité qui
évolue au cours du temps, avec une périphérie initialement plus rapide, puis plus lente et enfin
plus rapide que le centre de 1’écaille (Figure III-11). La face arriere de I’écaille n’est pas
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nettement délimitée sur ces clichés. Un nuage sombre est visible dans le sillage de 1’écaille.
Ce dernier peut étre constitué de particules provenant de la périphérie de 1’écaille qui se
désagregent en vol. Dans ce cas, I'impact de 1’écaille est accompagné des impacts successifs
de ces particules. Une analyse de la face arriere de I’écaille enchéssée dans la cible peut étre
réalisée afin de vérifier cette hypothese.

1.4.2.3. Analyse de 1’écaille adhérant a la cible

La face arricre de I’écaille a été analysée afin de vérifier I’hypothese selon laquelle des
particules provenant de la périphérie désagrégée de 1’écaille pendant 1’envol percutent et
s’empilent sur la face arricre de cette derniere. Pour cela, le diametre de la zone endommagée
de la plaque support a été comparé a celui de 1’écaille adhérente a la cible (Figure III-12.a et
b). La diminution de 23% du diametre entre les instants d’écaillage et d’impact indique que
I’écaille se désagrege effectivement en vol. Toutefois, nombre de ces fragments s’accrochent
visiblement sur le substrat plutot que sur la face arricre de 1’écaille.

A e

Figure I1I-12 : Visualisation MEB" vue de dessus a) du cratere de la paque support et b) de 1’écaille enchssée

Afin de vérifier si des fragments ont effectivement percuté le dos de 1’écaille, une analyse
de la rugosité de cette surface par stéréoscopie a été menée. Si la face arriere ne subit aucun
impact, la rugosité de celle-ci doit étre comparable a celle du fond du cratere, mesurée au
§ 2.4.2.1. Une zone proche de la périphérie a été reconstruite en 3D puis des profils
topographiques ont été tracés (Figure III-13). La rugosité est supérieure a celle du fond du
cratere, avec R=70um. Des fragments se superposent donc a I’écaille.
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Figure II-13 : Visualisation MEB " vue de dessus de I’écaille adhérant 2 la cible (2 gauche) et
reconstruction 3D de la surface avec insertion de profils topographiques (a droite)
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1.5. Conclusion et perspectives

Les propriétés morphologiques et métallurgiques des matériaux sollicités pour cette étude
ont été déterminées. L’épaisseur de la couche d’oxyde présente sur les surfaces de contact a
été estimée, les propriétés mécaniques locales en surface des matériaux ont été mesurées puis
la morphologie étudiée.

Le polissage des cibles a permis une forte diminution de I’épaisseur de la couche d’oxyde
et de la rugosité ; cette derniere diminution a favorisé les aspects 1D et 2D des impacts
générés.

La mesure de grandeurs physiques locales telles que la nanodureté ou le module d’Young
a mis en avant I’enfoncement inévitable du cuivre dans I’aluminium, méme dans le cas de
I’impact d’écaille suppos€ a caractere plan / plan, i.e. sans confinement durant I’impact.
Toutefois, 1’affaissement du substrat vu par la majorité de 1’écaille, excepté la périphérie, ne
contribuera pas a la perte du caractere 1D. Une vigilance supplémentaire sera donc de mise
lors de I’analyse des interfaces des écailles. D’autre part, les grandeurs mesurées nourriront
les simulations numériques d’impact développées au chapitre 4.

La morphologie et la rugosité des matériaux ont ét€ estimées pour valider les caracteres
confinés ou non des impacts. La morphologie des écailles varie entre 1’envol et I’impact.
Toutefois, les variations de concavité observées sont suffisamment locales pour considérer
I’impact normal et affectent des zones suffisamment larges pour permettre de considérer
I’impact a caractere plan / plan. D’autre part, la désagrégation de la périphérie de 1’écaille qui
peut localement engendrer des impacts successifs imposera une vigilance particuliere lors de
I’analyse des interfaces. La technique de visualisation transverse par ombroscopie pourrait
étre améliorée afin d’observer plus précisément la morphologie avant impact. Cela permettrait
de nourrir les simulations numériques de génération et d’impact d’écailles.

2. VITESSE D’IMPACT DES PROJECTILES

La vitesse d’impact des projectiles sur les cibles maintenues fixes représente 1’un des
parametres clés de 1’étude de 1’adhérence. Pour chacun des procédés, deux méthodes
expérimentales ou numériques seront proposées afin d’en évaluer le niveau. Les vitesses ainsi
obtenues pourront ainsi €tre comparées pour vérifier la convergence des résultats. En fonction
des parametres du procédé cold spray ou d’écaillage choisis pour générer les impacts, les
différences de vitesse seront mises en évidence. Cela permettra de déterminer des conditions
pour lesquelles les vitesses engendrées seront les plus élevées et suffisamment variées pour
étre susceptibles d’influer sur I’adhérence.

Dans le cas du cold spray, la conception d’un systeme permettant la sélection des
particules en fonction de leur vitesse d’impact est indispensable. L’influence rétroactive de ce
systéme sur les vitesses d’impact sera également déterminée.

2.1. Impact des écailles

2.1.1. Détermination par interférométrie laser

Le procédé d’écaillage génere des projectiles fins mais larges, i.e. dont 1’épaisseur est de
I’ordre de quelques dizaines de microns et de diametre millimétrique. Cela indique que la
vitesse reste relativement homogene dans I’épaisseur. Sans cible positionnée en vis-a-vis, la
méthode de mesure de la vitesse de face arriere de la plaque support par interférométrie laser
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VISAR" (cf. Chapitre 2, § 2.2.3) a donc été applicable et a ainsi permis de déterminer la
vitesse moyenne d’envol de 1’écaille.

Différents tirs ont été réalisés, sollicitant plus ou moins intensément des plaques de cuivre
de différentes épaisseurs afin d’accélérer des écailles a différentes vitesses. Le dispositif
VISAR" a permis dans chaque cas d’estimer la vitesse d’envol des écailles générées en
mesurant la vitesse de face arriere de la plaque support puis celle de la face avant de 1’écaille
(Figure I1I-14). Les expériences menées et les vitesses mesurées correspondantes ont été
reportées dans le tableau III-5.

Nom Epaisseur de la plaque Flux laser vitesse mesurée
échantillon support (um) (GW.cm™) (m.s™)

Cu-1 250 1150 225

Cu-2 250 1250 300

Cu-3 100 890 450

Cu-4 125 935 450

Cu-5 125 1150 600

Tableau III-5 : Paramétres de tirs et vitesses d’écailles correspondantes mesurées par le systéme VISAR”
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Figure III-14 : Signaux VISAR" de vitesse de face avant des écailles obtenues pour deux conditions de tir

A épaisseur constante, I’augmentation du flux laser induit une augmentation de la vitesse
d’envol de I’écaille. En outre, plus la plaque support est fine, plus I’accroissement du flux doit
étre élevé pour aboutir a une augmentation de vitesse comparable. Par exemple, une variation
de 25% de la vitesse requiert une variation de 19% de 1’énergie pour une plaque de 125um
contre 8% pour une plaque de 250um.

A flux constant, la diminution de 1’épaisseur de la plaque entraine une augmentation de la
vitesse d’envol de I’écaille. Plus le substrat est mince, plus 1’atténuation du choc lors de sa
propagation dans le matériau décroit. Par exemple, une diminution de 50% de 1’épaisseur
induit un gain de vitesse d’environ 170%. Toutefois, en dessous d’une épaisseur critique, une
désagrégation de la plaque apparait, provoquant la perte du caractere plan / plan de I’impact.

Afin d’obtenir une vitesse d’envol donnée, il convient donc d’optimiser les parametres
que sont I’épaisseur de la plaque et le flux laser. Par exemple, une écaille s’envolant a
450m.s” peut étre obtenue en sollicitant sur une méme surface soit une plaque de 100pm
d’épaisseur a 890GW/cm? soit une plaque de 125um d’épaisseur a 935GW/cm?®.

Ainsi, dans cette gamme de flux, les écailles formées par ce procédé ont pu étre accélérées
jusqu’a des vitesses comprises entre 225 et 600m.s ™.

Le diametre du faisceau focalisé utilisé pour les mesures par interférométrie laser est de
I’ordre de quelques centaines de microns (inférieur a 500um). La vitesse mesurée reste donc
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une vitesse locale, au centre de 1’écaille. Il serait intéressant de comparer la vitesse du centre
de I’écaille avec celle de sa périphérie. Ce serait possible par I’utilisation du systeme VISAR
multipoints qui permettrait d’acquérir 3 mesures réparties sur la surface de I’écaille.

2.1.2. Détermination par ombroscopie

Outre I’acces a la morphologie de I’écaille pendant I’envol, la visualisation transverse par
ombroscopie a donné acces a 1I’évolution de sa vitesse entre I’envol et I'impact [LESCO09].
Pour cela, trois expériences isoparamétriques d’écaillage par choc laser ont été réalisées. Le
laser a sollicité chaque plaque de cuivre de 125um d’épaisseur 2 1150GW.cm™ sur un spot de
2,4mm de diametre. Chaque tir s’est accompagné de 1’acquisition d’un cliché montrant
I’écaille dans une position donnée (cf. § 1.4.2.2). Un trigger déclenché au moment du choc a
permis, tir apres tir, d’espacer uniformément 1’instant d’acquisition de 0,75us (Figure III-15).
L’analyse des trois positions successives, i.e. la mesure de la distance parcourue en 0,75us, a
permis de remonter a la vitesse d’envol de I’écaille. Entre chaque cliché, i.e. toutes les 0,75us,
l’écaillela parcouru environ 450um, informant que la vitesse d’envol de 1’écaille est d’environ
600m.s".
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Figure III-15 : Clichés par ombroscopie montrant 1I’évolution de la trajectoire des écailles pour des tirs
isoparamétriques

Chaque cliché a été acquis lors d’un tir laser. Puisque I’ensemble des tirs réalisés sont
isoparamétriques et que le laser présente une grande stabilité spatiale et temporelle, les
vitesses d’envol sont supposées similaires d’un tir a I’autre. L’égalité de la vitesse mesurée
d’un cliché a I’autre montre le bien fondé de cette hypothese.

Les parametres de tir sélectionnés pour mener cette mesure de vitesse par visualisation
transverse sont identiques a ceux correspondant au spécimen nommé Cul25-18 au paragraphe
2.1.1. La vitesse d’envol de ce dernier avait été mesurée par le systeme VISAR" et estimée a
600m.s™". Les résultats obtenus par ces deux méthodes d’acquisition convergent donc.

La technique de visualisation transverse par ombroscopie, qui s’est révélée &étre
indispensable a 1’analyse de 1’évolution de la morphologie de 1’écaille avant impact, a donc
permis de remonter géométriquement a un ordre de grandeur cohérent de la vitesse moyenne
d’envol de I’écaille. Toutefois, pour chaque tir, les clichés mettent en évidence la non
homogénéité de la vitesse de 1’écaille en fonction du rayon, ayant pour conséquence
I’évolution de la concavité de sa face avant (cf. § 1.4.2.2). Des modifications du dispositif
expérimental permettraient alors d’affiner la mesure. Pour cela, un objectif a plus fort
grossissement pourrait étre préféré et plusieurs systemes d’acquisition reli€s entre eux par un
trigger pourraient étre installés. Plusieurs clichés seraient alors pris lors d’'un méme tir et la
mesure serait affinée.
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2.2. Impact des particules

2.2.1. Mise en évidence du différentiel de vitesse

Le procédé cold spray permet de générer des impacts de spheres de différents diametres
sur des plans. L’accélération des poudres projetées étant aérodynamique, les vitesses atteintes
par les particules dépendent de leur diametre. De plus, le pistolet cold spray étant circulaire et
le gaz propulseur étant préalablement plus ou moins chauffé et comprimé, la vitesse des
particules dépend aussi des conditions de projection et de la position de la particule par
rapport au centre du jet. Afin de mettre en évidence ce phénomene, des cartographies de
profondeur de pénétration des particules ont été réalisées en fonction de leur distance par
rapport au centre du jet et en fonction des conditions de projection (Figure III-16). En effet, la
profondeur de pénétration croit avec la vitesse d’impact. Deux diametres de particule ont été
sélectionnés : 10 et 60um environ.
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Figure III-16 : Cartographie au MEB" de la profondeur de pénétration des particules en fonction des
conditions de projection pour des particules de a) 10um et b) 60um

Pour tout diametre de particule, plus les conditions de projection sont intenses et les
particules proches du centre du jet, plus les particules pénetrent profondément dans le substrat.
De plus, les deux diametres de particule présentent des profondeurs de pénétration
globalement similaires pour une méme position dans le jet et pour des mémes conditions de
projection.

Les profondeurs de pénétrations sont plus homogenes pour les conditions de projection les
plus intenses. Cela laisse a penser que les phénomenes se produisant aux interfaces sont
similaires pour I’ensemble des particules du jet. Au fur et 2 mesure que l’intensité des
conditions diminue, I’homogénéité faiblit. Les phénomenes détectables aux interfaces doivent
alors présenter une évolution.

Si des différences de profondeur sont détectables, cela signifie que les vitesses d’impact
ont été différentes. La variation entre les profondeurs minimale et maximale laisse présager
que la gamme de vitesse atteinte a été relativement large. L’objectif des paragraphes suivants
est sa quantification, uniquement réalisable si les particules peuvent étre différenciées en
fonction de leur vitesse d’impact.
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2.2.2. Sélection des particules

2.2.2.1. Obtention des particules €lémentaires

La méthode classique d’obtention de particules élémentaires par passage rapide du pistolet
au dessus du substrat a été utilisée. Les particules situées sur les extrémités du trait s’écrasent
sur le substrat avec des vitesses voisines. Ces particules proviennent uniquement de la
périphérie du jet. Les particules situées au centre du trait proviennent, quant a elles, du centre
et de la périphérie du jet. Excepté par leur enfoncement plus ou moins prononcé, ces
particules centrales ne peuvent pas étre différenciées et classées en fonction de leur vitesse
d’impact (Figure I1I-17). L’utilisation d’un dispositif adapté est donc nécessaire.

Figure III-17 : Images optique (a gauche) et au MEB" (a droite) d’un substrat ayant subi le passage
linéaire du pistolet

2.2.2.2. Utilisation d’un masque

Afin de trier les particules en fonction de leur vitesse d’impact, un dispositif constitué
d’un masque a été concu. Ce dernier a été disposé entre le pistolet et le substrat pour bloquer
les particules en vol. Une fente rectangulaire de dimension 1x15mm” a été usinée pour
permettre le passage de certaines particules (Figure III-18), positionnées dans 1’axe de cette
derniere. Cette fente coincidait avec le diametre du jet.

Pistolet

36mm
Masque
[ ul ]

8mm
Substrat

Figure III-18 : Schéma du dispositif de sélection des particules en fonction de leur vitesse d’impact
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Deux configurations ont été considérées : le masque mobile se déplacant entre le pistolet
et le substrat, ou le substrat mobile se déplacant sous le masque préalablement positionné en
vis-a-vis du pistolet. Ces deux configurations influent sur la stationnarit¢ du régime de
I’écoulement du jet face a un obstacle pourvu d’une fente. Dans cette étude, les deux
configurations ont été utilisées indifféremment. Des comparaisons sur les profondeurs de
pénétration des particules ont été réalisées. Elles indiquent que les deux techniques
engendrent des vitesses similaires (Figure III-19). De plus, les particules obtenues avec et sans
masque ont été comparées afin de vérifier la similitude des gammes de vitesse mises en jeu.
La présence d’un masque ne modifie pas de manicre significative la vitesse d’impact des
particules (Figue III-19).

Figure I1I-19 : Images MEB" de particules écrasées a la méme distance du centre du jet dans les trois
configurations a) avec masque fixe b) avec masque mobile et c) sans masque

Dans les deux configurations, le masque de 3mm d’épaisseur a été positionné a 36mm de
la sortie du pistolet et 2 8mm du substrat (cf. § 2.2.3.2). La vitesse de défilement du masque et

du substrat était de 250mm.s' pour un débit de poudre de 0,5tour.min™".

2.2.3. Estimation de la vitesse par systeme optique

2.2.3.1. Dispositif expérimental

La vitesse ponctuelle des particules en vol a été estimée a 1’aide d’une caméra rapide dont
le temps d’exposition minimal était de 1us (cf. Chapitre 2, § 2.1.3). Positionnée
perpendiculairement a I’axe du jet de particules, celle-ci a été équipée d’un soufflet de 180mm
et d’un objectif de 200mm afin : de détecter les objets fins, de visualiser plus localement les
particules et d’affiner les mesures. Ces particules ont ainsi été visualisées sur des fenétres de
12x12mm?, un pixel 2 I’écran représentant 12um. Les particules dont le diametre était
inférieur a 10um n’étaient donc pas détectables. Le fort grossissement induit par le soufflet et
I’objectif a provoqué une réduction du champ de focalisation a 4mm, ce qui a eu pour effet de
limiter les mesures aux particules situées dans ce champ, i.e. sélectionnées selon le diametre
du jet perpendiculaire a I’axe optique. Les mesures parasites provoquées par les particules
situées en périphérie du jet, en amont et en aval de la zone de focalisation, ont ainsi été
réduites.

Un stroboscope éclairait les particules pendant leur vol. Celui-ci a initialement été
positionné en vis-a-vis puis juxtaposé a la caméra pour que la réflexion de la lumiere sur les
particules puisse étre détectée (Figure I1I-20). Les clichés obtenus ont ensuite été analysés un
a un via le logiciel de traitement d’images Image J®. La mesure de la trajectoire des particules
reliées au temps d’exposition de la caméra a permis d’accéder a la vitesse des particules en
vol. La détermination de la vitesse moyenne des particules pour des conditions de projection
données a été effectuée par 1’analyse d’une dizaine de clichés, i.e. pour une vingtaine de
particules.
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Pistolet Coupe A-A
Caméra rapide - Fenétre de
N P Objectif visualisation
Distance | “ 4 jat Soufflet
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l Dispositif O l - Jet cold spray
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Figure III-20 : Schéma du dispositif de visualisation de la trajectoire des particules pendant leur vol
(configuration avec le stroboscope juxtaposé a la caméra)

Le faisceau lumineux réfléchi sur la surface sphérique des particules ne constitue pas un
faisceau parallele. L’objectif de la caméra, situé a 200mm du jet cold spray, a ainsi capté des
faisceaux divergents. Ce phénomene a eu pour conséquence la détection de particules dont le
diametre était inférieur a 10um ; cependant, cela a aussi engendré une incertitude sur la
mesure de la vitesse des grosses particules.

La gamme de vitesses des particules cold spray faisait que le temps d’exposition
permettait uniquement d’obtenir I’image de la trajectoire des particules sur des distances de
2mm environ. La vitesse ainsi mesurée était donc une moyenne locale et non la vitesse
ponctuelle a proprement parler. Néanmoins, en considérant que la vitesse n’évoluait pas
drastiquement sur 5% du trajet total, ces mesures ont constitué une premiere approximation
convenable. De plus, la mesure de la vitesse sur une grande distance de parcours a permis de

diminuer I’erreur due au traitement d’image.

2.2.3.2. Choix de la distance de projection

Le dispositif décrit au § 2.2.3.1 a été utilisé pour photographier la trajectoire des particules
en différents points du jet, i.e. a différentes distances de la sortie du pistolet, a conditions de
projection constantes. Le gaz propulseur a été comprimé et chauffé a 3MPa et 600°C avant
projection et des particules de poudre de 60um de diametre en moyenne on €té observées.
Une zone de 20mm de longueur est visible sur chaque cliché réalisé avec un temps
d’ouverture de 1,67us. L’analyse des trajectoires a permis d’en déduire la vitesse de chaque
particule (Figure III-21) et d’estimer une vitesse moyenne sur un segment de 10mm de
longueur, entre 15 et 25mm apres la sortie du pistolet, puis entre 25 et 35mm, entre 35 et
45mm, et enfin entre 45 et 55mm (Tableau III-6).

469m.s-1
482m.9

Axe du jet Axe du jet

Figure III-21 : Images de la trajectoire des particules sur une distance de 20mm a différents instants
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Distance a la sortie du pistolet (mm) | [15;25] | [25;35] | [35;45] | [45;55]
V moyenne (m.s'1) 366 420 470 444

Tableau III-6 : Estimation de la vitesse moyenne des particules en fonction de la distance au pistolet

La vitesse des particules en fonction de leur position par rapport a la sortie du pistolet
passe par un maximum entre 35 et 45mm. La distance de projection, i.e. celle entre la sortie
du pistolet cold spray et le substrat, a été choisie de maniere a obtenir les vitesses de particule
les plus élevées. Elle a donc été fixée a 40mm pour I’ensemble des essais. Cela a permis
d’obtenir 1’éventail de vitesses d’impact le plus large possible simplement par modification
des conditions de projection (cf. Chapitre 2, § 2.1.2).

Le choix de conditions de projection séveres pour la détermination de la distance de
projection a permis d’obtenir la dispersion la plus faible possible de la vitesse en fonction de
la position par rapport au centre du jet (cf. § 2.2.1). L’erreur sur le calcul de la vitesse
moyenne des particules a ainsi été réduite.

De plus, I'utilisation d’un objectif présentant un grossissement accru devrait permettre de
cibler des zones plus locales et I’utilisation d’un stroboscope a fréquence plus élevée d’obtenir
plus de clichés a analyser. Cela aurait pour conséquence d’affiner davantage les mesures et
d’établir une moyenne de la vitesse des particules en fonction de leur taille et de leur position
par rapport au centre du jet.

2.2.3.3. Influence des conditions de projection

La vitesse du gaz propulseur est directement liée a I’intensité des conditions de projection.
La vitesse des particules en vol, et a fortiori leur vitesse d’impact, en dépendra donc.
D’ailleurs, les profondeurs de pénétration des particules dans le substrat different lorsque la
pression ou la température du gaz propulseur évolue (cf. § 2.2.1, figure I1I-16). Le dispositif
décrit au paragraphe 2.2.3.1 a été utilisé pour déterminer dans quelle mesure la vitesse des
particules était modifiée lorsque la pression ou la température du gaz propulseur était
augmentée. Des clichés ont été réalisés afin de visualiser la trajectoire des particules autour
d’une distance de 40mm de la sortie du pistolet pour différentes conditions de projection
(Figure III-20). Le temps d’ouverture de 3us de I’obturateur a permis de visualiser la
trajectoire des particules sur une distance de 2mm environ. La vitesse moyenne de chaque
particule a ainsi été mesurée puis la vitesse moyenne des particules pour des conditions de
projection données a ensuite été estimée (Tableau III-7).

3MPa / 600°C iot ' 3MPa/450°C Axe dujet '] 2MPa/400°C Axe du jet

Figure I11-22 : Images de la trajectoire des particules sur une distance de 10mm pour différentes
conditions de projection

Conditions de projection | 3MPa /600°C | 3MPa/450°C | 2MPa/550°C | 2MPa/400°C
V moyenne (m.s™) 472 445 420 391

Figure III-7 : Estimation de la vitesse moyenne des particules en fonction des conditions de projection

Le refroidissement de 150°C du gaz propulseur entraine une perte d’environ 27m.s™ de la
vitesse moyenne des particules. Cette diminution est indépendante de la pression mise en jeu.
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Ceci permet donc d’en déduire qu'une détente de 1MPa du gaz propulseur avant projection
entraine une diminution d’environ 45m.s™' de la vitesse moyenne des particules.

2.2.3.4. Influence du masque sur la vitesse des particules

a. Détection du « bow shock »

Lors de la projection, les particules sont ralenties quelques millimetres avant la zone
d’impact. Il existe en effet une zone de « recirculation », nettement séparée du reste du jet par
une onde de choc aérodynamique courbée (cf. Chapitre 1, § 3.1.3). Ce phénomene, provoqué
par ’impact du jet supersonique sur le substrat plan, a ici été visualisé par ombroscopie. Le
dispositif expérimental est identique a celui décrit au paragraphe 2.2.3.1. L’éclairage
stroboscopique a toutefois été remplacé par un éclairage continu direct, i.e. positionné en vis-
a-vis de la caméra, halogene de 200W, et un montage spécifique permettant de modifier la
largeur de la fente a été développé. Ce dernier a été fixé sur une table a vis micrométriques
afin que la fente puisse €tre positionnée selon le diametre du jet, perpendiculairement a I’axe
de la caméra (Figure III-23). Ainsi, ce montage permet la visualisation d’une nappe de
particules.

a) Pistolet b)
cold spray.
A
~Jet .
40mm Ecla_lrage :
y! continu .
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T e B au dessus et S
- _D}Sppgllﬁ!l_._ e ; - = - endessous <
d’acquisition E ] E de lafente , #
‘, 7
A Montage pourvu /';Xe Eclairage
d’une fente Stroboscopique

Figure I1I-23 : a) Schéma et b) image du montage utilisé pour modifier la largeur de la fente, équipé
d’un éclairage continu positionné en vis-a-vis

Les sauts de densité du gaz engendrés par les ondes de choc aérodynamiques ont été
détectés pour deux conditions de projection : 3MPa — 600°C et 2MPa — 400°C. D’aspect plus
ou moins courbé, la forme et 1’épaisseur de la zone de recirculation délimitée par 1’onde de
choc ont été fortement influencées par leur intensité (Figure I11-24).

Substrat Substrat

Figure I11-24 : Images de la visualisation des ondes de choc aérodynamiques dans la zone d’impact
pour deux conditions de projection : a) 2MPa 400°C et b) 3MPa 600°C
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Si ce phénomene a été détectable dans le cas d’une projection sans dispositif de sélection
des particules, la présence d’un trou ou d’une fente dans la plaque aurait pu modifier ces
résultats. Des observations similaires ont donc été réalisées pour déterminer si la présence
d’une fente ou la présence de particules dans le jet influait sur cette zone. A conditions de
projection constantes, avec ou sans projection de particules, deux dimensions de fente ont été
comparées : 0,4mm et Imm (Figure III-25).

2MPa 400°C

Sans
Particule

Sans Fente

Clinquant
2MPa 400°C
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Particules

2MPa 400°C

Avec
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Sans Fente

Clinquant

2MPa 400°C

Avec
Particules

Fente 0,4mm ¥ Fente 1mm

Clinquant Clinquant

Figure I1I-25 : Images de la visualisation des ondes de choc aérodynamiques dans la zone d’impact a
2MPa 20°C avec ou sans fente et avec ou sans particules

La morphologie de la zone de recirculation reste inchangée lorsque des particules sont
ajoutées. Ceci indique que I’interaction fluide maticre est négligeable. D’ autre part, I’insertion
d’une fente dans I’axe du jet ne modifie pas 'interaction fondamentale fluide substrat en
régime stationnaire. Toutefois, une diminution sensible de I’épaisseur de cette zone a été
constatée avec une fente de 1mm. La décélération des particules est alors diminuée. La
largeur de la zone de « recirculation » ne correspond pas au diametre du jet. Cela indique que
les particules situées en périphérie ne subissent pas la méme décélération que celle proche du
centre.

Dans la suite de cette étude, I’utilisation du dispositif de sélection des particules sera donc
considérée comme faiblement perturbatrice aérodynamiquement. La décélération des
particules sera alors considérée identique a celle subie lors d’une projection classique, sans
masque.

b. Décélération des particules et évolution apres la fente
La mesure de vitesse a été menée dans une zone en amont et en aval de la fente de Imm
de largeur, pour des conditions de projection de 2MPa et 400°C. La trajectoire des particules

situées a proximité de la zone de recirculation a été visualisée puis 1’évolution des particules
apres passage par la fente a été mise en évidence (Figure 11I-26).
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Les particules situées en amont de la fente présentent une vitesse moyenne de 372m.s™.
Celles dont la trajectoire s’arréte dans la zone de recirculation, i.e. 2 moins de 2mm du
clinquant, présentent les vitesses les plus faibles. Ces particules ont donc commencé a étre
ralenties.

La majorité des particules rebondissent sur le masque, exceptées celles situées dans le
plan contenant 1’axe de la fente. Circulant avec une vitesse moyenne de 296m.s™, celles-ci
sont largement ralenties. Toutefois, leur trajectoire indique une légere déviation par rapport a
I’axe de projection. Les particules présenteront par conséquent un faible angle d’impact. Ce
phénomene peut étre la conséquence de 1’engouffrement du gaz propulseur a travers la fente
puis de son évacuation par les bords. Les particules acquierent donc une légere vitesse
tangentielle. Cependant, 1’angle de déviation étant inférieur a 5°, I’'influence de celui-ci sera
supposée négligeable et sans conséquence majeure sur l’activation des phénomenes aux
interfaces donc sur 1’adhérence, dans la suite de cette étude.

415m.s! “ 333m.s! 335m.s™!
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Figure I11-26 : Images de la trajectoire des particules projetées a 2MPa 400°C, autour de la zone
d’impact et en aval de la fente a deux instants différents

La vitesse des particules en aval de la fente, i.e. celles qui entrent en collision avec le
substrat, est bien inférieure a celles des particules projetée en jet libre dans les mémes
conditions (cf. § 2.2.3.3). Cette vitesse peut représenter la vitesse d’impact des particules si
I’on considere que celle-ci n’évoluait pas sur les 8mm qui séparent le masque du substrat. En
effet, cette distance pourrait avoir des conséquences sur la vitesse réelle d’impact : un film de
gaz, comme une zone morte, pourrait ralentir ou dévier les particules si la distance séparant la
fente du substrat était petite ; 1’évacuation par les bords, sous la fente, du gaz dont
I’écoulement serait perturbé par la fente pourrait accélérer de nouveau les particules, ou les
dévier, si cette distance augmentait.

Si la vitesse en vol des particules peut €tre estimée, la vitesse d’impact quant a elle, i.e.
celle atteinte par les particules quelques dizaines de microns avant contact, ne peut pas étre
mesurée aisément. L’utilisation d’un objectif a bien plus fort grandissement, d’un stroboscope
a fréquence élevée, et de plusieurs systemes d’acquisition reliés a un trigger permettrait une
amélioration du dispositif expérimental et donc de mesurer précisément la vitesse d’impact
des particules. Une seconde possibilité serait de procéder par comparaison entre expérience et
simulation numérique d’impact des particules.
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2.2.4. Estimation de la vitesse par simulation numérique

Afin d’estimer plus précisément la vitesse d’impact des particules, des simulations
numériques d’impact a grande vitesse de particules ont été développées a 1’aide du logiciel
Abaqus® (cf. Chapitre 2, § 4.2). Ces simulations sont détaillées au Chapitre 4. Pour un
diametre donné, une vitesse d’impact est attribuée a la particule et la simulation numérique de
I’impact est menée. La profondeur de pénétration ainsi que la déformation finale calculées de
la particule et du substrat sont ensuite comparées a celles observées expérimentalement afin
de valider la vitesse attribuée. Cette derniere est ensuite progressivement modifiée jusqu’a ce
que les observations expérimentales et les simulations numériques correspondent. La vitesse
d’impact est alors atteinte.

La comparaison de différentes déformations finales, vue de dessus (Figure III-27) et en
coupe (Figure I11-28), a permis d’aboutir a I’estimation de la gamme de vitesses d’impact des
particules cold spray. Ces dernieres entrent en collision avec le substrat a des vitesses
comprises entre 200 et 470m.s ™.

V=470m.s"!

Figure III-27 : Vues de dessus des déformations finales expérimentales (2 gauche) et vues en coupe de
celles calculées numériquement (incluant le champ de température, a droite)
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Figure III-28 : Vues en coupe des déformations finales expérimentales (a gauche) et de celles calculées
numériquement (incluant le champ de température, a droite)

Selon leur position par rapport au centre du jet et leur diametre, les particules projetées
sous 2MPa et 400°C présentent des vitesses d’impact situées entre 200 et 350m.s”. Cette
gamme de vitesse correspond a celle mesurée expérimentalement qui indiquait une vitesse
moyenne de 296m.s" (cf. § 2.2.3.4). La vitesse d’impact des particules projetées sous 3MPa
et 400°C est comprise entre 300 et 400m.s"' et celle des particules projetées sous 3MPa et
600°C entre 390 et 470m.s™. L’évolution des vitesses dans une section radiale du jet au
moment de I’impact varie donc de 17 a 43% en fonction des conditions d’impact.

La détermination de la vitesse d’impact des particules pour les différentes conditions de
projection permettra de lui faire correspondre des phénomenes qui se produisent localement
tout le long de I’interface pendant I’impact (cf. Chapitre 5, § 1.4).
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2.3. Conclusion et perspectives

La gamme des vitesses atteintes lors de I'utilisation du procédé d’écaillage laser a pu étre
estimée expérimentalement. Une variation de 225 a 600m.s™ a été mesurée en fonction des
conditions d’expérience. Cela suffit a la mise en regard des impacts a caractere plan / plan, i.e.
sans confinement, et sphere / plan, i.e. avec confinement, obtenus par projection cold spray.
Cette derniére génére des impacts avec des vitesses comprises entre 200 et 470m.s™', estimées
expérimentalement et numériquement. Ces techniques de détermination des vitesses ont
permis de définir des conditions de procédé de maniere a obtenir la gamme de vitesses la plus
large possible.

Les deux méthodes d’estimation de la vitesse d’impact des projectiles développées pour
chaque procédé ont révélé une convergence des résultats. Cela indique que la détermination
de ce parametre est acceptable. Toutefois, I’ensemble des méthodes pourrait évoluer afin
d’affiner les résultats. L’utilisation d’un objectif a plus fort grossissement pourrait améliorer
les techniques de visualisation transverse par ombroscopie et de visualisation des trajectoires
des particules. Cette derniere équipée d’un stroboscope a fréquence élevée ou d’une nappe
laser donnerait acces a la vitesse des particules en fonction de leur position par rapport au
centre du jet et éliminerait les mesures parasites. Enfin, la mise en place du systtme VISAR"
multipoint offrirait la possibilité de mesurer la vitesse en différents points de 1’écaille.

Une approche numérique pourrait également étre développée pour approcher la vitesse
d’envol des écailles. Les caractéristiques du laser étant connues, une simulation numérique du
procédé pourrait étre menée. Un critere d’endommagement du type Tuler-Butcher, i.e.
dépendant de I’intensité et de la durée de la sollicitation mécanique, pourrait étre appliqué a la
plaque support. Ceci donnerait acces a la vitesse ainsi qu’a la morphologie de 1’écaille en vol.
La difficulté réside dans la détermination des parametres du critere d’endommagement.

3. TEMPERATURE AVANT IMPACT

La température des projectiles et des cibles avant impact est le troisieme parametre a
déterminer pour mener a bien I’étude des phénomenes se produisant aux interfaces pendant
I’impact. Ce parametre sera déterminé ou estimé pour les deux procédés et sa forte influence
sur I’adhérence sera démontrée.

Dans le cas du cold spray, ’effet sur cette température de la mise en place du systeme de
discrimination des particules sera étudiée. Le coefficient d’échange convectif du gaz cold
spray aux abords du substrat sera également déterminé a travers des simulations numériques
et des mesures expérimentales menées en paralleles. Cela constituera 1’étape préliminaire a la
détermination de la température de préchauffage des matériaux.

3.1. Procédé d’écaillage par choc laser

Le procédé d’écaillage par choc laser est considéré isotherme jusqu’a la phase d’impact.
Durant les expériences, la température du systeme a donc été imposée via un montage
chauffant par induction régulée, composé de deux parties, I’une fixe et I’autre mobile (Figure
II1-29). La partie fixe était constituée d’une bobine a induction enserrée par un matériau
réfractaire a I’intérieur d’un cylindre métallique de 10cm de longueur. Le projectile et la cible
ont été positionnés dans 1’axe de la picce mobile dont le diametre était inférieur a celui de la
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bobine. Lors des expériences, la partie mobile a été positionnée de maniere a ce que les
spécimens aient été au cceur de la bobine, permettant ainsi de porter I’ensemble du systeme a
des températures comprises entre 20 et 1000°C. Les températures sélectionnées pour cette
étude ont été 20, 200 et 400°C. L’impact sans confinement a chaud a ainsi pu étre réalisé.

Enceinte sous vide ~_Matériau réfractaire Piece mobile

10mm ° Partie mobile

Chauffage par induction

Figure I1I-29 : Schéma et image du montage de préchauffage par induction

3.2. Procédé cold spray

La particule et le substrat étant en contact avec un fluide en écoulement supersonique, leur
température n’est pas directement accessible. En effet, due a la forte compression, la
température de la zone de recirculation, entre le substrat et le choc courbe généré par I’impact
du jet sur celui-ci, est plus élevée que celle des zones alentour et des matériaux. L’estimation
de la température des matériaux dans cette zone n’est donc pas réalisable par les techniques
expérimentales usuelles telles que la caméra thermique.

Seule I’évolution temporelle de la température de surface du substrat, i.e. sur une trentaine
de microns d’épaisseur, a pu étre déterminée. En effet, I’épaisseur d’interaction entre la
particule et le substrat reste faible. Le substrat, en contact avec le jet turbulent pendant
quelques millisecondes, est soumis a un échange convectif avec la zone de recirculation. La
particule en vol est au moins soumise au méme échange convectif lors de la traversée de cette
zone. La détermination préalable de la température et du coefficient d’échange convectif de la
zone d’impact du jet est donc nécessaire a la détermination de la température de surface du
substrat et de la particule avant contact.

3.2.1. Température de la zone d’impact du jet

La température du gaz propulseur comprimé, avant circulation dans la tuyere, est
comprise entre 300 et 600°C. Ajoutées aux dimensions de la tuyere, ces données sont
suffisantes pour que la température eulérienne puisse étre calculée par simulation numérique
en tous points de 1I’écoulement en fonction du type de tuyere et des conditions de projection
(cf. Chapitre 1, § 4.1).

Néanmoins, pour déterminer la température de surface du substrat, seule la température de
la zone d’impact est nécessaire. Cette derniere a été mesurée expérimentalement a I’aide d’un
thermocouple laminé de type K relié a un boitier d’acquisition (cf. Chapitre 2, § 2.1.4)
pendant une projection sur la tranche d’une plaque d’inox de 2mm d’épaisseur positionnée a
40mm de la sortie du pistolet (Figure III-30). La plaque d’inox a été entourée de ruban
thermique adhésif sur une épaisseur de Imm. Le support ainsi obtenu a été considéré comme
étant isolant.
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-+ Jet cold spray

v v
v N

7 ¥ Ruban thermique
adhésif

Thermocouple 7
A

Inox

7 Plague support
2mm ’

Figure III-30 : Schéma du dispositif de mesure de la température autour de la zone d’impact

Le thermocouple a été fixé sur le montage isolant avec du ruban thermique adhésif.
L’établissement des conditions de projection a été réalisé hors de portée du thermocouple
pour éviter que le ruban ne soit décollé par la violence du jet. La température du thermocouple
n’a alors pas évolué (Figure III-31). En régime permanent, le pistolet a tout d’abord été
déplacé rapidement au dessus du montage pour s’approcher de la position souhaitée, donnant
une premicre température maximale (Figure III-31). Puis, un déplacement plus lent a été
imposé dans le sens inverse afin d’atteindre la position optimale. La projection a ensuite été
maintenue suffisamment longtemps pour obtenir la stabilisation de 1’évolution de la
température, traduite par I’obtention d’un palier pour la température moyenne de la zone
ciblée (Figure III-31).

Position optimale atteinte

0 lors du déplacement lent \
— 300 — P 2
@) Passage par la position //— / /‘
S o0 optimale lors du
) déplacement rapide \ /
S
S 200 . . ;
= Paliers : température
1504 e L de la zone considérée
*8_ Etablissement du
€ 100 régime permanent
|9 loin du thermocouple bordure de jet
50 ‘/ _I - . |
— extérieur du jet
O T T T T T T
2500 3000 3500 4000 4500 5000 5500 6000

Temps (ms)

Figure I1I-31 : Evolution de la température au cours du temps enregistrée expérimentalement

Le chargement thermique du jet cold spray a été spatialement discrétisé en trois zones : le
centre, le bord et I’extérieur a Smm de la zone de recirculation. Les températures de ces
différents secteurs ont donc ét€ mesurées pour différentes conditions de projection
(Tableau III-8).

3MPa/600°C | 3MPa/400°C | 2MPa/400°C
centre du jet 525°C 360°C 330°C
bord du jet 420°C 256°C 306°C
5mm aprés le bord 418°C 280°C 320°C

Tableau III-8 : Températures mesurées au centre, en bordure et Smm a I’extérieur de la zone d’impact
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La température de la zone d’impact du jet reste inférieure a celle du gaz dans la chambre
de repos, i.e. avant son passage a travers la tuyere. Le refroidissement occasionné par la
détente lors de la traversée de la zone divergente de la tuyere puis du jet libre est donc plus
élevé que I’échauffement engendré par 1I’impact.

La température au centre du jet se révele sensible aux conditions de projection puisqu’une
diminution de 17,5% est constatée. Elle est, dans chaque cas, inférieure a la température de
préchauffage du gaz propulseur. Toutefois, cet écart relatif se révele plus faible pour les
conditions de projection intermédiaires. D’autre part, contrairement a la température de
préchauffage, I’augmentation de la pression du gaz, et donc de sa vitesse, influence peu la
température du centre de la zone de recirculation.

Au bord du jet et 2 Smm a I’extérieur, I’évolution de la température est plus sensible aux
conditions de projection. La température dans ces zones se révele d’autant plus élevée que les
conditions de projection sont séveres. En effet, des diminutions moyennes de 30%, 25% et 5%
sont observées pour les trois conditions de projection, respectivement 3MPa / 600°C, 3MPa /
400°C et 2MPa / 400°C. Excepté dans le cas des conditions les plus séveres, la température a
I’extérieur du jet se révele étre supérieure a celle en bordure de jet.

3.2.2. Coefficient d’échange convectif de la zone d’impact du jet

La température de la zone d’impact étant déterminée, I’estimation du coefficient
d’échange convectif dans cette zone peut étre effectuée. Pour cela, des essais dynamiques de
mesure de température ont été menés. Ils ont ensuite été modélisés numériquement afin
d’approcher la valeur du coefficient d’échange convectif au centre, en bordure et a Smm a
I’extérieur du jet. L’application de ce coefficient a des modeles numériques a, par la suite,
permis d’estimer la température des matériaux avant impact.

3.2.2.1. Mesure dynamique de température

Le dispositif retenu pour ces mesures est identique a celui décrit au paragraphe précédent
(§ 3.2.1). Le pistolet a été mis en mouvement, a vitesse donnée, pour défiler au dessus du
thermocouple. Ce dernier a ainsi subi différentes durées de sollicitation thermique par la
modification de la vitesse de traverse du pistolet. Pour différentes conditions de projection et
pour différentes durées de sollicitation thermique, I’évolution de la température du
thermocouple a été enregistrée (Figure III-32). Ce thermocouple a été successivement
positionné dans les trois zones ciblées qui constituent le chargement thermique : le centre, le
bord et I’extérieur de la zone de recirculation. L’ensemble des expériences réalisées et des
résultats correspondants a été reporté dans le Tableau III-9. Dans cette analyse, seule la
température maximale atteinte a été retenue (cf. § 3.2.2.3).

300

{\ — bordure de jet, 80ms
250 extérieur du jet, 80ms
§ — centre du jet, 96ms
~ 200 -
g
2
© 150 4
8
£ 100 1
[}
= 50
O ! T T T
2000 4000 6000 8000

Temps (ms)

Figure I1I-32 : Enregistrement expérimental pour un chargement dynamique a 3MPa 600°C
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Durée sollicitation (ms) | Conditions de projection | Tiniaie (°C) | Tmax (°C) Position

36 3MPa/600°C 29 172 centre du jet
80 3MPa / 600°C 31 171 bord du jet

80 3MPa/ 600°C 31 133 5mm apres le bord
96 3MPa /600°C 38 286 centre du jet
48 3MPa / 400°C 32 142 centre du jet
160 3MPa/ 400°C 28 155 bord du jet
160 3MPa / 400°C 28 179 5mm apres le bord
40 2MPa / 400°C 27 92 centre du jet
80 2MPa / 400°C 24 70 bord du jet

80 2MPa / 400°C 24 85 5mm apres le bord

Tableau III-9 : Conditions de chargement thermique dynamique et température maximale mesurée
expérimentalement

3.2.2.2. Modélisation du thermocouple

Afin de mener a bien les simulations numériques du chargement thermique par cold spray
et déterminer ainsi les coefficients d’échange convectif mis en jeu lors de la projection, la
partie laminée du thermocouple a été observée (Figure III-33.a). Les analyses ont permis une
modélisation simplifiée du thermocouple avant que les sollicitations thermiques induites par
le jet de gaz (cf. Tableau I1I-9) ne soient simulées numériquement.

Gaine de 304L

Chromel-Alumel

Magnésie

Figure III-33 : Images optiques du thermocouple a) vu de dessus, et en coupe b) verticale et c) horizontale

Les fils de chromel et d’alumel de la partie laminée du thermocouple sont convenablement
isolés thermiquement de la gaine conductrice d’acier AlSi 304L par de la poudre de magnésie
(Figure III-33.b). La section de la zone soudée peut étre assimilée a une ellipse de petit
diametre 825um et de grand diametre 1100um (Figure III-33.c). Cette section, qui évolue peu
sur 1’épaisseur, est extrudée sur 300um. Contrairement a la face orientée vers I’extérieur, celle
orientée vers I’intérieur n’est soumise a aucun chargement puisqu’elle est en contact avec la
poudre réfractaire. De plus, contrairement a la face supérieure, la face inférieure du
thermocouple n’est pas soumise au chargement thermique. En effet, le thermocouple étant
plaqué sur la brique réfractaire lors des expériences, la face inférieure n’est pas sollicitée. Le
thermocouple a donc été modélis€ comme une poutre a section elliptique de 300um de
hauteur, sollicitée sur la moitié¢ de sa surface (Figure I1I-34). La pi¢ce et le chargement étant
symétriques par rapport a ’axe du petit diametre, seule la moitié de 1’ellipse est prise en
compte dans les simulations numériques.

Les diametres de I’ellipse incluent les 50um d’épaisseur de la gaine de 304L, interface
entre 1’extérieur et la zone soudée. En effet, la proximité des propriétés thermiques et de la
masse volumique de la soudure et de la gaine de 304L fait que cette derniere peut étre
assimilée a du chromel-alumel.
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. partie supérieure du thermocouple sollicitée
: bord orienté vers I'extérieur sollicité
: bord orienté vers l'intérieur non sollicité

. partie inférieure du thermocouple non sollicitée

Figure I1I-34 : Schéma de la modélisation du thermocouple

3.2.2.3. Calcul du coefficient d’échange convectif

La simulation numérique du chargement thermique par les gaz cold spray a été réalisée.
Pour le calcul du coefficient d’échange convectif, le thermocouple modélisé est soumis a une
température connue pendant une durée déterminée par l'intermédiaire d’un fluide de
coefficient d’échange convectif fixé. Ces trois données constituent en effet les parametres
d’entrée du calcul.

a. Méthode de calcul du coefficient d’échange convectif

A température et durée de chargements prédéfinies, une méthode d’optimisation de
parametre est utilisée pour estimer ce coefficient. Une valeur arbitraire lui est en tout premier
lieu attribuée. L’évolution temporelle de la température du thermocouple en réponse a cette
sollicitation thermique est ensuite calculée. Puis, la température maximale atteinte est
comparée a la mesure expérimentale correspondant au chargement. La valeur du coefficient
attribuée pour le calcul est ensuite modifiée de maniere a faire coincider les températures
expérimentales et simulées numériquement. Au moment de 1’optimisation, la valeur du
coefficient d’échange convectif est considérée comme atteinte (Figure III-35). En effet,
lorsque l'intensité de la sollicitation thermique est constante au cours du temps et que la
température est constante a travers le matériau, a un coefficient d’échange donné correspond
une et une seule température maximale atteinte.

a) ‘ b) 200 ' '

140 — Expérience — Expérience .|
O 120 Simulation 4 ¢ 160 Simulation -
Y \\ numérique P \ numérique
5 100 \ 5
2 | N\ g 120 \
@ 80 @ \
Q \ Q.
5 \ S~ 5 \
® 60 ~ 2 80

40 \ N

R 40 .
0 2 4 6 8 10 0 2 4 6 8 10
Temps (s) Temps (s)

Figure I1I-35 : Evolution expérimentale et simulée de la température du thermocouple soumis a un
chargement dynamique de 48ms sous a) 3MPa 400°C et b) 3MPa 600°C
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Afin de rendre la comparaison plus aisée, les évolutions temporelles simulées sont
volontairement dilatées selon I’axe du temps. Le temps de réponse du thermocouple supérieur
a la durée de la sollicitation thermique et la restitution de la chaleur de la totalité¢ de la gaine
de la partie laminée du thermocouple modifient la forme de 1’évolution expérimentale. Les
pentes des courbes obtenues ne sont donc pas exploitables et seule I’information sur la
température maximale atteinte est prise en compte. La dilatation des courbes simulées ne
fausse donc en rien les résultats. La 1égitimité de la comparaison des températures maximales
expérimentales et simulées provient du fait qu’a tout instant la température est homogene
dans le thermocouple. En effet, le nombre de Biot~ (Bj), défini comme suit, reste inférieur a
0,1:

B = hTL (Eq. IL1) avec: h, coefficient d'échange convectif (< 7000W.m*.°C™"),

L, longueur de la zone affectée (=300um)

et A, conductivité thermique du mélange (=24W.m™' °C™")

Afin d’éviter que la valeur de la température maximale atteinte ne soit altérée par la
restitution de la chaleur du reste du systeme (cf. Annexe 2), ’extrémité elliptique du
thermocouple a été maintenue dans une région plus chaude que le reste de sa partie laminée.
Le refroidissement de I’ellipse a donc probablement été retardé mais la température maximale
de la zone n’a pas été surestimée.

D’autre part, le taux de refroidissement élevé obtenu par simulation numérique provient
de la forte valeur de coefficient d’échange convectif affecté durant cette phase de
refroidissement.

Afin de corroborer les résultats et d’affiner I’estimation du coefficient d’échange convectif,
un thermocouple plus fin, i.e. a tres faible temps de réponse, pourrait étre préconisé et la
simulation numérique devrait prendre en compte I’ensemble de la partie laminée du
thermocouple.

b. Estimation des coefficients d’échange convectif

La méthode d’optimisation décrite précédemment a été appliquée aux différentes
sollicitations thermiques dynamiques décrites au paragraphe 3.2.2.2 afin de déterminer, pour
chaque condition de projection, les coefficients d’échange convectif (h) au centre, au bord et a
5Smm a I’extérieur de la zone de recirculation (Tableau III-10).

Conditions Tecentre Toord Text- 5mm heentre hbord hext5mm
de projection (°C) (°C) (°C) (W/m?/°C) | (W/m?°C) | (W/m?°C)
2MPa/400°C | 330 306 320 7000 1700 2300
3MPa/400°C | 360 256 280 7100 4300 4600
3MPa/600°C | 525 420 418 6400 4500 3000

Tableau III-10 : Coefficients d’échange convectif déterminés a partir des simulations numériques

L’intensification des conditions de projection entrainent une augmentation de la
température de la zone centrale du jet et une diminution du coefficient d’échange convectif
correspondant. L’intensification pourrait, en effet, €tre synonyme d’augmentation de la vitesse
d’impact du jet d’une part, qui entrainerait 1’élévation de la température, et d’augmentation du
débit du gaz d’autre part, qui atténuerait 1I’échange convectif. L’évacuation trop rapide du gaz
de la zone de recirculation pourrait en diminuer la turbulence.

L’évolution précédente n’est pas représentative de la périphérie et de 1’extérieur du jet.
Relativement a la périphérie, I’échange convectif est en effet favorisé pour des conditions de
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projections moins intenses. En périphérie, I’évolution du coefficient est intermédiaire par
rapport au centre et a I’extérieur du jet. En considérant que le coefficient d’échange convectif
augmente avec la turbulence, il semblerait donc que cette derniere soit optimale pour les
conditions de projection intermédiaires.

c. Vérification du coefficient d’échange avec un chargement différent

Afin de vérifier la cohérence des estimations précédentes, des mesures dynamiques de
température ont été effectuées sur un dispositif similaire a celui décrit au paragraphe 3.2.1. La
plaque d’inox a toutefois été remplacée par une brique réfractaire dont la tranche mesurait
10mm. Ce matériau a été sélectionné, d’une part, afin de valider I’isolation de ’'inox recouvert
de ruban thermique adhésif, et d’autre part afin de permettre au choc courbé généré par
I’impact du jet supersonique sur la plaque (« bow shock »), de s’établir sur une distance plus
longue. Le thermocouple, maintenu au milieu, a ainsi subi un chargement prenant en compte
les différentes zones d’impact du jet (Figure III-36). Les simulations numériques
correspondantes ont été menées afin de confronter les températures maximales atteintes
(Tableau III-11).

P . To T5 h .
Chargement temporel en un point du substrat
Tcentre
hcentre § — q)jet ext Smm
pistolet
Tb rd
hbgrd
T
Nemm
. . TO
b) o
a) e ¢4 C/8 C/4 C/8 C/4 t
Figure III-36 : Schéma du chargement a) spatial de la zone d’impact et b) temporel du thermocouple
Conditions Chargement | Tinitiale | Tmax mesurée | Tmaxcalculée | Erreur relative
de projection (ms) (C) (°C) (C) (%)
3MPa / 400°C 144 35 220 229 <5
3MPa / 600°C 144 40 310 300 <5

Tableau III-11 : Températures maximales mesurées et calculées numériquement pour deux
sollicitations thermiques plus complexes

Les températures maximales calculées sont proches de celles mesurées expérimentalement.
La méthode d’estimation des coefficients d’échange peut ainsi étre considérée comme étant
représentative.

3.2.2.4. Discussion

Afin d’éviter toute erreur numérique, la modélisation du chargement thermique a nécessité
une étude sur le raffinement du maillage et du pas de temps des calculs. Les tailles optimales
de maille et de pas de temps ont été sélectionnées afin d’obtenir un bon compromis entre
précision et temps de calcul. Le pas de temps a été optimisé de manicre a ce que la
température maximale atteinte lors du calcul soit effectivement la plus élevée.
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Afin de simplifier les simulations numériques, la gaine de 304L recouvrant I’extrémité
elliptique du thermocouple a été assimilée a du chromel-alumel puisque leur densité et leurs
propriétés thermiques sont voisines (cf. Annexe 1). Toutefois, des simulations numériques
différenciant les propriétés thermiques des deux matériaux pourraient étre menées pour affiner
les résultats. De plus, la géométrie du thermocouple pourrait étre rendue avec plus de réalisme
par la prise en compte de I’ensemble de sa partie laminée (cf. Annexe 2) et de I’évolution de
la section sur la hauteur.

Le calcul du coefficient d’échange convectif ne doit pas dépendre de la durée de
sollicitation thermique imposée. Afin de s’en assurer, une mesure en bordure de jet a 3MPa
400°C a été réalisée pour deux durées de sollicitation, 80 et 160ms, puis les coefficients
d’échange correspondants ont été comparés. Les températures maximales mesurées étaient de
111°C et 155°C respectivement pour des températures initiales respectives de 33°C et 28°C.
Les coefficients d’échange calculés se sont révélés similaires, tous deux proches de
4300W/m*/°C.

Le temps de réponse des thermocouples n’était pas suffisamment faible par rapport a la
durée de la sollicitation thermique pour étre négligé. Ainsi, dans 1’évolution temporelle de la
température du thermocouple, seule la température maximale atteinte a été considérée. Pour
une plus grande précision dans la calibration des simulations numériques, des thermocouples
plus fins pourraient étre utilisés. Toutefois, I'intense agitation de la zone d’impact du jet
pourrait engendrer leur destruction.

3.2.3. Température de surface de la cible

Les températures et coefficients d’échange convectif du jet dans la zone d’impact étant
connus, la détermination de la température de surface du substrat pendant la projection a été
réalisable. Ainsi, a partir de simulations numériques monodimensionnelles, ce parametre a été
calculé dans le cas de I’élaboration classique des particules élémentaires puis lors de
I’utilisation du dispositif de sélection (cf. § 2.2.2.2).

3.2.3.1. Température de surface lors d’une projection sans masque

a. Sollicitation thermique

La modélisation bidimensionnelle d’un substrat de 3mm d’épaisseur soumis au chargement
thermique du jet cold spray a été réalisée. Pour cela, une tranche de substrat a été discrétisée en
éléments de 250x50x10um’ (Figure III-37) afin d’autoriser la diffusion thermique normale et
latérale dans le matériau.

Surface
du substrat

Sens de déplacement

50 mm du pistolet

Figure III-37 : Schéma de la modélisation du substrat
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Le passage rectiligne du pistolet au dessus du substrat induit en tout point un chargement
thermique qui dépend de sa position. Du fait de 1’évacuation radiale du gaz apres impact, le
jet positionné en un point donné soumet simultanément un chargement thermique d’intensité
variable en tout point du substrat. A un instant donné, la discrétisation spatiale du chargement
a donc été réalisée selon des segments de 2,5mm de longueur, représentés avec des couleurs
arbitraires sur la figure III-37. L’évolution spatiale du chargement a été décrite au paragraphe
3.2.2.3 (cf. Figure 111I-36).

Tous les éléments d’un segment de 2,5mm de longueur sont donc simultanément soumis a
un méme chargement temporel. Une intensité donnée du chargement est ainsi maintenue sur
ce segment pendant une durée t qui dépend de sa position et de la vitesse d’avance du pistolet
(Figure III-38). Au-dela de Smm a I’extérieur du jet, I’évolution de la température et du
coefficient d’échange convectif a été supposée linéaire jusqu’a la température ambiante et a
un coefficient d’échange convectif égal 3 1W/m?/°C, représentatif de la convection naturelle,
non forcée par un écoulement laminaire ou turbulent.

T,h ) _ a) b)
Chargement en un point d’abscisse x du substrat T ., Evolution du chargement en fonction de I'abscisse
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Figure III-38 : Schéma du chargement a) couplé entre coefficient d’échange et température et b) en
différents points du substrat

P

é/ _ jet ext Smm
- (Eq. II1.2) représentant la durée de sollicitation thermique par le jet et

pistolet
sa couronne de 5Smm, avec P jet ext smm 1€ diametre du jet incluant sa couronne de Smm, et

L + P

éf __ substrat
Vp,-s,ole, la vitesse de déplacement du pistolet cold spray; > fin —
Vpistolet

Jjet ext Smm

(Eq. 1IL.3) représentant 1’instant de fin de la sollicitation thermique, avec Lmbstm, la longueur
du substrat.

b. Température de surface

Le modele de chargement décrit précédemment a été appliqué pour calculer la
température de surface du substrat induite lors d’une projection sous 3MPa et 600°C, par
passage du pistolet a différentes vitesses : 10, 100 et 700mm.s™". Les conditions limites de
température et de coefficient convectif dans la zone d’impact du jet sont celles déterminées
précédemment (cf. Tableau III-10, § 3.2.2.3). Plus la vitesse de défilement est élevée, plus
I’élévation de température est faible (Figure III-39). Cette dernicre est comprise entre 45 et
350°C en surface du matériau. Outre le temps de chargement plus court, cela est aussi di au
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fait que la température est moins homogene dans 1’épaisseur. L’homogénéisation de la
température par conduction normale abaisse alors la température.

Du fait de I’historique du chargement de chaque segment, la température de surface
n’évolue pas de facon identique selon la position du point considéré. Les températures
atteintes au moment du passage du centre du jet sur le point considéré sont différentes. Plus la
vitesse de défilement du pistolet est élevée, plus cette valeur tend a s’homogénéiser a travers
le matériau. L’augmentation relative de température liée a la fin de chargement, i.e. apres le
passage du pistolet au dessus du point considéré, s’atténue lorsque la vitesse de défilement
augmente.
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pistolet au
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5 g 25 5 75 10
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Figure I1I-39 : a) Champ de température a I’instant t, et b), ¢) et d) évolution de la température au
cours du temps en trois points du substrat

Les expériences réalisées au paragraphe 2.2.2 pour comparer les profondeurs de
pénétration des particules obtenues avec et sans masque ont été réalisées en sélectionnant la
vitesse de traverse du pistolet a 750mm.s”. L’élévation de température au moment du passage
du centre du jet, i.e. au moment de I'impact des particules sur le substrat, était alors
négligeable. Ainsi, la comparaison des profondeurs de pénétration a été 1égitimée. En effet,
une température élevée de la surface du substrat aurait amplifié ses déformations et donc la
profondeur de pénétration de la particule sous 1’effet de impact.

Enfin, une estimation analytique monodimensionnelle du modele sans masque a été
conjointement menée afin de prouver la nécessité des simulations numériques (cf. Annexe 2,
§ B). Le chauffage du substrat avant et aprés passage de la zone principale du jet n’est ainsi
pas pris en compte. De plus, en dessous d’une vitesse de traverse du pistolet, la diffusion
latérale qui préchauffe le substrat ne peut plus étre négligée.
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°C)

Température (

3.2.3.2. Température de surface lors d’une projection avec masque

a. Modele et sollicitation thermique

Par hypothése, durant la projection, seule la fine surface du substrat correspondant a
I’image de la fente subit un chargement thermique pendant Sms. Cette durée de sollicitation
thermique correspond a une vitesse de déplacement de 250mm.s” du pistolet, vitesse
sélectionnée pour réaliser les expériences. Le chargement est constitué d’un unique couple
température extérieure et coefficient d’échange convectif appliqué a un mur 1D constitué
d’éléments de 1um. Les tranches du mur sont supposées évoluer indépendamment les unes
des autres. Cela équivaut a une modélisation 1D au centre du pinceau cold spray en négligeant
la conduction tangentielle a la surface. Le modele classique du mur semi-infini soumis a un
échange convectif a été donc appliqué (cf. Annexe 2). Les températures et coefficients utilisés
ont été ceux du centre de la zone de recirculation déterminés au paragraphe 3.2.2.3.

b. Température de surface

La température du substrat en fonction de 1’épaisseur apres Sms de sollicitation thermique
a été calculée (Figure I11-40.a). Celle-ci n’évolue que de quelques dixiemes de degrés sur une
épaisseur de S0um. Cela indique que la température de la zone d’interaction entre la particule
et le substrat est homogene. Celle-ci n’excede pas 40°C. La température a 20um en dessous
de la surface du substrat a été calculée en fonction du temps de sollicitation (Figure I11-40.b).
Pour que I’élévation de température soit significative, pour qu’elle atteigne 80°C par exemple,
il est nécessaire d’imposer une sollicitation thermique de 160ms, ce qui représente une vitesse
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Figure I1I-40 : Evolution de la température en fonction a) de la profondeur pour un chargement de 5ms
et b) de la durée de sollicitation a une profondeur de 20pm

Les expériences d’obtention de particules élémentaires ont été menées avec une vitesse de
défilement de 250mm.s’. L’élévation de température a la surface du substrat lors de
I’utilisation du masque ne dépasse donc pas la dizaine de degrés. La température du substrat
avant impact a donc été fixée a 40°C pour I’ensemble des simulations numériques
développées au Chapitre 4.

3.2.4. Température d’une particule projetée par cold spray

Lors de sa projection, une particule en vol est soumise a un échange convectif avec le
fluide. La zone supposée la plus favorable a cet échange est la zone de recirculation.
L’¢élévation de température d’une particule de cuivre de 20um de diametre lors de la traversée

de cette zone a donc été calculée. Le modele classique d’une sphere plongée dans un fluide et
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soumise a un échange convectif donné a été appliqué. Une particule traverse une zone de
5mm d’épaisseur 2 200m.s” en 25ps. Naturellement, ces données maximisent le temps
d’interaction entre le fluide et la particule. Ainsi, quelles que soient les conditions de
projection, la particule verra sa température augmenter de 30 a 37°C tout au plus. Cette
élévation peut naturellement €tre considérée comme négligeable. Cependant, cette zone du jet
n’est pas nécessairement la plus favorable a 1’élévation de température de la particule.

En amont de cette zone, lors du passage par la tuyere et dans le jet libre, la particule voit
sa vitesse varier au cours du temps. De plus, la température du gaz n’est pas homogene dans
le jet puisque celui-ci subit des compressions et des détentes dues aux chocs aérodynamiques
(en forme de diamant dans le jet), et les coefficients d’échange convectif entre la particule et
le jet sont extrémement délicats a estimer. Ces derniers dépendent en effet de la turbulence du
jet. Enfin, la traversée des ondes de choc aérodynamiques pourrait influer sur la température
des particules. Expérimentalement comme numériquement, la température des particules de
poudre pendant leur séjour dans le jet n’est pas aisément accessible (cf. Chapitre 1, § 4.1.2).

La grande majorité des travaux antérieurs estime que 1’échauffement des particules
transportées est négligeable, étant donné leur faible temps de séjour dans le procédé cold
spray. Une particule injectée en amont de la tuyere de De Laval subit en effet I’interaction
gaz / maticre durant une fraction de milliseconde avant de s’écraser contre le substrat. On
considere donc dans cette étude que la seule phase pendant laquelle les particules peuvent
s’échauffer est la traversée de la zone de recirculation. La température des particules avant
impact a donc été fixée a 40°C pour I’ensemble des simulations numériques d’impact
développées au Chapitre 4. Toutefois, la simulation expérimentale du procédé cold spray par
accélération de poudre par choc laser permettrait de valider cette hypothese en déterminant
expérimentalement la température des particules avant I’impact.

3.2.5. Influence de la température des matériaux sur I’impact

Afin de comprendre dans quelle mesure la température des particules et du substrat avant
impact influencait ce dernier, des impacts a différentes températures imposées ont été réalisés.
Pour cela, un dispositif expérimental d’accélération de poudre par choc laser a été développé.
La modélisation numérique de ce procédé a été menée en parallele pour estimer 1’accélération
et la morphologie des particules avant impact.

3.2.5.1. Dispositif expérimental d’accélération de poudre par choc laser

Plaque support d’aluminium Confinement Collier
de 100um d’épaisseur eau ou verre chauffant

N re.

«

X |7P2pe9tdY
N\ /

Entretoises

Substrat Al

Figure I1I-41 : Schéma du procédé d’envol de poudre par choc laser
L’accélération des particules a été réalisée par choc laser (Figure III-41) en utilisant le

laser LCD 20J (cf. Chapitre 2, § 3.2.1). Les particules de poudre ont été disposées sur une
plaque d’aluminium de 100um d’épaisseur. Une fine pellicule de peinture d’aluminium
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(10um d’épaisseur environ, observée par MEB') a été utilisée pour maintenir les particules
sur la plaque support avant le choc laser. L’ensemble a été positionné en vis-a-vis d’une cible
d’aluminium de 3mm d’épaisseur. Les particules et le substrat ont été espacés de Smm afin de
permettre a la plaque support de subir de grandes déformations sans entrer en contact avec la
cible.

Le choc laser, appliqué selon un disque de 6mm de diametre sur la face avant de la plaque
support, a été calibré (cf. Chapitre 6, § 2.1) pour imposer une pression de 1,5GPa en surface.
La propagation des ondes de choc et de détente dans la plaque I’a mise en mouvement. Les
particules de poudre ont ainsi été propulsées vers le substrat a une vitesse donnée, de plusieurs
centaines de metres par seconde. La courbure de la plaque déformée a toutefois indiqué que
les particules les plus éloignées de 1’axe de symétrie ont acquis une vitesse tangentielle. Les
particules situées en périphérie entreront par conséquent en contact avec la cible avec un
angle d’impact non nul.

Un confinement verre de 1mm d’épaisseur a été préféré au confinement eau afin d’en
conserver 'intégrité lors des essais a chaud. Ce confinement a permis d’amplifier I’effet du
choc et d’augmenter par conséquent la vitesse des particules d’une centaine de metres par
seconde. Cette derniere est accessible via la simulation numérique de ce procédé (cf. § 3.2.5.3).

Avant sollicitation mécanique par irradiation laser, le collier chauffant entourant le
systeme et relié a un bloc de puissance équipé d’un régulateur a permis de porter I’ensemble a
une température donnée comprise entre 30 et 250°C. Trois températures, 20, 100 et 180°C,
ont été sélectionnées afin de mettre en évidence I’'importance de ce parametre sur I’adhérence.
La température du systeme a été controlée a I’aide d’un thermocouple de type K par mesure
statique.

La finesse de la plaque rend celle-ci sujette a une intense déformation puis a
I’endommagement par cisaillement sous forte sollicitation mécanique dynamique, i.e. au-dela
d’un flux critique. Ce dernier dépend naturellement de 1’épaisseur de la plaque support.
L’intensité de choc (de 1,5GPa) a donc été choisie de maniere a permettre une accélération
élevée des particules tout en conservant I'intégrité du support de 100um d’épaisseur. Tout
endommagement impliquerait ’envol de cette plaque dans le sillage des particules. Cette
écaille entrerait alors en collision avec le substrat apres les particules, les déformant et les
piégeant ainsi entre la plaque et le substrat. L.’analyse de I’impact des particules a chaud serait
alors erronée.

En pratique, la plaque et le substrat ont ét€ maintenus dans un porte-cible circulaire en
acier afin d’éviter toute dérive pendant la génération du choc. C’est donc 1’ensemble du
systeme qui a été porté a la température d’essai. Quelques secondes avant le tir, le collier
chauffant a été retiré. Le porte-cible de Smm d’épaisseur environ étant un systeme a forte
inertie, les déperditions thermiques ont été supposées négligeables. La mesure de température
a été menée sur la face arriere du substrat en contact avec le milieu environnant (Figure 11I-42).

Enfin, les phénomenes d’oxydation des surfaces durant la phase de chauffage engendrés
par la présence de I’air emprisonné entre le substrat et la plaque support n’ont pas été
considérés dans cette étude.

Porte
cible

Zone on

b)

Figure I11-42 : Images optiques de montage réel et du contrdle de la température
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3.2.5.2. Effet de la température

Des particules de 60um de diametre en moyenne ont été portées a 20, 100 et 180°C avant
d’étre accélérées. Les tirs laser isoparamétriques appliqués ont permis de considérer les
vitesses d’envol des particules constantes dans les différentes expériences. L’adhérence des
particules sur le substrat a été observée et comparée (Figure II1-43). Pour chaque température
de préchauffage, la plaque support ne s’est pas déformée uniformément au centre et au bord
de la tache laser, lors de I’irradiation (cf. Figure III-41). La vitesse des particules a donc été
différente au centre et au bord de la zone irradiée. De surcroit, ce gradient de déformation a
provoqué I’apparition d’une vitesse tangentielle d’impact pour les particules situées en
périphérie (cf. Figure I1I-41).

Particules 92 - Particules
- adherentes adhérentes

Figure I11-43 : Observations MEB de 1’adhérence des particules accélérées et portées a 20, 100 et 180°C

A 20°C, seules les particules les plus proches du centre du choc laser ont adhéré au
substrat. Cela met en évidence qu’il existe une vitesse critique a 1’adhérence des particules.
Cette vitesse pourrait étre déterminée par simulation numérique (cf. § 3.2.5.3).

A 100°C, les particules ont été détectées sur une zone circulaire plus large. Ceci implique
que les particules moins rapides, localisées plus en périphérie, sont parvenues a adhérer au
substrat. Ainsi, I’augmentation de la température du systeme a favorisé 1’adhérence des
particules.

A 180°C, la zone dans laquelle les particules ont été observées a permis de montrer que
I’adhérence avait été améliorée. Les particules situées bien plus en périphérie, i.e. a faible
vitesse, n’ont pas rebondi.

L’adhérence des particules a donc été d’autant plus élevée que la température avant
impact du systeme était élevée. Le préchauffage des matériaux permet donc la diminution de
la vitesse critique pour un couple donné. Ces résultats corroborent ainsi les éléments énoncés
au Chapitre 1 (cf. § 3.1.2.1). L’élévation de la température des matériaux avant impact
favorise les échanges métallurgiques, prononce 1’ancrage mécanique et améliore ainsi
I’adhérence des particules. Les profondeurs de pénétration des particules pour ces trois
températures ont été observées et comparées (Figure I1I-44). L’€élévation de la température a
permis a la particule, a vitesse constante, de pénétrer plus profondément dans le substrat.
Cette différence de profondeur a augmenté le temps d’interaction des matériaux, favorisant de
ce fait les échanges métallurgiques et a modifié 1’ancrage mécanique de la particule.

Par conséquent, la température du systeme constitué de la particule et du substrat
influence directement 1’adhérence des particules élémentaires via le temps d’interaction,
I’ancrage mécanique ou les interactions métallurgiques. Outre le temps d’interaction, la
température elle-méme joue sur les échanges métallurgiques le long de I’interface, telle que la
diffusion, lors de I’impact.
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Figure I11-44 : Observations MEB" de la profondeur de pénétration des particules accélérées et portées
a 20, 100 et 180°C

3.2.5.3. Modélisation numérique du procédé d’envol par choc laser

Afin de déterminer la vitesse d’envol des particules, la modélisation de 1’accélération par
choc laser a été développée a 1’aide du logiciel Abaqus®. Le cas élémentaire d’une particule
située sur I’axe de la tache laser a été choisi pour éviter toute apparition de vitesse tangentielle
et conserver ainsi un systeme axisymétrique (cf. Figure III-41). Une particule de 50um de
diametre déposée au centre d’une plaque d’aluminium de 100um d’épaisseur a été soumise au
chargement laser. Les parametres laser utilisés pour ces simulations ont été déterminés
expérimentalement (cf. Chapitre 6, § 2.1). Une pression de 1,5GPa a ainsi été appliquée sur
une zone de 6mm de diametre de la face avant de la plaque support durant 40ns environ (cf.
Chapitre 2, § 3.2.1). Les parametres utilisés pour décrire le comportement des matériaux sont
identiques a ceux du Chapitre 4, consacré a la modélisation numérique de 1’impact. La
température du systeme a été imposée a 20°C et les extrémités du systeme ont été maintenues
fixes. La vitesse d’envol correspondante de la particule a été calculée (Figure I11-45).

V (mm.s™)
+4.826e+03
Plague support Hgiasin
+3.606e+05
+3.100e+05
+2.792e+05
+2.38ke+03
+1.979e+05
+1.572e+05
Sl
T +7. =
Face avant sollicitée s
FITII TSI TSI TSSS » . IS IIT TSI TS SIS
” e i
sao00 F \ \ I &
mE O}
400.00 O / —
£ 360.00 [ @ 3
'(/) 320.00 — —
© 280.00 -
Swuises (MPa) S F B
+3,448e+02 ~— 240.00 — -
.161e+02 L —
1874e+02 @ 20000 ]
588e+02 N 180.00 - —
. 301e+02 (%] r 7
‘D13e+0Z @ 120.00 3
. 727e+02 -— r -
it S e E
J66de+0] 40-00 @ =
L 706e+01 0.00 [ O I E B

-927e+01 0.00 0.40 0.80 1.20 1.60 2.00 2.40

Temps (us)

Figure I11-45 : Déformation de la plaque et de la particule lors de I’envol et évolution de la vitesse
calculée au cours du temps de la particule
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L’impact laser a fortement déformé le support qui a ainsi mis la particule en mouvement.
La durée de propulsion de la particule a été bien supérieure a la durée d’impulsion laser
puisque la plaque support a continué de se déformer sur une zone bien supérieure a 6mm
apres la fin de la sollicitation mécanique induite par I’irradiation laser. Cette déformation de
type membranaire a permis de mettre la particule en vitesse 2 prés de 500m.s™'. Trois zones
caractéristiques ont été constatées dans 1’évolution de la vitesse moyenne de la particule au
cours du temps.

La premiere indique un léger retard de la mise en mouvement de la particule par rapport a
I’origine de la sollicitation mécanique. Ce retard peut étre expliqué par la déformation
plastique de la particule et du support a I’interface. Cette déformation absorbe pendant un bref
instant 1’énergie transmise de la plaque support a la particule (Figure I1I-46.1). La particule
est ensuite accélérée.

La deuxieme indique une brusque diminution de 1’accélération aux alentours de 0,3us.
Cette phase correspond a I’instant ou I’enchdssement de la particule dans le support était
maximal (Figure I11-46.2). Par conséquent, la brusque décélération de ce dernier n’a pas libéré
la particule mais a entrainé sa décélération.

La troisieme zone donne acces a la vitesse d’envol de la particule. Dans cette zone, le
substrat qui enserrait la particule s’écarte, élargissant le cratere, permettant ainsi la libération
puis I’envol de la particule (Figure I11-46.3)
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Figure I11-46 : morphologie calculée de la particule et du substrat a différents instants de I’accélération

La validation de cette modélisation numérique a été réalisée via des observations
expérimentales de déformation. La morphologie de la face supérieure des particules
enchassées dans la cible, correspondant a la face en contact avec la plaque support, a été
visualisée et reconstruite par stéréoscopie (Figure III-47). Puis, ces déformations ont été
comparées a celles obtenues par simulation numérique (Figure I11-48). En effet, a t=2,5us, la
morphologie de la face de la particule en contact avec le support n’évolue plus. La
confrontation entre simulation numérique et expérience a donc été représentative.
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Figure I11-47 : a) et b) Observations MEB" des particules projetées sur la cible 4 20°C, ¢) et d)
reconstruction 3D de la morphologie des particules avec profil topographique
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Figure I1I-48 : Morphologie de la particule a) apres accélération calculée numériquement et b) apres
impact observée expérimentalement

La morphologie de la particule accélérée par choc laser observée expérimentalement
correspond a celle calculée numériquement. La simulation numérique d’accélération par choc
laser peut donc étre considérée comme cohérente. En effet, si le systéme avait été soumis a
une accélération plus ou moins élevée, la déformation et par conséquent la morphologie de la
particule auraient été différentes. Les niveaux de vitesse atteints par les particules au moment
de I’envol ont donc été représentatifs.

Toutefois, la faible profondeur de pénétration des particules dans la cible, observée
expérimentalement pour un systeme conservé a 20°C (cf. § 3.2.5.2), laisse a penser que la
vitesse d’impact des particules était en réalité bien inférieure a la vitesse d’envol calculée. La
particule aurait donc subi une décélération durant son vol. L’environnement air choisi pour
réaliser les expériences pourrait en étre la cause. En effet, aprés désolidarisation de la plaque
support, la particule sphérique en vol supersonique circule dans un fluide au repos sur une
distance de 2mm environ. Des expériences sous vide devraient étre menées pour vérifier ces
hypotheses et, par la suite, pallier ce probleme.

La détermination de la décélération pendant la phase d’envol ou le recours aux
expériences menées sous vide permettraient de calculer la vitesse critique d’adhérence des
particules (cf. Chapitre 1, § 3.1.2.1) pour une température donnée. De plus, la détermination
de la vitesse d’impact de la particule sur la cible lors de ce procédé permettrait I’estimation de
la température avant impact de la particule projetée par cold spray. En effet, pour une vitesse
donnée, un abaque de la profondeur de pénétration des particules en fonction de la
température pourrait €tre €tabli. La confrontation avec I’ancrage des particules obtenues par
cold spray aboutirait a la détermination de la température de ces dernieres avant impact.

L’intense déformation entre la particule et la plaque support doit augmenter la température
locale le long de I’interface. Couplé a la pression de contact, ce phénomene peut engendrer de
I’adhérence entre les deux matériaux. Lors de la désolidarisation, la vitesse d’envol de la
particule pourrait étre légerement diminuée. Afin d’estimer avec plus de précision cette
vitesse d’envol, un matériau présentant une dureté similaire mais moins métallurgiquement
réactif avec le cuivre pourrait étre préféré pour remplacer la plaque support d’aluminium.

3.3. Conclusion et perspectives

Via des expériences menées avec le procédé d’accélération par envol de poudre développé
dans cette étude, I’influence de la température des projectiles et des cibles sur I’adhérence a
été mise en évidence. Outre 1’aspect morphologique d’ancrage des particules dans le substrat
qui ont été montrés, des phénomenes plus locaux favorisant 1’adhérence doivent se produire
aux interfaces.

Le procédé d’écaillage étant considéré comme isotherme, la température des écailles en

vol a été fixée et controlée par un dispositif expérimental de chauffage par induction. Les trois
températures de 20, 200 et 400°C ont été sélectionnées pour réaliser les impacts d’écaille.
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La température de préchauffage des matériaux soumis au procédé cold spray a été moins
aisément accessible. L’interaction fluide — matiere, passant par la détermination de la
température et du coefficient d’échange convectif du fluide aux alentours de la zone d’impact
du jet, a été déterminée en développant expériences et simulation numériques en parallele.
Ces mesures et calculs devraient toutefois continuer d’étre développés afin d’affiner
I’estimation des coefficients d’échange.

Via la mise en place de simulations numériques, le calcul du coefficient d’échange a
permis d’accéder a la température du substrat lors du passage linéaire du pistolet au dessus du
substrat puis lors de [I’utilisation du montage de discrimination. Dans les deux cas,
I’interaction entre le gaz et la matiere fait augmenter la température du substrat d’une dizaine
de degrés tout au plus. Pour ce procédé, la température du substrat au moment de I’impact est
donc fixée a 40°C dans la suite de cette étude.

Au cours de leur trajet, les particules de poudre sont soumises a de nombreux échanges
convectifs complexes. La température atteinte par la particule lors de son vol est de ce fait
difficile a appréhender. Lors de son passage par la zone de recirculation, zone supposée
prépondérante pour 1’échange convectif, la particule voit également sa température augmenter
d’une dizaine de degrés tout au plus. L’hypothese d’une température constante avant impact
est donc largement envisageable. Celle-ci sera donc fixée a 40°C pour la suite de 1’étude.
Toutefois, 1’utilisation du procédé d’envol de poudre par choc laser développé ici permettrait
de s’assurer définitivement de la validité de cette hypothese ou de déterminer griace a des
abaques la température exacte de particules quelques instants avant I’impact.
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4. CONCLUSION

Afin de comprendre les phénomenes qui se produisent aux interfaces lors de I’impact et
qui permettent 1’adhérence des projectiles sur la cible, les conditions d’impact devaient, au
préalable, étre déterminées. Quel que soit le procédé choisi pour générer les impacts, ces
conditions d’ordre métallurgique, mécanique et thermique ont concerné les projectiles et les
cibles. L objet de ce chapitre a été de les définir puis de les quantifier. Ainsi, expériences et
simulations numériques se sont succédés afin d’estimer épaisseur de couche d’oxyde,
morphologie, propriétés mécaniques locales, vitesse et température des matériaux mis en
contact.

L’analyse de I’état métallurgique des matériaux a dii étre menée puisque celui-ci influence
I’évolution des phénomenes apparaissant aux interfaces pendant 1’impact et, par conséquent,
influence 1’adhérence des projectiles sur les cibles. Comprises entre 20 et 110nm, les
épaisseurs de couche d’oxyde se sont révélées suffisamment diverses pour permettre,
défavoriser voire inhiber les interactions entre le projectile et la cible.

Les impacts engendrés par le procédé d’écaillage par choc laser ont pu étre considérés
comme étant a caractere plan / plan, i.e. sans confinement de 1’écaille dans le substrat.
L’évolution de la morphologie de 1’écaille au cours de 1’envol, caractérisée par la déformation
de sa face supérieure, s’est en effet révélée suffisamment homogene pour cela. Une
amélioration du systeme de visualisation transverse par ombroscopie permettrait toutefois
d’affiner ’analyse. La désagrégation de la périphérie de 1’écaille au cours de I’envol a été
mise en évidence et a entrainé par endroits le poingonnage, par les débris, de 1’écaille
adhérente.

La variation de certains parametres du procédé, i.e. I’épaisseur de la plaque support ou le
flux laser, a permis de modifier la vitesse des écailles. Les systtmes de mesure par
ombroscopie et par interférométrie laser mis en place ont révélé des accélérations d’écailles
jusqu’a des vitesses comprises entre 225 et 600m.s™.

Le procédé d’écaillage a été supposé isotherme. Pour chaque tir, la température du
systéme a, par conséquent, été fixée et contrélée via un montage de chauffage par induction
régulée. Trois températures ont été sélectionnées pour cette étude : 20, 200 et 400°C.

Les impacts engendrés par le procédé cold spray ont pu étre considérés comme étant a
caractere sphere / plan, i.e. avec confinement de la particule dans le substrat.

Parce que le passage linéaire du pistolet au dessus du substrat engendre une superposition
des vitesses d’impact, un procédé de sélection des particules a di étre développé. L’ influence
de ce dernier sur la vitesse d’impact a été mise en évidence et quantifiée expérimentalement.
Outre la détermination d’une distance de projection offrant la gamme de vitesse la plus élevée,
ce dispositif a permis de mettre en évidence la décélération des particules aux abords de la
zone de recirculation et a la traversée de la fente. Ainsi, la vitesse en aval de la fente, proche
de la vitesse d’impact, a pu étre estimée. S’affranchissant de 1’histoire de la particule, la
confrontation des observations expérimentales et de la simulation numérique d’impact a
permis de déterminer la vitesse des particules en fonction des conditions de projection. Celle-
ci variait entre 200 et 470m.s ™.

L’interaction fluide matiere, passant par la détermination de la température et du
coefficient d’échange convectif du fluide aux alentours de la zone d’impact du jet, a été
déterminée en développant expériences et simulations numériques en parallele. Ces mesures
et calculs pourraient toutefois continuer d’étre développés afin d’affiner 1’estimation des
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coefficient d’échange. Ce coefficient d’échange calculé a permis de nourrir des simulations
numériques afin d’accéder a la température du substrat lors du passage linéaire du pistolet au
dessus de ce dernier, puis lors de 1’utilisation du montage de sélection. Dans les deux cas,
I’interaction entre gaz et substrat fait augmenter la température de ce dernier d’une dizaine de
degrés tout au plus. Pour ce procédé, la température du substrat au moment de I’impact sera
fixée a 40°C dans la suite de cette étude.

Du fait du caractere supersonique de 1’écoulement, les particules de poudre sont soumises
au cours de leur trajet a de nombreux échanges convectifs complexes. La température atteinte
par la particule lors de son vol est de ce fait difficile a appréhender. Lors de son passage par la
zone de recirculation, zone de température €levée et de tres fort échange convectif, la
particule voit sa température augmenter d’une dizaine de degrés tout au plus. L hypothese
d’une température constante avant impact est donc largement envisageable. Celle-ci sera fixée
a 40°C pour la suite de 1’étude. Toutefois, 1’utilisation du procédé d’envol de poudre par choc
laser permettrait de s’assurer définitivement de la validité de cette hypothese. Le
développement de ce procédé a permis de mettre en évidence I'importance de la
détermination de la température du systeéme de matériaux utilisé dans le cadre de 1’étude de
I’adhérence.

L’objet du reste de cette étude est de comprendre dans quelle mesure les conditions de
projection influencent 1’adhérence. Pour cela, I’analyse des interfaces est nécessaire. Ainsi,
I’évolution pendant I’'impact des parametres tels que la pression ou la température tout le long
de I'interface sera déterminée et les phénomenes locaux associé€s mis en évidence. Enfin, les
niveaux d’adhérence correspondants seront recherchés.
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Les projectiles mis en vitesse par projection dynamique s’écrasent a 1’état solide sur les
cibles maintenues fixes. En fonction des conditions d’impact, déterminées au chapitre
précédent, le niveau d’adhérence des particules differe (cf. Chapitre 6, § 3.2). Les
phénomenes responsables de 1’adhérence se développent donc de maniere plus ou moins
complete (cf. Chapitre 5, § 5). Afin de comprendre 1’origine et 1’évolution de ces phénomenes
survenant aux interfaces en fonction des conditions d’impact, il convient de déterminer
I’évolution des parametres le long de I’interface, comme la pression de contact ou la
température locale. Aucune expérience n’a toutefois été développée a ce jour afin de les
estimer. En effet, 1’aspect largement hors d’équilibre et non-linéaire de I’impact rend
I’analyse expérimentale extrémement délicate, y compris par observation post-opératoire. Ces
parametres se révelent donc uniquement accessibles par simulation numérique de 1’impact,
qui fera ’objet de ce chapitre. La détermination de 1’évolution des parametres le long de
I’interface permettra a posteriori la prédiction de zones a observer préférentiellement a
I’échelle submicronique.

La simulation numérique de I'impact de particules sphériques sera en tout premier lieu
développée. Ainsi, I’évolution des grandeurs locales a I'interface pourra étre étudiée en
fonction de la vitesse d’impact. L’influence du diametre ainsi que de la nature du substrat y
sera également abordée. De plus, le modele de simulation numérique y sera explicité et les
grandes hypotheses de calcul posées.

L’influence de la température de préchauffage sur I’évolution des parametres locaux, le
long de I'interface, sera dans une seconde partie mise en évidence par simulation numérique
de I'impact d’écailles. L utilisation de ces projectiles de grande dimension permettra d’éviter
la pénétration puis le confinement de la matiere chauffée.
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1. MODELISATION DE L’IMPACT DES PARTICULES

1.1. Modele de simulation numérique

1.1.1. Modélisation et maillage

Un modele axisymétrique a été utilis€ pour simuler I’impact d’une particule sur une
surface plane. En effet, le faible et éventuel angle d’incidence, provoqué par la déviation du
projectile par les mécanismes physiques du procédé tels que le choc courbé ou la traversée de
la fente (cf. Chapitre 3, § 2.2.3.4.b), a été négligé. L impact normal d’une particule a donc été
considéré.

Un substrat de grande dimension, par rapport au diametre de particule, a été choisi afin
d’éviter toute perturbation de la zone d’impact par la réflexion d’une onde de choc sur ’'un
des bords libres du substrat. En effet, lors de I’impact, une onde de choc sphérique est générée
pres du fond de la particule puis se propage a travers le substrat. Ainsi, pour tout diametre de
particule compris entre 10 et 200um, une largeur de substrat de Smm pour une épaisseur de
3mm a été sélectionnée.

La loi de comportement Johnson-Cook a été utilisée (cf. Chapitre 2, § 4.2.1). Elle prend
en compte la vitesse de déformation, la déformation elle-méme et rend cette derniere sensible
a la température du matériau. Les parametres utilisés pour les matériaux de cette étude sont
extraits de la bibliographie (cf. Annexe 1). Les mesures de nanoindentation effectuées sur les
particules de poudre et les substrats ont néanmoins permis d’adapter la valeur du module
d’Young (cf. Chapitre 2, § 3.1.4 et Chapitre 3, § 1.3).

Bien que localisée, la diffusion de chaleur dans les matériaux a été autorisée. En effet,
avec une diffusivité de 1’ordre de 10*m’.s™ (définie par A/ p-C,), la zone affectée par ce

phénomene définie par la relation 6, _, =./D,t,,.., (Eq. IV.1) est de I'ordre de 3um

pendant une durée d’impact d’une centaine de nanosecondes. En revanche, toute conduction
entre les deux systémes composés par la particule et le substrat a été négligée.

La diffusion de matiere a travers I’interface n’a pas été modélisée bien qu’elle ne soit pas
nécessairement négligeable. Sous conditions extrémement dynamiques, les phénomenes
physico-chimiques qui se produisent sont, en effet, difficiles a prédire. La valeur des
coefficients de diffusion a 1’état solide est, par exemple, fortement affectée par la pression de
contact. La diffusion devient alors forcée.

Le maillage quadratique, utilisé pour modéliser les matériaux, a été choisi de maniere a ce
que la taille des éléments soit inférieure a 200nm. Ce maillage et le pas de temps de calcul, de
I’ordre de 50 picosecondes, se sont ainsi révélés suffisamment raffinés pour que leur rapport
reste inférieur a la célérité des ondes de choc dans les matériaux : C, .Af_, . >L

choc calcul = “maille
(Eq. IV.2). La stabilité des calculs explicites a ainsi été assurée. L utilisation du remaillage en
cours de calcul a permis d’éviter la distorsion excessive de certains éléments qui mettent
prématurément fin au calcul, d’une part, et de conserver des volumes de mailles acceptables
durant I'impact, d’autre part. En effet, la déformation extréme des éléments trop petits
rigidifie le systeme et la déformation finale peut ainsi ne plus étre représentative de celle
observée expérimentalement.
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1.1.2. Conditions initiales

Conformément aux résultats explicités au Chapitre 3, les éléments de la particule et du
substrat ont été pris correspondants a une température initiale de 40°C. En effet, quelles que
soient les conditions de projection, la température des matériaux ne doit pas excéder cette
valeur. L’élévation locale de température engendrée par I’'impact est alors la conséquence de
la restitution sous forme de chaleur de I’énergie de déformation plastique et du frottement
local survenant le long de I’interface.

La vitesse normale affectée a la particule variait entre 200et 500m.s™'. Cet intervalle est,
en effet, représentatif de la vitesse d’impact des particules projetées par cold spray mesurée
expérimentalement (cf. Chapitre 3, § 2.2.3). Initialement nulle, sa vitesse tangentielle locale
évolue tout au long de I'impact, favorisant ainsi le frottement des deux surfaces en contact.
Initialement au repos, la mise en vitesse de la zone d’impact du substrat a été autorisée.

1.1.3. Conditions limites

Le caractere dynamique de I'impact de particule rend les systemes particule — substrat
adiabatiques. De plus, la présence d’une couche d’oxyde sur les surfaces en contact réduit les
échanges thermiques. Aussi, la diffusion de chaleur a travers I’interface entre la particule et le
substrat n’a pas été prise en compte.

Expérimentalement, lors de I’impact de la particule, le jet d’azote est toujours en contact
avec les matériaux. Malgré une convection largement forcée, les échanges entre les surfaces
libres des matériaux et leur milieu environnant sont minimes durant I’impact, d’une centaine
de nanosecondes. La diffusion avec le milieu extérieur a donc également été négligée.

Afin de retranscrire avec justesse les expériences, les surfaces inférieure et latérale du
substrat ont été maintenues fixes durant la simulation.

Durant I’impact, les nceuds et éléments des surfaces mises en contact ont été autorisés a se
déplacer les uns par rapport aux autres, apres contact. Ainsi, la morphologie des matériaux a
pu évoluer librement jusqu’au rebond de la particule et la friction étre modélisée, avec un
coefficient de frottement égal a 0,67. L’énergie dégagée par le phénomene de friction a été
équitablement répartie entre les deux surfaces en contact. Ainsi, la particule et le substrat ont
été échauffés par ce phénomene.

1.2. Influence de la vitesse d’'impact

La modification de la vitesse des particules entraine une variation de son énergie cinétique.
Ainsi, a diametre donné, les parametres locaux a I’interface doivent voir leur intensité évoluer.
Des simulations numériques d’impact sur un substrat d’aluminium de particules de cuivre
sphériques de 20um de diametre ont donc été menées. Les évolutions de la morphologie
finale des matériaux, de la température locale proche de I’interface, ainsi que de la pression de
contact ont été analysées en fonction de la vitesse d’impact des particules, comprise entre 200
et 500m.s”. Cette gamme de vitesse est, en effet, représentative de la vitesse des particules
projetées par cold spray puisqu’elle correspond a celle mesurée expérimentalement a 1’aide de
la caméra rapide (cf. Chapitre 3, 2.2.3).

1.2.1. Evolution de la morphologie finale particule — substrat

La morphologie apres impact calculée numériquement de la particule et du substrat a été
visualisée et comparée pour différentes vitesses d’impact, par paliers de 50m.s™ (Figure 1).
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Cette déformation finale a été considérée atteinte juste avant que la particule n’ait rebondi, a
I’instant ou la vitesse de la particule s’annule. D’autre part, la durée d’interaction entre le
substrat et la particule avant I’éventuel rebond de cette derniere a été déterminée (Figure
IV-1). Celle-ci a été définie comme la durée entre I’instant ou le fond de la particule entre en
contact avec le substrat et celui ou I’interface s’ouvre completement. Elle augmente avec la
vitesse d’impact.

En dessous de 300m.s™, la particule ne pénétre pas suffisamment profondément pour étre
retenue mécaniquement par recouvrement de ses bords par le substrat. Expérimentalement, si
une particule adhere dans ces conditions, i.e. si elle résiste a I’essai de traction que représente
son rebond 4 25m.s™, les interactions physico-chimiques en sont majoritairement responsables.
Ces dernieres doivent par conséquent impérativement survenir pendant la durée d’impact.

Au-dela de 300m.s™, 1’enchéssement par le substrat retient mécaniquement la particule, en
empéchant ainsi le rebond complet puis son départ mais autorisant toutefois sa décohésion le
long de D'interface. Dans ce cas également, les phénomenes physico-chimiques doivent
nécessairement se produire et générer une adhérence pendant la durée d’impact.

Etat initial

V =200m.s™! V =250m.s™! V =300m.s"
timpact = 66ns timpact =72ns

timpact = 60ns

V = 350m.s™! V =400m.s™! V =450m.s™! V = 500m.s"
t = 82ns t = 86ns

impact — impact —

22
74
27
22
=

7

N
i

.,
=

=

2%

=2z
e

EFA17
i },’"
=
Ce= 770
==

o
o

s
o

O
W
%
8
5
i

R0
s
30
o
o
e

=

Figure IV-1 : Evolution de la morphologie finale de la particule et du substrat en fonction de la vitesse d’impact

Ces morphologies calculées numériquement ont également été comparées a celles
observées expérimentalement par microscopie. Leur confrontation pour ce qui est des
profondeurs de pénétration a ainsi permis de déterminer la vitesse d’impact réelle des
particules projetées par cold spray (cf. Chapitre 3, § 2.2.4). Celle de la déformation finale des
matériaux a permis de valider les parametres utilisés dans la loi de comportement lors des
simulations numériques.

1.2.2. Evolution de la température a I’interface

Afin de comprendre les évolutions spatiales et temporelles de la température le long de
I’interface entre la particule et le substrat, la simulation numérique d’une particule de 20um
de diametre projetée 2 400m.s”' a été menée. L’évolution temporelle de ce parametre a été
calculée en différents points de I’interface repérés de N_1 a N_7 du bord vers le fond de la
particule. Les valeurs ont ensuite été reportées dans des graphiques afin d’étre comparées et
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analysées (Figure IV-2). Quatre zones présentant différents comportements ont ainsi été mises
en évidence.
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Figure IV-2 : Evolution temporelle de la température locale le long de I’interface particule/substrat

Au fond de la particule (autour du point N_7) la température augmente lentement jusqu’a
sa valeur maximale de 150°C, en 60ns. Provoquée par la restitution d’une partie de I’énergie
de déformation plastique sous forme de chaleur, cette élévation se produit jusqu’a I’arrét de la
particule. Au-dela de cet instant, dans cette zone ou la température s’est révélée spatialement
homogene, la diffusion thermique dissipe peu a peu la chaleur.

En s’écartant du fond de la particule, un pic dans les profils temporels ainsi qu'un fort
gradient de température apparaissent (de N_7 a N_5). En effet, lors de I’impact, cette zone
voit sa vitesse tangentielle augmenter par la propagation d’une onde de choc latérale
provenant du fond de la particule. La vitesse d’impact, combinaison des composantes
normales et tangentielles, provoque ainsi I’élévation de température par intensification de la
dissipation par déformation plastique. D’autre part, des phénomenes d’échauffement par
friction surviennent lors de 1I’impact puisque la vitesse tangentielle differe entre les points de
la particule du substrat en regard. Par conséquent, si des phénomenes responsables de
I’adhérence apparaissent dans cette zone, ils doivent également présenter une évolution par
rapport a ceux générés en fond de particule.

Sur la zone intermédiaire qui s’étend jusqu’au bord de la particule (de N_5 a N_3), la
température maximale atteinte s’est révélée homogene et son taux d’accroissement supérieur a
20 milliards de degrés par seconde. Fortement hors d’équilibre, les phénomenes physico-
chimiques qui peuvent survenir dans cette zone doivent donc présenter une certaine
homogénéité.

Au bord de la particule, proche de I’interface entre la particule, I’air et le substrat (de N_3
a N_1), I’évolution de la température s’est révélée différente. En remontant sur les bords, son
intensité diminue et un double pic apparait au cours du temps. Le premier doit étre provoqué
par la forte compression des premiers instants de I’impact et le second par la forte traction
provoquée par I’enfoncement de la particule dans le substrat. A condition que les matériaux
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restent en contact suffisamment longtemps et que la pression de contact reste suffisamment
élevée, les phénomenes responsables de 1’adhérence doivent apparaitre comparables a ceux
situés dans la zone intermédiaire.

Les évolutions temporelles et spatiales se sont révélées similaires pour les différentes
vitesses d’impact. L’intensité a néanmoins évolué. Les températures maximales atteintes dans
la zone intermédiaire et en fond de particule ont donc été reportées dans un graphique en
fonction de la vitesse d’impact (Figure IV-3). L’influence de ce parametre sur I’évolution de
la température a I’interface a ainsi pu étre visualisée.
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Figure IV-3 : Evolution de la température maximale atteinte dans la zone intermédiaire et au fond de la
particule, en fonction de la vitesse d’impact

La température locale, le long de I’interface, augmente avec la vitesse d’impact. Ces
évolutions indiquent que les échanges physico-chimiques responsables de 1’adhérence entre
la particule et le substrat sont favorisés par 1’élévation de cette vitesse, bien que les
températures atteintes restent bien inférieures a la température de fusion des matériaux.

Ces températures maximales calculées peuvent toutefois s’avérer sous-estimées. En effet,
le comportement hyperplastique ainsi que la rupture des liaisons intra-granulaires des
matériaux au-dela d’une certaine vitesse de déformation et, par conséquent, de vitesse
d’impact, n’a pas été pris en compte. Par déformation et frottement des grains, cette évolution
de température peut alors subir un saut ou un brusque changement de pente au-dela d’une
vitesse critique. Cela peut permettre le dépassement de la température de fusion de
I’aluminium. Les phénomenes physiques responsables de I’adhérence doivent alors présenter

des différences marquées telles que la présence d’eutectique ou de phase fondue rapidement
solidifiée.

1.2.3. Evolution de la pression de contact

Afin de comprendre I’évolution temporelle de la pression de contact entre la particule et le
substrat le long de 'interface, la simulation numérique d’une particule de 20um s’écrasant a
400m.s™ a été menée. L’évolution temporelle de ce parametre a été calculée en différents
points de I’interface repérés de N_1 a N_5 du bord vers le fond de la particule. Les valeurs ont
ensuite été reportées dans des graphiques afin d’étre comparées et analysées (Figure IV-4).

Le temps d’interaction local entre la particule et le substrat, compris entre 55 et 75ns, a
montré une dépendance a la zone considérée. La définition explicitée au paragraphe 1.2.1
correspond donc au temps d’interaction proche du fond de la particule.
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Figure IV-4 : Evolution temporelle de la pression de contact le long de I’interface particule/substrat

Proche du bord de la particule (N_1), I'impact est survenu le plus tardivement et la
pression de contact s’est révélée la plus faible (inférieure a 450MPa) et a rapidement été
atténuée. Malgré une température similaire a celle de la zone intermédiaire (cf. § 1.2.2), les
interactions qui peuvent survenir dans cette zone doivent donc étre défavorisées ou moins
développées.

En se rapprochant du fond de la particule (de N_2 a N_4), la pression de contact a montré
une évolution temporelle similaire. Par paliers de plus en plus intenses, le maintien de cette
sollicitation a augmenté. Dans cette zone ou la température s’est révélée homogene (cf.
§ 1.2.2), les phénomenes physico-chimiques doivent étre amorcés et se développent
préférentiellement 1a ou la pression de contact est la plus élevée.

Au fond de la particule (N_5), la durée de sollicitation s’est révélée maximale et un pic de
surpression est apparu lors des premiers instants du choc. Ce dernier est la conséquence d’un
différentiel maximal de vitesse normale entre la particule et le substrat. En effet, dans cette
zone, le substrat est localement au repos au moment de I’impact. En revanche, lors de
I’impact de la zone intermédiaire, le substrat a déja ét€é mis en mouvement dans la zone
correspondante par la propagation du choc sphérique provoqué par 1I’impact du fond de la
particule. Malgré une température bien inférieure, ce fond de particule pourrait ainsi étre le
berceau d’interactions physico-chimiques.

Les évolutions temporelles et spatiales se sont révélées similaires pour les différentes
vitesses d’impact. L’intensité a néanmoins évolué. Les pressions maximales atteintes pres du
bord (N_2) et en fond de particule (N_5) ont donc été reportées dans un graphique en fonction
de la vitesse d’impact (Figure IV-5). L’influence de ce parametre sur 1’évolution de la
pression de contact a ainsi pu étre visualisée.
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Figure IV-5 : Evolution de la pression maximale atteinte au fond et de la pression moyenne atteinte au bord
de la particule, en fonction de la vitesse d’impact
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En tout point de I’interface, la pression de contact a augmenté avec la vitesse d’impact.
Cette évolution ne s’est toutefois pas révélée homogene. Le gain en fond de particule a en
effet été bien plus marqué que sur les bords. Comme précédemment, cela est di au différentiel
maximal de vitesse normale entre la particule et le substrat. Cette évolution de la pression de
contact tout le long de I’interface favorise les interactions métallurgiques entre le cuivre et
I’aluminium. Pour les hautes vitesses d’impact, les différentes zones de I'interface doivent
présenter des phénomenes physico-chimiques bien plus développés.

1.2.4. Conclusion

A diametre de particule donné, il existe une vitesse d’impact critique en dessous de
laquelle la particule n’est pas maintenue mécaniquement, par recouvrement des bords par le
substrat. Les expériences ont toutefois montré que ces particules pouvaient adhérer (cf.
Chapitre 3, Figure IlI-16). Lors de I'impact, des interactions métallurgiques doivent donc
survenir a I’interface. De plus, au-dela de cette vitesse critique de recouvrement, le calcul de
la déformation finale indique la possibilité d’une décohésion le long de I’interface apres
I’arrét de la particule. La majorité des interactions doivent donc se produire pendant la durée
d’impact.

A vitesse d’impact donnée, 1’évolution du niveau de pression de contact et de température
différent en fonction des zones considérées. Des observations a I’échelle submicronique sont,
par conséquent, a prévoir proche du fond de la particule, dans la zone intermédiaire puis sur le
bord, proche de I’interface entre la particule, 1’air et le substrat. Si des phénomenes physico-
chimiques apparaissent le long de [D'interface, ils doivent certainement présenter des
différences en fonction de ces zones.

L’évolution de la vitesse d’impact induit la modification des grandeurs locales proche de
I’interface. Son élévation engendre 1’augmentation de la température maximale et de la
pression de contact atteinte dans la zone intermédiaire et en fond de particule. Ainsi, les
échanges métallurgiques et D’apparition de phénomenes physico-chimique doivent étre
favorisés.

Enfin, pour un diametre donné, la comparaison de la profondeur de pénétration calculée
numériquement a celle observée expérimentalement, a permis la détermination de la vitesse
d’impact réelle des particules.

1.3. Influence du diameétre de particule

La modification du diametre des particules entraine une variation de son énergie cinétique.
Ainsi, a vitesse donnée, les parametres locaux a I’interface doivent voir leur intensité évoluer.
Des simulations numériques d’impact sur un substrat d’aluminium de particules de cuivre
sphériques projetées 2 370m.s™" ont donc été menées. Les évolutions de la morphologie finale
des matériaux, de la température locale proche de I’interface, ainsi que de la pression de
contact ont été analysées en fonction du diametre des particules, compris entre 10 et 200um.
Cette gamme de taille de particules correspond, en effet, a celle projetable par procédé cold

spray.
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1.3.1. Evolution de la morphologie finale

La morphologie apres impact calculée numériquement de la particule et du substrat a été
visualisée et comparée pour différents diametres de particule (Figure 6) : 10, 20, 60, 100 et
200um. Ces déformations ont été capturées juste avant le rebond de la particule. La grandeur
nommeée timpace correspondant a la durée d’impact, définie précédemment (cf. § 1.2.1), a été
indiquée (Figure IV-6).

A vitesse d’impact identique, les particules de différents diametres présentent une
évolution de la profondeur de pénétration. En effet, plus la particule est large, plus 1’énergie
cinétique est élevée et plus la particule pénetre profondément dans le substrat avant de
s’arréter. Pour la mé&me raison, la durée de I’impact évolue de maniere similaire.
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Figure IV-6 : Evolution de la morphologie finale du substrat et de la particule en fonction du diametre
de cette derniere

La comparaison de ces morphologies a celles observées expérimentalement a également
été réalisée. La confrontation des profondeurs de pénétration a ainsi permis de déterminer la
vitesse d’impact réelle des particules projetées par cold spray en fonction du diametre des
particules. Celle de la déformation finale des matériaux a validé les simulations numériques
(cf. Chapitre 3, § 2.2.4, Figure 1II-27 et 28).

1.3.2. Evolution de la température a I’interface

Pour les différents diametres de particule, les évolutions temporelles de la température le
long de I'interface se sont révélées similaires a celles présentées au paragraphe 1.2.2. Les
niveaux de température maximale atteints dans la zone intermédiaire et au fond de la particule
ont toutefois présenté des différences et ont par conséquent été reportés dans un graphique en
fonction du diametre de particule (Figure IV-7). Ainsi, I’influence du diametre sur I’évolution
de la température a I’interface a pu €tre visualisé.
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Figure IV-7 : Evolution de la température maximale atteinte dans la zone intermédiaire et au fond de la
particule, en fonction du diametre de cette derniere

L’augmentation du diametre fait croitre la température maximale dans la zone
intermédiaire qui s’étend du fond vers le bord mais n’influence que tres peu celle du fond de
la particule. Dans cette dernieére zone, les températures atteintes restent bien inférieures a la
température de fusion des matériaux.

L’évolution dans la zone intermédiaire indique que les échanges physico-chimiques entre
la particule et le substrat sont favorisés par I’augmentation du diametre. A vitesse donnée, les
phénomenes survenant le long de l'interface doivent ainsi apparaitre de maniere plus
développée et plus homogene. De plus, pour un niveau de température donné, i.e. pour
I’apparition d’un phénomene physico-chimique donné, 1’augmentation du diametre doit
permettre la diminution de la vitesse d’impact correspondante. Cette hypothese doit
néanmoins étre pondérée par le fait que la diminution de la pression de contact provoquée par
diminution de la vitesse d’impact doit étre compensée par une élévation de température
induite par I’augmentation du diametre.

Le caractere constant de la température en fond de particule indique, que quel que soit le
diametre, a vitesse d’impact donnée, le développement des phénomenes physico-chimiques
dans cette zone est comparable. Les especes diffusent par exemple sur des épaisseurs
similaires si les pressions de contact étaient du méme ordre de grandeur.

Comme précédemment (cf. § 1.2.2), les températures maximales calculées peuvent étre
sous-estimées. En effet, le comportement hyperplastique des matériaux au-dela d’une certaine
vitesse de déformation et, par conséquent, de vitesse d’impact, n’a pas été pris en compte.

1.3.3. Evolution de la pression de contact

Pour les différents diametres de particule, 1’évolution temporelle de la pression de contact
a été comparée en différents points de I’interface. Des homothéties ont été réalisées afin de
considérer les zones précédemment explicitées (cf. § 1.2.3). Elles ont ainsi été situées a une
méme distance normalisée par rapport a 1’axe. L’augmentation de la taille de la particule
provoque le maintien de la sollicitation pendant une durée supérieure. L’intensité de cette
sollicitation n’est, quant a elle, que tres peu influencée.

Par conséquent, I’'unique prise en considération de la pression de contact laisse présager
que I’augmentation du diametre de particule ne doit pas favoriser les phénomenes physico-
chimiques. En fond de particule, la température n’évolue que trés peu. Ainsi, quel que soit le
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diametre de la particule considérée, 1’interdiffusion qui pourrait étre détectée dans cette zone
devrait s’opérer sur des épaisseurs similaires. En revanche, le long de la zone intermédiaire, la
température augmente avec le diametre. La seule prise en compte de 1’évolution de la pression
de contact n’est alors plus suffisante.

1.3.4. Conclusion

A vitesse d’impact donnée, les particules plus larges pénetrent plus profondément dans le
substrat. Il existe donc un diametre critique pour lequel la particule est maintenue
mécaniquement par recouvrement de ses bords par le substrat.

Par élévation de 1’énergie cinétique, le temps d’interaction entre le substrat et la particule
augmente avec le diametre de cette derniere. L’adhérence se voit donc favorisée par
I’augmentation de ce parametre puisque les phénomenes physico-chimiques survenant a
température et a pression données peuvent se développer de maniere plus complete.

Si la pression de contact reste peu influencée, la température locale augmente avec la taille
des particules. A vitesse donnée, une amélioration des interactions devrait donc étre détectée.
L’évolution de ce parametre doit, de plus, permettre la réduction de la vitesse critique pour
I’apparition d’un phénomene physico-chimique donné, a condition que la baisse de pression
soit compensée par une élévation suffisante de la température.

1.4. Influence de la nature du substrat

Le changement de la nature de I’un des matériaux entraine une variation de la déformation
de la particule et du substrat. En fonction de sa dureté et de sa capacité a se déformer
élastiquement et plastiquement, I’impact génere également sur ces matériaux une intensité de
pression de contact et de température locale différente. Des simulations numériques d’impact
sur un substrat d’aluminium 2017, de particules de cuivre sphériques de 20um de diametre,
ont donc été menées. Les évolutions de la morphologie finale des matériaux, de Ia
température locale proche de I'interface, ainsi que de la pression de contact ont été analysées
pour une vitesse d’impact de 400m.s”'. Ainsi, ces paramtres ont pu étre comparés 2 ceux
obtenus lors de I'impact d’une particule de cuivre sur de I’aluminium pur (cf. § 1.2).

1.4.1. Evolution de la morphologie finale

La morphologie apres impact calculée numériquement de la particule de cuivre et du
substrat d’aluminium 2017 a été visualisée et comparée a celle obtenue avec de 1’aluminium
pur dans les mémes conditions, 2 400m.s™' (Figure IV-8). Ces déformations ont été capturées
juste avant le rebond de la particule. La grandeur nommée correspondant a la durée d’impact,
timpact, définie précédemment (cf. § 1.2.1), a été indiquée.
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Figure IV-8 : Evolution de la morphologie finale de la particule et du substrat en fonction de la nature de ce dernier

131



Chapitre 4 — Modélisation numérique de 'impact

A vitesse d’impact et diametre identiques, les particules de cuivre s’écrasant sur des
substrats de différentes natures présentent une évolution de la profondeur de pénétration, de la
morphologie et de la durée d’impact. En effet, plus le substrat est dur, moins la particule
s’enfonce. Cela implique que le temps d’interaction est diminué et que la particule se déforme
plus intensément. Par rapport a 1’aluminium pur, cette différence de comportement des
matériaux face a la déformation provoque 1’évolution des grandeurs locales de pression de
contact et de température le long de I’interface.

1.4.2. Evolution de la température a I’interface

Afin de comprendre les évolutions spatiales et temporelles de la température le long de
I’interface entre la particule et le substrat d’aluminium 2017, la simulation numérique d’une
particule de 20um de diamétre projetée a 400m.s" a été analysée. L’évolution temporelle de
ce parametre a été calculée en différents points de I'interface repérés de N_1 a N_7 du bord
vers le fond de la particule. Les valeurs ont ensuite été reportées dans des graphiques afin
d’étre comparées a celle obtenues avec un substrat d’aluminium pur (Figure IV-9). Les
évolutions spatiales et temporelles de température se sont révélées similaires a celles obtenues
avec le substrat de nature différente (cf. § 1.2.2): quatre zones présentant différents
comportements ont ét€ mises en évidence. En revanche, les amplitudes ont augmenté.
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Figure IV-9 : Evolution temporelle de la température locale le long de I’interface particule/substrat

Au fond de la particule, autour du point N_7, la lente élévation de température a, ici,
permis d’atteindre 225°C en 43ns. Le fort gradient, toujours présent le long de I’interface
entre le fond et la zone intermédiaire (de N_7 a N_5), conduit a des températures maximales
d’environ 300°C. Dans cette zone, les températures restent homogenes (de N_5 a N_3) avant
de décroitre sensiblement en remontant vers le bord de la particule (de N_3 a N_1).
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Lors de I’'impact sur le substrat d’Al2017, I’élévation de température plus importante
qu’avec un substrat d’ Al pur de la température, pendant une durée réduite, est révélatrice de la
différence de comportement sous contrainte des matériaux. En effet, I’échauffement est
principalement provoqué par la restitution sous forme de chaleur de I’énergie de déformation
plastique. Les modules d’élasticité et d’écrouissage des matériaux étant €loignés, plus
importants pour 1’AlI2017 (cf. Annexe 1), I’énergie emmagasinée lors d’un choc a vitesse
donnée devient alors supérieure et la température augmente plus.

1.4.3. Evolution de la pression de contact

Afin de comprendre I’évolution temporelle de la pression de contact entre la particule et le
substrat le long de I’interface, la simulation numérique d’une particule de 20um projetée a
400m.s™ a été analysée. L’évolution temporelle de ce parametre a été calculée en différents
points de I’interface repérés de N_1 a N_5 du bord vers le fond de la particule. Les valeurs ont
ensuite été reportées dans des graphiques afin d’€tre comparées a celles obtenues avec un
substrat d’aluminium pur (Figure IV-10). Si les évolutions spatiales et temporelles de pression
de contact se sont révélées similaires a celle obtenues avec le substrat de nature différente (cf.
§ 1.2.3), les amplitudes ont en revanche augmenté.
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Figure IV-10 : Evolution temporelle de la pression de contact le long de I’interface particule/substrat

En fonction des zones considérées, la durée d’interaction locale varie de 25 a 43ns. Elle se
révele ainsi pratiquement deux fois plus courte que dans le cas du substrat d’aluminium pur.
Pour une vitesse d’impact similaire, la pression moyenne en fond de particule (autour de N_5)
évolue de 750 a 1300MPa et le pic de pression de 1600 a 1900MPa. Pres du bord de la
particule (autour de N_1), la pression reste constante au voisinage de 450MPa.

Excepté en bord de particule, la pression de contact a donc augmenté lors du passage de
I’aluminium pur a son alliage 2017. Ce dernier étant plus dur, la déformation engendrée a
vitesse d’impact donnée a été réduite, provoquant ainsi 1’élévation de la pression de contact.

1.4.4. Conclusion

Le remplacement de 1’aluminium pur par un substrat en alliage d’aluminium 2017 permet,
a diametre de particule et vitesse d’impact donnés, d’augmenter certaines grandeurs locales le
long de D'interface. Avec une température et une pression de contact plus élevées, les
phénomenes physico-chimiques survenant a ’interface lors de I'impact doivent étre plus
développés.
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Si I’origine et la nature de ces interactions sont similaires a celles qui surviennent pendant
I’impact d’une particule de cuivre sur un substrat d’aluminium pur, I’étude de I’influence de
la température de préchauffage pourra étre menée en projetant du cuivre sur un alliage 2017.
Ainsi, I'utilisation d’écailles de cuivre entrant en collision avec des substrats d’aluminium
2017 facilite cette analyse puisque la température peut étre sélectionnée avec précision et que
le confinement du projectile est réduit a son strict minimum. La connaissance de I’évolution
des parametres le long de I'interface mérite donc d’étre acquise dans le cas de I'impact
d’écailles.

2. MODELISATION DE L’'IMPACT DES ECAILLES

2.1. Modéle de simulation numérique

Un modele axisymétrique, similaire a celui décrit pour la simulation numérique d’impact
de particule, a été utilisé pour décrire I’'impact des écailles. La loi de comportement, les
dimensions et le maillage ont respecté des regles similaires. Les conditions initiales de
température ont été adaptées, fixées entre 20 et 400°C et les conditions d’adiabaticité (cf.
§ 1.1) conservées puisque les expériences de plaquage d’écailles sont réalisées sous vide.

2.2. Influence de la température de préchauffage

Des simulations numériques d’impact, a 400m.s”' sur un substrat d’aluminium 2017,
d’écailles de cuivre de 2mm de diametre et de 20um d’épaisseur ont été menées. Les
évolutions de la morphologie finale des matériaux, de la température locale proche de
I’interface, ainsi que de la pression de contact ont été analysées en fonction de la température
avant impact des matériaux, comprise entre 20 et 400°C. Cette gamme de température de
préchauffage correspond, en effet, a celle utilisée expérimentalement a 1’aide du procédé de
plaquage d’écaille par choc laser (cf. Chapitre 3, § 3.1).

2.2.1. Evolution de la morphologie finale

La morphologie apreés rebond, calculée numériquement, de 1’écaille et du substrat a été
visualisée et comparée pour trois températures de préchauffage : 20, 200 et 400°C (Figure
IV-11). Pour les trois niveaux de température considérés, aucun ancrage mécanique par
recouvrement de la matiere n’a été détecté. L’adhérence des écailles au substrat est alors
principalement provoquée par des interactions physico-chimiques a 1’interface. Néanmoins,
I’écaille semble pénétrer plus profondément dans la cible lorsque cette derniere présente une
température élevée. L’augmentation du préchauffage rend, en effet, les matériaux plus
déformables. La loi de comportement utilisée permet en effet de décrire ce comportement.
L’aspect légerement creusé en périphérie ne semble pas suffisant pour retenir mécaniquement
le projectile mais devrait, en revanche, favoriser les interactions métallurgiques dans cette
zone.
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Figure IV-11 : Evolution de la morphologie finale de I’écaille et du substrat en fonction de la
température de préchauffage

Pour les trois températures de préchauffage, la déformation finale des écailles présente des
similitudes. La partie située proche de 1’axe de symétrie, celle qui en est le plus éloignée ainsi
que la zone intermédiaire montrent un aspect bombé qui résulte de phénomenes différents :

La géométrie de 1’écaille modélisée, 1€gerement surélevée sur 1’axe de symétrie, fait que
le premier point de contact entre 1’écaille et le substrat n’est pas situé sur I’axe, mais autour.
Autour de I’axe, la matiere acquiert donc une vitesse tangentielle, de sens opposé de part et
d’autre de I’axe. Le croisement de ces ondes provoque alors la surélévation de la matiere, sur
I’axe de symétrie, tel un cloquage. Cette zone est ainsi la premiere a décoller.

Proche de la périphérie de I’écaille, loin du premier point de contact, la premiere zone a
décoller n’est pas le bord de 1’écaille. Toutefois, le bord libre présentant le plus de degrés de
libertés acquiert lors du rebond une vitesse normale plus élevée.

Dans la zone intermédiaire, la forme de 1’écaille est induite par une durée d’interaction
plus courte. En effet, dans cette zone, le substrat est soumis a une mise en vitesse verticale, de
sens opposé a celle de I’écaille, par la propagation du choc tangentiel provenant du centre de
I’écaille. Cette zone est, par conséquent, plus rapidement arrétée et la durée d’interaction
écourtée.

2.2.2. Evolution de la température a I’interface

Afin de comprendre les évolutions spatiales de la température le long de ’interface pour
les différents niveaux de préchauffage des matériaux, les températures maximales atteintes
ont été reportées dans un graphique (Figure IV-12). Les acquisitions ont été réalisées en sept
points repartis de manieére homogene sur le rayon normalisé de 1’écaille.
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Figure IV-12 : Evolution de la température locale maximale atteinte le long de I’interface, en fonction de la
température de préchauffage

La température s’est révélée homogene, sensiblement au dessus de la température de
préchauffage, sur le premier tiers de 1’écaille. L’impact quasiment plan dans cette zone réduit
les effets de friction et, par conséquent, I’accroissement de ce parametre. La restitution sous
forme de chaleur de 1I’énergie de déformation plastique est donc la premiere cause de
I’échauffement des matériaux.

Proche du milieu de I’écaille, un premier pic apparait. C’est en effet dans cette zone que le
différentiel de vitesses, normale et tangentielle, entre 1’écaille et le substrat est maximal. La
déformation est alors plus grande, le frottement plus marqué et la température locale plus
élevée.

Au deux tiers de 1’écaille, I'interface présente une température plus homogene. La
diminution de ce différentiel provoque, en effet, la stabilisation de ce parametre dans cette
zone.

En périphérie d’écaille, une élévation de la température a ét€ détectée. La déformation
plus marquée, semblable a une zone de léger confinement au niveau du bord libre, en est, en
effet, la cause.

Contrairement au cas des particules sphériques, I’impact non confiné n’a pas présenté
d’élévation marquée de température. Une évolution similaire en fonction de la position par
rapport au centre de I’écaille ainsi qu’une augmentation inférieure a la centaine de degrés ont
été observées. Cela indique que les trois intensités de préchauffage sélectionnées représentent
des paliers pour lesquels la température reste proche de celle a I’interface lors de I’impact. Par
conséquent, I’analyse de I’effet de la température sur 1’apparition des phénomenes physiques
est possible. Ces derniers doivent en effet présenter des différences remarquables sur leur
origine et leur développement.

2.2.3. Evolution de la pression de contact

Afin de comprendre les évolutions spatiales de la pression de contact le long de I’interface
pour les différents niveaux de préchauffage des matériaux, les pressions maximales atteintes
ont été reportées dans un graphique (Figure IV-13). Les acquisitions ont été réalisées en treize
points repartis de maniere homogene sur le rayon normalis€ de 1’écaille. Trois zones
présentant différents comportements ont, ainsi, été mises en évidence.
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Figure IV-13 : Evolution de la pression de contact maximale atteinte le long de I’interface, en fonction de la
température de préchauffage

Sur le premier tiers de I’écaille, proche de 1’axe de symétrie, la pression de contact
comprise entre 4,5 et 5,3GPa s’est révélée relativement homogene. Le premier point de
contact a présenté l’intensité la plus faible. Les points alentours ont, en effet, subi un
différentiel de vitesse normale et tangentielle légerement plus élevé, provoqué par la
propagation latérale de 1’onde de choc et la faible courbure dans cette zone.

Le deuxieme tiers de 1’écaille a présenté un pic de pression supérieur a 7,5GPa. Dans cette
zone, la courbure de I’écaille augmente. La surface de contact du substrat est donc mise en
vitesse dans le sens opposé a celle de 1’écaille, par la propagation du choc latéral, avant que
I’impact ne se produise. Le différentiel de vitesse normale et tangentielle devient, par
conséquent, maximal, engendrant ainsi une intense pression de contact qui diminue
progressivement avec 1’angle d’impact. Ainsi, la partie périphérique de cette zone voit sa
pression chuter. Les interactions métallurgiques qui surviennent lors de 1’impact doivent étre
maximales dans cette zone de pression maximale.

Sur le dernier tiers de 1’écaille, dans sa couronne périphérique, la pression de contact
s’homogénéise autour de 1,5 a 2GPa. Ce niveau plus bas est la conséquence de I’angle
d’impact induit par la courbure de 1’écaille et par la non-simultanéité de I’atteinte de la vitesse
normale maximale, de sens opposé, a la surface de 1’écaille et du substrat dans cette zone.

L’évolution et I'intensité de la pression de contact le long de I’interface se sont révélées
similaires pour chaque température de préchauffage comprise entre 20 et 400°C. Le seul
parametre local modifié est donc la température le long de I’interface. Ainsi, la visualisation a
fine échelle et I’analyse d’écailles ayant impacté dans ces conditions permettra effectivement
I’étude de l'influence de la température de préchauffage sur les phénomenes physico-
chimiques qui se produisent lors de 1I’'impact.

2.2.4. Conclusion

Quelle que soit I'intensité du préchauffage, les écailles projetées sur le substrat ne sont pas
maintenues mécaniquement par ce dernier lors de I’impact. En effet, les déformations finales
ne révelent de recouvrement de 1’écaille par le substrat. Les interactions physico-chimiques
sont, par conséquent, majoritairement responsables de leur adhérence.
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Le long de I’interface, la température locale évolue peu par rapport aux intensités des
préchauffages considérés. De plus, la pression de contact n’évolue que peu en fonction de
I’intensité du préchauffage. L’étude des phénomenes responsables de 1I’adhérence en fonction
de la température des matériaux avant impact se révele donc réalisable.

Si des interactions physico-chimiques responsables de 1’adhérence viennent a apparaitre le
long de [linterface, les phénomeénes correspondants doivent présenter des différences
décelables par observation a fine échelle. Les niveaux de pression et de température calculées
indiquent que le développement de ces phénomenes doit &tre maximal dans la zone
intermédiaire. Dans le cas contraire, le role de la durée d’interaction pourrait étre considéré
comme primordial dans I’établissement de ces interactions. Toutefois, en tout point de
I’interface, la durée d’interaction est largement supérieure a celle calculée dans le cas des
particules élémentaires. Ainsi, le faible développement des phénomenes physico-chimiques
dans certaines zones ne serait que la conséquence des parametres de pression et de
température locale.
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3. CONCLUSION

L’un des objectifs de ce mémoire est de comprendre 1’origine et I’évolution des
phénomenes qui surviennent aux interfaces, lors de 1’impact, en fonction des conditions
d’impact. L’aspect largement hors d’équilibre et non linéaire de 1’impact rend 1’analyse
expérimentale post-opératoire délicate. L’évolution des parametres tels que la pression de
contact ou la température locale le long de I’interface, uniquement accessible par simulation
numérique, a donc di étre estimée. Dans ce but, la modélisation numérique d’impact de
particule et d’écaille sur un substrat a été développée. Ainsi, I’'influence de la vitesse d’impact,
du diametre de particule, de la nature du substrat et de la température de préchauffage ont pu
étre étudiées.

Toutes conditions d’impact égales par ailleurs, le fond de la particule, la zone
intermédiaire et le bord de la particule correspondaient a différentes durées d’interaction,
pressions de contact et températures locales atteintes. Ces trois zones doivent donc étre, par
conséquent, le siege de phénomenes physico-chimiques différemment développés. La
détermination de 1’évolution des parametres le long de I'interface a donc permis la prédiction
de zones a observer préférentiellement a 1’échelle submicronique.

A vitesse donnée, les simulations numériques ont montré une élévation de la température
et de la pression de contact le long de I'interface. Il existe un diametre critique qui permet un
brusque saut de température et une activation de phénomenes tels que la fusion puis la
diffusion a 1I’état liquide.

A diametre donné, seule la température évolue de maniere notable. Il existe donc
également une vitesse critique au-dessus de laquelle certains phénomenes peuvent s’activer.

La modification de la nature du substrat par un alliage 2017 d’aluminium a provoqué des
augmentations de pression et de température. A conditions d’impact identiques, les
phénomenes aux interfaces doivent donc étre plus développés que ceux observés pour de
I’aluminium pur. D’autre part, si les interactions observées a fine échelle se révelent étre de
méme nature pour les deux types de substrat, I’étude de I’influence de la température de
préchauffage par impact d’écaille de cuivre sur un substrat d’Al2017 est représentative. Les
simulations numériques ont d’ailleurs confirmé 1’aspect non confiné de cette interaction. Bien
que la pression évolue intensément le long de I’interface, la température locale varie peu par
rapport a la température de préchauffage. De plus, la pression de contact reste constante
quelle que soit I’intensité du préchauffage. Les phénomenes responsables de 1’adhérence
peuvent ainsi étre révélés en fonction de la température des matériaux avant impact.

La simulation numérique de I'impact a grande vitesse avec prise en compte des
interactions thermiques et physico-chimiques entre la particule et le substrat pourrait se
révéler étre une technique efficace pour élucider ou prédire les mécanismes d’adhérence qui
surviennent lors de la projection dynamique. Toutefois, le caractere largement hors
d’équilibre et les conditions extrémes qui regnent le long de [D'interface modifient
certainement les échanges métallurgiques. Si elle permet de définir des zones pour lesquelles
des différences devraient apparaitre, la modélisation seule ne peut pas constituer I’unique outil
pour déterminer les phénomenes qui se produisent pendant I’impact. Les visualisations post-
opératoires, a 1’échelle submicronique, offrent la possibilit¢é de recouper expérience et
simulation numérique. L’influence des conditions d’impact sur les phénomenes survenant le
long de l'interface peut étre ainsi €élucidée. Ces analyses font, par conséquent, 1’objet du
chapitre suivant.
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Les conditions d’impact influent sur I’évolution des parametres physiques proche de
I’interface tels que la température locale et la pression de contact, ou encore sur le temps
d’interaction avant le rebond éventuel de la particule. Celui-ci a été défini comme la durée
entre I’instant ou le fond de la particule entre en contact avec le substrat et celui ou I’interface
s’est completement ouverte (cf. Chapitre 4, § 1.2.1). L’augmentation de ces grandeurs favorise
les interactions donc 1’adhérence entre la particule et le substrat. Un lien doit donc étre généré
pendant ’'impact, le long de I’interface, afin d’éviter le rebond. En fonction des conditions
d’impact, la nature de ce lien peut se révéler différente. En effet, I’amélioration des interactions
entre les matériaux mis en contact doit favoriser différents phénomenes physiques, sur des
zones de I'interface d’étendue variable. Ces phénomenes sont ainsi directement responsables de
I’adhérence entre la particule et le substrat.

L’objectif de ce chapitre est de comprendre par observation I’influence des conditions
d’impact sur les phénomenes induits aux interfaces. Corrélée a I’évolution des parametres
locaux obtenus par simulation numérique, la connaissance de cette influence doit permettre de
définir les causes et la chronologie des phénomenes responsables de 1’adhérence. Cela
constituera la premiere étape de 1’établissement entre le niveau d’adhérence des particules et les
phénomenes physiques observables le long de 1’interface.

Dans un premier temps, les interfaces des particules, de diametre similaire, s’étant écrasées
a différentes vitesses ont été observées jusqu’a I’échelle atomique et analysées afin d’étudier
I’influence de ce parametre. Cela a permis de définir les différents phénomenes physico-
chimiques susceptibles de survenir durant I’impact.

Puis, I'influence du diametre sur le développement de ces interactions a été mise en
évidence par I’analyse de I’interface d’une particule plus large projetée sur le substrat 2 méme
vitesse.

L’influence de la nature du substrat a ensuite été menée via I’observation et 1’analyse des
phénomenes physiques survenus entre une particule de cuivre et 1’alliage d’aluminium Al2017.
La comparaison de ces interactions avec celles identifiées dans le cas d’un substrat
d’aluminium pur ont permis de justifier d’utilisation de cet alliage pour I’étude de I’influence
de la température de préchauffage.

Enfin, I’analyse et la comparaison des interfaces d’écailles écrasées, préchauffées a
différentes températures avant I’impact, ont permis 1’étude de I'influence de ce parametre sur
les phénomenes générés lors de I'impact. L’alliage d’aluminium Al2017 a été utilis€é comme
substrat afin de limiter 1’ancrage du projectile et son développement en milieu confiné.
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1. INFLUENCE DE LA VITESSE D’IMPACT

Afin de comprendre I’influence de la vitesse d’impact sur les interactions survenant le long
de I'interface, des particules de 10um de diametre étant entrées en collision avec un substrat a
environ 380, 430 et 480m.s"' ont été sélectionnées. Ces vitesses ont été déterminées par
comparaison de la déformation finale observée expérimentalement avec celle calculée
numériquement (cf. Chapitre 3, § 2.2.4). Pour définir 1’origine puis comparer les phénomenes
physiques survenus le long de Il’interface pendant I’impact, des observations a I’échelle
submicronique sont nécessaires. Pour cela, des lames minces de particules entieres écrasées et
découpées selon leur diametre ont été réalisées au FIB* puis visualisées par microscopie
électronique en transmission MET  (cf. Chapitre 2, § 3.5.1). Outre une différence
morphologique visible sur les clichés en fond clair (Figure V-1), I’analyse de ces lames a révélé,
le long de I'interface, trois zones dans lesquelles les interactions survenues lors de I’'impact
sont différentes. Ces zones que 1’on dénommera fond de particule, zone intermédiaire et bord
de particule, avaient été prédites par la simulation numérique de I'impact de particules (cf.
Chapitre 4, § 1.2). Chacune de ces zones a donc été observée et les phénomenes y siégeant ont
ainsi pu étre comparés en fonction de la vitesse d’impact.

Tungsténe Fond clair
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Figure V-1 : Images en transmission en fond clair de coupes de particules de 10um de diametre
projetées a a) 380m.s™, b) 430m.s” et c) 480m.s™.

1.1. Fond de particule

Pres du fond de la particule, les simulations numériques annongaient la pression de contact
la plus intense pour la température locale la plus faible (cf. Chapitre 4, § 1.2). Ainsi, cela
laissait présager la présence d’une interaction métallurgique, méme faiblement développée.
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Une analyse de la composition chimique par profil EDX" a travers I’interface a donc été
effectuée pour chaque particule afin de déterminer 1’influence de la vitesse d’impact sur la
profondeur de diffusion. Les pointés ont été réalisés tous les 20nm, sur une ligne de 1,5um
perpendiculaire a I’interface avec une taille de sonde de 2nm. D’autre part, des visualisations a
fine échelle ont été menées pour établir, en fonction de la vitesse d’impact, ’origine des
phénomenes survenus dans cette zone lors de I’impact.

1.1.1. Impact 2 380m.s™

La concentration massique de I’aluminium, du cuivre et de 1’oxygene ont été mesurées
expérimentalement a travers I'interface (Figure V-2). Dans cette zone, la couche d’oxyde est
présente en continu tout le long de I'interface. De plus, les images en fond noir montrent une
zone diffusante quelle que soit I’orientation de la lame. Cela indique que cette couche d’oxyde
est amorphe ou structurée en aiguilles suffisamment fines pour induire des interférences de
diffraction. Malgré une épaisseur comprise entre 30 et 60nm, une importante interaction
métallurgique entre la particule et le substrat s’est produite. Le cuivre a, en effet, diffusé
profondément dans I’aluminium sur plusieurs centaines de nanometres.
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Figure V-2 : a) Image STEM" en fond noir avec localisation du profil EDX et b) analyse par profil EDX"
a travers 1interface en fond de particule ayant impacté a 380m.s™

D’autre part, dans la particule comme dans le substrat, des grains fortement déformés et
orientés selon la direction de I’interface mais non nanocristallisés ont été observés, en fond noir
(Figure V-3). Cela a permis d’estimer une profondeur d’environ Sum de substrat affecté par
I’'impact. Cette épaisseur se décompose en deux bandes : 'une de 1,5um soumise a de forts
gradients thermomécaniques et I’autre de 3,5um sollicitée moins intensément.
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affectée par
l'impact
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Zone non
affectée
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Figure V-3 : Image STEM en fond noir de la déformation des grains du substrat

145



Chapitre 5 — Phénoménologie a linterface

1.1.2. Impact 2 430m.s™

Al 100nm

Figure V-4 : Images en transmission de I’interphase au fond d’une particule projetée 4 430m.s™' et
localisation de I’oxygeéne par spectroscopie par perte d’énergie : a) image STEM en contraste chimique
b) image STEM en fond noir et ¢) image EFTEM filtrée sur le seuil K de I’oxygene

Un cliché STEM" en fond noir a permis de visualiser la zone interfaciale et de mettre en
évidence la présence d’une phase amorphe d’environ 10nm d’épaisseur. Cette derniere est
composée de deux parties devenues sans cohésion localement (Figure V-4.a). Des pointés
EDX" ont révélé un taux d’oxygene supérieur a celui des phases d’Al,O3; et de CuO. Une
cartographie de la teneur en oxygene (Figure V-4.c) a été réalisée dans cette zone par
spectroscopie de perte d’énergie, i.e. a I’aide d’images filtrées sur le seuil K de 1’oxygene (cf.
Chapitre 2, § 3.1.5.2). La présence d’oxygene est représentée en blanc. La phase amorphe s’est
révélée fortement oxydée par rapport aux zones plus éloignées de la zone interfaciale.

Ainsi, cette phase double n’est pas la conséquence de la solidification rapide de
I’aluminium fondu. Elle est certainement constituée des couches d’oxydes initialement
présentes a la surface des matériaux. D’une épaisseur comprise entre 10 et 30nm, sa structure
initiale en aiguilles a été transformée pendant I’impact au profit d’une phase moins structurée.
La décohésion locale de ces phases révele un niveau adhérence réduit dans cette zone et laisse
présager une interaction moins importante que dans le cas des vitesses inférieures. Une analyse
chimique par profil EDX" a donc été réalisée et a permis d’estimer 1’épaisseur de diffusion du
cuivre dans I’aluminium a quelques centaines de nanometres (Figure V-5).
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Figure V-5 : a) Image STEM en fond noir avec localisation du profil EDX* et b) analyse par profil EDX* a
travers 1’ interface au fond d’une particule projetée a 430m.s™

D’autre part, les grains fortement déformés de cette zone ont été observés afin d’estimer
I’épaisseur de la zone affectée (Figure V-6). Une visualisation en fond noir en faisant varier
I’angle de diffraction a ét€ nécessaire afin de visualiser convenablement I’ensemble des grains.
Avec une épaisseur comprise entre 1 et 1,5um, la zone fortement affectée par I'impact n’a
pratiquement pas évolué par rapport a ce que 1’on avait pour un impact a vitesse inférieure.
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Figure V-6 : Images en transmission en fond noir de la déformation des grains du substrat

1.1.3. Impact 2 480m.s™

Proche du fond de la particule, la zone interfaciale a été observée en contraste de numéro
atomique (Figure V-7.a). Un liseré dont la composition semble proche de celle du cuivre a été
détecté. Un profil EDX" a donc été réalisé 2 travers cette zone afin de comprendre les
phénomenes survenus pendant I’impact et estimer la profondeur de diffusion du cuivre dans
I’aluminium (Figure V-7.b). Un profil classique de diffusion, i.e. sans précipitation de seconde
phase, a été obtenu sur une épaisseur supérieure au micron, i.e. sur une distance supérieure a
celles mesurées pour les vitesses inférieures. D’autre part, I’aluminium apparait plus oxydé que
précédemment. La violence de I’impact, et par conséquent I’élévation des parametres locaux
proches de I’interface, en est probablement la cause.
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Figure V-7 : a) Image STEM" en contraste chimique de ’interphase en fond d’une particule projetée 2
480m.s™, b) analyse chimique par profil EDX* 2 travers I’interface, puis observation en fond noir de la
structure c¢) de la particule et d) de I’interphase
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Dans cette zone, un cliché STEM en fond noir a permis de mettre en évidence la structure
en aiguilles du liseré présent le long de I’interface (Figure V-7.c). Une analyse de la
composition chimique par pointé EDX a permis d’identifier cette phase, dont 1’épaisseur est
comprise entre 70 et 100nm, comme étant 1’oxyde de cuivre Cu,O. Toutefois, la formation de
cette structure a pu étre favorisée par une oxydation post opératoire de la lame mince. En effet,
une structure similaire a pu étre détectée par analyse STEM en fond noir dans une partie du
cuivre plus éloignée de la zone interfaciale (Figure V-7.d).

D’autre part, les grains d’aluminium fortement déformés de cette zone ont également été
observés en STEM fond noir afin d’estimer 1’épaisseur de la zone affectée par I’impact (Figure
V-8). Comprise entre 1 et 1,5um, celle-ci n’a pas évolué de maniere significative par rapport a
celles mesurées aux vitesses d’impact inférieures.

Zone fortement
affectée de I'aluminium
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Figure V-8 : Image STEM en fond noir de la déformation des grains du substrat

1.1.4. Discussion

Proche du fond de la particule, la comparaison les grains d’aluminium déformés indique
une faible évolution de I’épaisseur de substrat fortement affectée par I’impact pour une
variation de 100m.s”. Pour ce diamétre de particule, cette zone s’étend jusqu’a 1,5um sous la
zone interfaciale. Toutefois, cette épaisseur doit dépendre de 1’énergie cinétique de la particule.
Elle peut donc évoluer plus intensément avec le diametre de cette derniere.

Pour les trois niveaux de vitesse, la diffusion du cuivre dans I’aluminium s’est opérée sur
plusieurs centaines de nanometres. La présence de la couche d’oxyde, encore détectable apres
impact, n’est donc pas suffisante pour inhiber la diffusion sous ces conditions de température et
de pression de contact. L’augmentation de la longueur de diffusion par €lévation de la vitesse
d’impact a pu étre observée lorsque la particule était restée en contact avec le substrat. Celle-ci
traduit I’intensification des parametres locaux proche de I'interface dans cette zone prédite par
la simulation numérique de I’impact (cf. Chapitre 4, § 1.2).

La présence d’une interphase moins structurée entre la particule et le substrat doit permettre
une interdiffusion plus aisée. Pourtant, la modification de la structure de la couche d’oxyde
dans le cas de la vitesse intermédiaire a défavorisé les interactions. La décohésion détectée
localement peut donc étre suffisante pour limiter, voire inhiber, ces échanges. D’autre part, ce
décollement traduit le niveau d’adhérence réduit engendré par cette diffusion au profil
classique. Au fond de la particule, la structure en aiguilles de la couche d’oxyde peut

promouvoir 1’adhérence mécanique a I’échelle locale et par conséquent, autoriser les
interactions sous haute pression en conservant le contact.

148



Chapitre 5 — Phénoménologie a linterface

Cette amorphisation ne s’est pas opérée dans le cas des deux autres particules puisqu’elles
présentaient une couche d’oxyde bien plus épaisse. Cette oxydation pourrait étre la
conséquence d’un effet de température du gaz propulseur utilisé lors de la projection par
procédé cold spray. Ces deux particules ont en effet été obtenues sous 3MPa et 600°C et celle
dont la couche d’oxyde était plus fine, sous 3MPa et 400°C.

Dans les conditions standard a 200°C sous une atmosphere de 10°Pa, seul un passage par
I’état liquide permet d’atteindre ces profondeurs de diffusion durant la centaine de nanoseconde
qu’a représenté la durée d’impact. A 1’état solide, cette interaction n’aurait pas le temps
nécessaire pour se développer ainsi. Elle ne serait, par conséquent, pas 1’'une des causes de
I’adhérence de la particule au substrat. Toutefois, aucune trace de fusion a I’interface n’a été
détectée dans cette zone. De plus, I’impact des particules engendre des pressions de contact de
I’ordre de 2GPa et des températures locales inférieure a 150°C a I'interface (cf. Chapitre 4, §
1.2). Ces grandeurs peuvent s’avérer suffisantes a 1’établissement d’une diffusion a 1’état solide,
sur ces €paisseurs, pendant ces durées d’interaction. Des expériences de diffusion statique a
I’état solide sous conditions intenses ont ét€ menées afin de s’en assurer (cf. Annexe 3). Sous
450MPa de pression de contact, le cuivre chauffé a 250°C a ainsi diffusé a 1’état solide dans
I’aluminium sur une épaisseur supérieure au micron en 75 secondes.

1.2. Zone intermédiaire

La zone qui s’étend du fond au bord de la particule, nommée zone intermédiaire, présente la
température locale la plus élevée (cf. Chapitre 4, § 1.2). Les phénomenes physico-chimiques,
tels que la diffusion, qui surviennent lors de I’'impact doivent, par conséquent, étre accentués.
Pour chaque particule, des analyses de la composition chimique par profil EDX" a travers la
zone interfaciale ainsi que des observations a 1’échelle submicronique ont donc été effectuées
afin de déterminer I’influence de la vitesse d’impact sur ces phénomenes et leur origine.

1.2.1. Impact 2 380m.s™
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Figure V-9 : Image STEM en contraste chimique de la zone interfaciale, dans la zone intermédiaire,
d’une particule ayant impacté a 380m.s™

En contraste de numéro atomique, plusieurs types de zones interfaciales ont été¢ détectées

(Figure V-9) : une interface « propre », i.e. présentant une faible couche d’oxyde, et sans
cristallisation de la matiere, une zone « propre » constituée d’interphases intermédiaires
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d’environ 300nm d’épaisseur autour d’une faible couche oxydée, et une zone affichant une
couche d’oxyde d’environ 50nm d’épaisseur, encore bien présente apres impact, sous la forme
d’une phase structurée en aiguilles.

Afin de déterminer la nature des phases nanocristallisées le long de la zone interfaciale et
d’étudier les phénomenes d’interdiffusion, une analyse de la composition chimique par profils
EDX’ a travers la zone interfaciale a été menée (Figure V-10). Les pointés ont été réalisés tous
les 10nm, sur des lignes de 1,3um, perpendiculairement a 1’interface avec une sonde de 2nm.
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Figure V-10 : Image STEM en fond noir de la zone interfaciale, dans la zone intermédiaire, d’une
particule projetée 2 380m.s™ avec a) et b) analyses chimiques par profil EDX"

Les nanostructures ont €té identifiées comme étant des phases intermétalliques Al,Cuy
faiblement oxydées : des grains d’ Al4Cuy situés vers la particule de cuivre et d’autres d’ Al,Cu
situés vers le substrat (Figure V-10.a). Ces composés indiquent 1’activation d’une intense
diffusion dans cette zone au moment de I’impact. Par endroit, des cristaux d’Al,Cu ont été
détectés sans grain d’Al4Cuy en vis-a-vis. Leur formation n’est donc pas indissociable et
semble marquer une diffusion plus intense du cuivre vers 1I’aluminium.

Les zones de contact direct entre le cuivre et I’aluminium ont révél€é des profils de diffusion
plus classiques, sur une épaisseur supérieure a lum (Figure V-10.b), bien supérieure a celle
décelée en fond de particule.

Enfin, comparativement a la concentration massique en oxygene mesurée dans la phase
structurée en aiguilles, celle de ces deux interfaces s’est révélée bien plus faible.

Comme pour le fond de la particule, aucune trace évidente de fusion des matériaux n’a été
détectée. Le caractere fortement dynamique de cette interaction ainsi que les conditions
intenses s’y rapportant doivent permettre la formation a 1’état solide de ces phases.

D’autre part, une interaction de plus longue durée sous des niveaux de pression et de
température plus élevés doivent permettre 1’apparition de ces grains dans les zones présentant
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une interface « propre ». Dans ces conditions, la zone interfaciale tendrait alors a devenir plus
homogene le long de I’interface en présentant une interphase continue.

1.2.2. Impact 2 430m.s™

Des interphases identiques a celles repérées a plus faible vitesse ont été détectées en fond
clair, sur une zone plus étendue (Figure V-11). Egalement équiaxiaux, les nanostructures en
contact avec 1’aluminium ont vu leur épaisseur croitre de 300 a 500nm, mettant en évidence
une meilleure diffusion du cuivre dans I’aluminium. En revanche, I’épaisseur de celles en vis-
a-vis, situées vers le cuivre, a diminué jusqu’a 150nm. D’autre part, contrairement aux vitesses
inférieures, ces dernieres se sont développées indépendamment des cristaux d’Al,Cu. La
diffusion de I’aluminium dans le cuivre semble donc avoir été fortement favorisée. Cela peut
étre la conséquence de la fusion de I’aluminium dans cette zone. Cette hypothese se trouve
renforcée par la présence d’un liseré amorphe tout le long de I’interface dans cette zone.

Une analyse chimique par profil EDX" a travers cette zone interfaciale a été réalisée afin
d’identifier la composition des nanograins. Les pointés ont été réalisés tous les Snm sur une
ligne de 250nm perpendiculaire a I’interface avec une sonde de 2nm. Des phases différentes de
celles obtenues a vitesse inférieure ont été révélées :
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Figure V-11 : Image STEM en fond clair de la zone interfaciale, dans la zone intermédiaire, d’une
particule projetée a 430m.s™" avec analyse chimique par profil EDX"

En contact avec le cuivre, un composé intermétallique AlCu a été identifié sur une
épaisseur de 30nm. Bien plus riche en aluminium que la phase Al4Cug détectée a vitesse
inférieure, ce composé met en avant la plus intense diffusion de I’aluminium dans le cuivre.
Son apparition peut étre la conséquence d’un enrichissement en cuivre d’une zone dont la
composition avant recristallisation était proche de celle de 1’Al,Cu. Elle peut également étre
I’enrichissement en aluminium d’une zone dont la composition avant recristallisation était
proche de celle de I’ Al4Cuy.

Accolé, représenté par un palier sur le graphique, un composé intermédiaire d’environ
85nm d’épaisseur et de composition comprise entre AlCu et Al,Cu a été identifié. Ce palier est
suffisamment long pour exclure 1I’hypothése du recouvrement de deux grains d’AlCu et
d’Al,Cu. En revanche, cette unique structure peut étre composée d’un mélange de ces deux
phases. Ce composé peut également €tre métastable et ainsi résulter de la cristallisation par
refroidissement rapide d’une zone ayant présenté cette composition particuliere. Cette derniere
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peut alors provenir d’un enrichissement en aluminium d’une composition proche de celle de
I’ AlICu ou d’un enrichissement en cuivre d’une composition avoisinant celle de 1’ Al,Cu.

Une interphase amorphe d’une dizaine de nanometres d’épaisseur a ensuite été révélée.
Majoritairement constituée d’aluminium oxydé, elle doit provenir de la fusion du substrat au
moment de I’impact. La présence non négligeable du cuivre indique que la diffusion s’opere a
travers cette interphase, dont la structure amorphe facilite la diffusion.

Enfin, le composé intermétallique Al,Cu a été identifié en contact avec la phase amorphe.
Comme dans le cas des vitesses inférieures, celui-ci témoigne de I’intense diffusion du cuivre
au travers de la zone interfaciale.

D’autre part, les intermétalliques présentaient un taux d’oxydation sensiblement plus élevé
que ceux obtenus a basse vitesse, mais inférieurs a 15% en poids, ce qui était représentatif de la
diffusion. Pendant I’impact, sous I’effet de 1’augmentation de la pression et de la température
locale, la diffusion de I’oxygene a, en effet, été favorisée. Sa concentration massique dans les
différentes zones a ensuite été figée au moment de la cristallisation.

L’interphase amorphe est située entre le composé Al,Cu et celui de composition
intermédiaire. De plus, la composition de ce dernier semble plus proche de celle de
I’intermétallique AICu que de celle de 1’Al,Cu. Par conséquent, il provient certainement de la
cristallisation, apres enrichissement en aluminium, d’une zone dont la composition était proche
de celle de I’AlCu. Cela implique que la formation de I’intermétallique AICu a été la
conséquence d’un enrichissement en aluminium d’une zone dont la composition approchait
celle de 1’ Al4Cuo, identifiée dans le cas de la vitesse inférieure. Une telle intensification de la
diffusion de I’aluminium renforce I’hypothese de fusion de matiere le long de I’interface.

1.2.3. Impact 2 480m.s™’
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Figure V-12 : a) et b) Images STEM " en fond clair de la zone interfaciale, dans la zone intermédiaire, d’une
particule ayant impacté 2 480m.s™" avec c) analyse chimique par profil EDX" de I’interphase centrale
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Pour la particule projetée a 480m.s™, les composés intermédiaires regroupés par amas semi-
circulaires dans le cas de la plus faible vitesse, ont également été détectés, en fond clair (Figure
V-12.a), sur une zone plus étendue. Les conditions d’impact plus séveres élevent la pression de
contact et la température locale proche de I’interface (cf. Chapitre 4, § 1.2.4). Cela permet alors
d’activer la formation d’intermétalliques sur une surface plus étendue et rend les liaisons
métallurgiques plus homogenes le long de I’interface.

Egalement équiaxiales, les nanostructures en contact avec 1’aluminium ont vu leur
épaisseur croitre jusqu’a 700nm et celle des grains en contact avec le cuivre jusqu’a 300nm.
Entre ces deux phases, un troisieme composé d’environ 50nm d’épaisseur a également été
détecté. En revanche, la phase amorphe s’est révélée présente a la fois dans la zone interfaciale
entre les nanograins et dans celle en contact avec le cuivre (Figure V-12.b). Des analyses
chimiques par pointé et profil EDX " ont permis de d’estimer leur composition respective. Celle
de la phase amorphe en contact avec le cuivre a été estimée a 60% (O), 10% (Al) et 30% (Cu)
en poids. Elle peut correspondre a de 1’oxyde de cuivre Cu,O, initialement détecté en surface
de particule (cf. § 1.1.3), fortement appauvri en cuivre et enrichi en aluminium par diffusion.
La phase présente entre les nanograins s’est révélée bien plus riche en aluminium (Figure V-
12.c). Celle-ci peut correspondre a de 1’aluminium fondu ou de 1’oxyde d’aluminium
amorphisé.

Une analyse chimique par profil EDX" a travers la zone interfaciale a été réalisée afin
d’identifier la composition de ces structures cristallisées en grains équiaxes (Figure V-13). Les
pointés ont été effectués tous les 10nm sur une ligne de 1,3um perpendiculaire a la zone
interfaciale avec une sonde de 2nm.
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Figure V-13 : Analyse chimique par profil EDX " a travers I’intégralité de la zone interfaciale, dans la
zone intermédiaire, d’une particule ayant impacté 4 480m.s™'

De la particule au substrat, I'interphase s’est révélée constituée de différentes structures
dont la composition a été identifiée.

En contact direct avec la particule de cuivre, une phase amorphe d’environ 60nm
d’épaisseur, majoritairement constituée de cuivre et fortement oxydée, a été détectée. L’intense
diffusion dans cette zone apres fusion des matériaux peut expliquer la présence non négligeable
d’aluminium.

Accolé a cette phase, un composé intermédiaire Al4Cug de 250nm d’épaisseur a été détecté.
Celui-ci peut provenir d’une cristallisation apres diffusion d’aluminium dans du cuivre pur
apres diffusion du cuivre dans une zone de composition proche de celle de 1’ AlCu.

Une phase amorphe a ensuite été détectée. D’une épaisseur inférieure a 10nm, cette phase
était majoritairement constituée d’aluminium fortement oxydé. La présence de cuivre, inséré
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par diffusion, a également été détectée. La composition de cette phase n’a pas été déterminée
avec précision par cette analyse EDX . L’utilisation d’un pas d’analyse de 10nm, trop grossier,
en a été la cause. Toutefois, une méme phase avait été mise en €vidence et sa composition
mesurée a quelques dizaines de nanometres de cette zone d’analyse (cf. Figure V-12). La
composition de ces deux phases peut donc €tre considérées identiques.

Un composé intermétallique AlCu de 50nm d’épaisseur a été mis en évidence en aval de
cette phase amorphe. Celui-ci a pu provenir d’une cristallisation apres diffusion d’aluminium
dans une zone dont la composition était celle de I’Al4Cug ou apres celle du cuivre dans une
zone dont la composition était celle de 1’ Al,Cu.

Juxtaposé au grain d’AlCu, un nanograin d’intermétallique Al,Cu de 600nm d’épaisseur a
été identifié. Contrairement aux vitesses inférieures, ces deux phases se situent du méme coté
de la phase amorphe. De plus, la partie du grain d’Al,Cu en contact avec I’ AlCu s’est révélée
plus riche en cuivre que ’autre extrémité. Il semble donc que la diffusion du cuivre dans
I’aluminium ait été suffisamment intense pour atteindre, avant la cristallisation, la composition
de I’AlCu a partir d’une zone de composition égale a celle de 1’ Al,Cu.

Initialement constituée de grains d’AlCu et d’Al,Cu, autour d’une fine phase amorphe
majoritairement constituée d’aluminium, I’interphase a ensuite évolué par rapport au cas de la
vitesse inférieure, par intensification des grandeurs locales. La présence de la phase amorphe
principalement constituée de cuivre directement en contact avec la particule indique que la
diffusion du cuivre a travers I’ensemble de I’interphase a pu s’accentuer, au méme titre que
celle de I’aluminium. Ainsi, avant cristallisation, la zone dont la composition était proche de
celle de I’AlCu a été fortement enrichie en cuivre pour former I’intermétallique AlsCug.
L’évolution de la zone de composition proche de celle de I’Al,Cu a également permis de
générer le composé intermédiaire AICu. Dans le grain d’Al,Cu, la concentration massique de
cuivre plus élevée a I’extrémité en contact avec 1’ AlCu en est la preuve. L’intense diffusion de
I’aluminium, amplifiée par des conditions d’impact plus séveres a, en retour, permis de
développer ces phases sur de plus grandes épaisseurs.

L’élévation des grandeurs locales proche de I'interface doit permettre le développement
complet de I’interphase. La diffusion du cuivre doit alors former I’intermétallique le plus riche
en cuivre, ’AlCu4, a partir d’'une zone, non cristallisée, de composition avoisinant celle de
I’ Al4Cuy. L’ Al4Cuy doit étre formé a partir d’une zone, non cristallisée, de composition proche
de celle de I’AlCu, et ainsi de suite. De plus, les épaisseurs de diffusion et donc des composés
intermédiaires doivent augmenter.

1.2.4. Discussion

a. Oxydation

Dans cette zone ou le contact est permanent, la présence de la couche d’oxyde sous forme
d’une phase a structure en aiguilles semble freiner la diffusion et empécher la recristallisation
des composés intermédiaires sous forme de nanograins. La fragmentation de la couche d’oxyde
ou son passage en phase amorphe favorise les interactions métallurgiques. En effet, la phase
amorphe permet une interdiffusion intense dont les effets sont proches de ceux obtenus a 1’état
liquide. Ces interphases amorphes fortement oxydées se sont d’ailleurs révélées riches en
cuivre et en aluminium. A partir de celles-ci, les composés intermédiaires d’AlCu, d’Al,Cu et
d’Al4Cuy ont pu apparaitre dans la zone interfaciale. L’oxydation de ces intermétalliques a pu
s’effectuer par diffusion de I’oxygene jusqu’au moment de la cristallisation. En effet, sous les
conditions extrémes de pression de contact et de température élevée, cette diffusion a été
favorisée.
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b. Diffusion

Les nanostructures d’Al,Cu et d’Al;Cug détectées avec les conditions de diffusion les
moins intenses ont pu étre formées a 1’état solide. En revanche, la plus intense diffusion mise
en évidence pour les vitesses d’impact supérieures, avec formation d’une phase supplémentaire
amorphe, doit nécessiter le passage par I’état liquide.

L’¢élévation de la vitesse d’impact de 380 a 430m.s™ a permis un gain considérable de
diffusion entre les matériaux. Il semble que cela soit la conséquence de la fusion proche de la
zone interfaciale. Cette brusque élévation de température peut tre la conséquence du passage
au comportement hyperplastique des matériaux au-dela de 380m.s”'. La fusion du cuivre ou
I’amorphisation de sa couche d’oxyde détectée dans le cas de la vitesse la plus élevée a permis
I’évolution et I’élargissement de cette zone intrerfaciale.

Puisque les durées d’interaction sont tres courtes, inférieures a la centaine de nanosecondes,
la matiere fondue ne doit pas avoir le temps de solidifier le long de I’interface. Sous I’effet de la
pression de contact, la majorité de la matiere fondue doit par conséquent €tre éjectée du cratere
et remonter sur les bords de la particule.

1.3. Bord de particule

1.3.1. Impact 2 380m.s™

Le bord de la particule, proche de I’interface entre la particule, I’air et le substrat, a été
visualisé. Le long de I'interface, sur une distance d’environ 1,5um, une couche d’oxyde de
50nm d’épaisseur présentant une structure en aiguilles a été détectée en fond clair
(Figure V 14).

1pm A Interface

- Liseré en
Ox_yde de %ﬁ rties
cuivre

Interface

Figure V-14 : Images STEM" en fond clair de la zone interfaciale, au bord d’une particule projetée 2 380m.s™

La morphologie en pointe du bord de la particule dans cette région souligne la déformation
subie par la particule. Dl aux instabilités de cisaillement adiabatique, ce phénomene a
provoqué le glissement des grains parallelement a I’interface. Cette déformation et 1’élévation
de température qui en résulte n’ont visiblement pas suffi a endommager ou a recristalliser la
couche d’oxyde lors du contact, identifiée comme étant du CuO proche de I'interface entre le
cuivre et I’air. Elle a toutefois permis la diffusion d’atomes d’aluminium qui ont été décelés, a
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5% en masse environ, par une analyse chimique par pointés EDX". En effet, I’aluminium a
certainement diffusé dans 1’oxyde de cuivre recristallis€ lors du contact avec le substrat.
Malgré une température élevée, I’interdiffusion et la formation de composés intermédiaires
intermétalliques Al,Cuy a dii étre freinée par la plus faible pression de contact qui régnait dans
cette zone au moment de I’impact.

1.3.2. Impact 2 430m.s™

Sur le bord de la particule, proche de son interface avec 1’air et le substrat, en dessous de la
couche protectrice de tungstene déposée lors de la préparation des lames par procédé FIB", une
phase amorphe a été détectée en fond clair (Figure V-15). L’analyse chimique par balayage
EDX  moyennée sur une large zone a permis son identification. Principalement constituée
d’aluminium et fortement oxydée, elle s’est avérée polluée par les éléments molybdene,
gallium et tungstene utilisés lors de la phase d’élaboration de la lame. En effet, I'implantation
de ces éléments lourds s’effectue préférentiellement dans les phases 1égeres et peu structurées,
conférant un aspect irradié sous forme de bulles. La détection de cette phase a mis en évidence
le phénomene de fusion de matiere le long de I’interface. En effet, cette phase représente le
résultat de la resolidification par trempe de matiere fondue éjectée depuis la zone interfaciale
qui s’étend du fond au bord de la particule.

¥

Tungstene

Figure V-15 : Image STEM en fond clair de la zone interfaciale, au bord d’une particule
projetée a 430m.s™

La superficie occupée par la phase amorphe a été mesurée a I’aide du logiciel de traitement
d’images Image J®. Par conservation du volume, 1’épaisseur de matiere affectée par la fusion
puis éjectée sur I’'un des bords a ensuite été estimée en considérant le quart du périmetre de la
particule, assimilée a une ellipse. Ainsi, une épaisseur de 100nm de matiere a été transformée
pendant I’impact. De dimension supérieure a celle de la couche d’oxyde initiale, cette phase ne
peut étre le seul résultat d’'une amorphisation a 1’état solide des oxydes le long de la zone
interfaciale.

1.3.3. Impact 2 480m.s™

Comme pour les vitesses inférieures mais en quantité supérieure, une phase amorphe a été
détectée en fond noir, sous la couche protectrice de tungstene (Figure V-16.a et b). La mesure
de sa superficie et la conservation du volume ont permis d’estimer I’épaisseur de matiere
affectée a I'interface a 340nm. Seul le phénomene de fusion le long de I'interface peut aboutir
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a une phase amorphe si étendue. Une analyse chimique par profil EDX" a donc été réalisée
dans cette phase afin d’estimer 1’évolution de la composition du cuivre entre la particule et le
substrat (Figure V-16.c). Les pointés ont été réalisés tous les 200nm avec une taille de sonde de
2nm, sans considérer les éléments lourds implantés lors de la préparation des lames. Le cuivre
a diffusé dans la phase amorphe sur une épaisseur supérieure a 2um. La matiere fondue éjectée
sur les bords s’est donc solidifiée par trempe, apres avoir recouvert la particule.

Sous pression ambiante, la diffusion a 1’état liquide du cuivre dans 1’aluminium fondu
aurait été inhibée par le refroidissement de la phase. Le taux constant de cuivre dans cette
phase amorphe, loin de la particule, semble donc trop élevé pour avoir été obtenu par diffusion
non forcée. Cette présence peut néanmoins étre expliquée par une diffusion favorisée par le
maintien sous pression du systeme par le jet d’azote du procédé cold spray ou par une diffusion
du cuivre dans I’aluminium fondu, avant éjection de matiere. Le long de ’interface, cette phase
a, en effet, pu s’enrichir en cuivre sous I’effet de la température et de la pression de contact.
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Figure V-16 : a) et b) Images STEM" en fond noir de la zone interfaciale, au bord d’une particule projetée a
480m.s™" et c) analyse chimique par profil EDX" de la phase amorphe

1.3.4. Discussion

Pour I’impact a plus basse vitesse, la faible quantité de phase amorphe détectée sur le bord
de la particule en contact avec ’air laisse présager I’amorphisation locale de la couche d’oxyde
de cuivre plutdt que la fusion de la matiere. En effet, dans le cas contraire, cette dernic¢re aurait
été détectable sous forme de phase amorphe riche en aluminium le long de I’interface ou pres
du bord de la particule, apres éjection par la forte pression de contact. L’élévation de la vitesse
d’impact et, par conséquent, de I’intensification des grandeurs locales, a favorisé 1’apparition
de cette phase. La différence de superficie mesurée serait due a la différence de quantité de
matiere fondue le long de la zone interfaciale. L’épaisseur de quantité affectée par ce
phénomene, calculée par traitement d’image, pourrait étre modulée par la prise en compte de
I’expansion de la matiere fondue, i.e. de sa densité. En effet, lors de son éjection sur les bords,

157



Chapitre 5 — Phénoménologie a l’interface

le fluide initialement sous pression se détend certainement. Ainsi, le volume occupé par cette
phase rapidement solidifiée pourrait s’avérer 1égerement supérieur a celui affecté par la fusion
le long de la zone interfaciale.

D’autre part, en recouvrant partiellement le haut de la particule, ce film pourrait en faciliter
I’adhérence.

1.4. Conclusion

1.4.1. Fond de particule

Au fond de la particule, la zone fortement affectée mécaniquement par I’impact dépend de
I’énergie cinétique et de la température avant impact de la particule, puisque 1’élévation de 1’un
de ces parametres fait pénétrer la particule plus profondément dans le substrat. Les
observations ont révélé que 1’élévation de la vitesse d’impact avait peu influencé I’épaisseur de
cette zone. Cette derniere sera donc supposée constante pour une variation de vitesse inférieure
a 30%. A méme vitesse, I'impact d’une particule plus large devrait affecter le substrat sur une
plus grande profondeur.

D’autre part, des profils classiques de diffusion a 1’état solide ont été observés sur des
épaisseurs croissantes avec la vitesse d’impact. La décohésion de la zone interfaciale apres
amorphisation des couches d’oxyde et interdiffusion des especes a révélé 1’état de 1’adhérence
engendrée par ce phénomene. La diffusion a I’état solide sous haute pression et température
élevée, sans recristallisation en composés intermédiaires, ne confere pas un meilleur niveau
d’adhérence.

La présence d’une certaine épaisseur de couche d’oxyde (supérieure a 30nm) sous forme de
structure en aiguilles semble autoriser les échanges métallurgiques en favorisant I’adhérence
mécanique locale dans cette zone. L’augmentation de la température du gaz propulseur du
procédé cold spray doit permettre un sensible épaississement de cette couche d’oxyde.

1.4.2. Zone intermédiaire

Dans la zone qui s’étend du fond au bord de la particule, des nanostructures équiaxes ont
été détectées. L’élévation de la vitesse d’impact des particules donc de la température et de la
pression de contact le long de I'interface, a permis 1’augmentation de leur taille ou I’évolution
de leur composition. En contact direct avec le substrat, des grains d’Al,Cu, intermétallique le
moins riche en cuivre, ont été identifiés pour les trois niveaux de vitesse. Leur taille a augmenté
avec ce parametre. La taille, la composition et la structure du reste de I’interphase ont évolué
différemment en fonction de la vitesse, mettant ainsi en avant plusieurs phénomenes physico-
chimiques:

- Pour les vitesses les plus faibles, la diffusion est intensifiée a 1’état solide. Des grains
d’Al4Cuy d’environ 300nm d’épaisseur se forment en vis-a-vis des composés intermédiaires
d’Al,Cu.

- Pour les vitesses supérieures, la diffusion de 1’aluminium est intensifiée par le passage a
I’état liquide. La présence d’une interphase amorphe majoritairement constituée d’aluminium
oxydé en est la preuve. Elle résulte, en effet, de la solidification de matiere fondue qui n’a pas
enticrement été éjectée sur les bords (cf. § 1.4.3). Ce phénomene autorise une diffusion telle
que la formation d’un composé intermétallique d’AlCu et d’'un composé intermédiaire entre
AlCu et Al,Cu soit possible. Cette structure se révele de plus petite dimension que les grains
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N

d’Al4Cuy identifiés a vitesse inférieure, 150nm environ, puisque la quantit¢ d’aluminium
nécessaire a la formation d’un composé plus riche en aluminium est rapidement apportée.

- Pour les vitesses les plus élevées, I’intensification de la diffusion de 1I’aluminium par
passage a l’état liquide survient comme a vitesse inférieure, autorisant la formation de
composés intermétalliques similaires sur des zones et des épaisseurs plus étendues. La
diffusion du cuivre est également intensifiée par passage a I’état liquide. La présence d’une
deuxieme interphase amorphe en contact direct avec la particule en est la preuve. Cette derniere
entraine 1’évolution d’une zone non cristallisée et de composition avoisinant celle de I’ AlCu en
intermétallique Al4Cug sur une épaisseur de 250nm environ. Elle induit également celle d’une
zone non cristallisée et de composition avoisinant celle de d’ Al,Cu en intermétallique AICu.

1.4.3. Bord de particule

L’augmentation de la vitesse d’impact, par conséquent ’intensification des grandeurs
locales, a favorisé I’éjection de matiere fondue qui a recouvert en partie la particule et s’est
resolidifiée sous forme de phase amorphe par trempe a I’air. La mesure par traitement d’images
de la surface occupée par cette phase a permis I’estimation de 1’épaisseur de maticre affectée
par la fusion le long de la zone interfaciale s’étendant du fond au bord de la particule. Nulle
pour les basses vitesses et de I’ordre de 100 et de 340nm en moyenne pour les vitesses plus
élevées, ces épaisseurs dénotent une quantité de matiere de plus en plus élevée avec les
variations extrémes de température et de pression de contact. Elles mettent également en
évidence une modification des phénomenes physico-chimiques responsables de 1’interaction et
de I’adhérence entre la particule et le substrat.

2. INFLUENCE DU DIAMETRE DE PARTICULE

Fond clair

Cuivre

Aluminium

Figure V-17 : Image STEM' en fond clair d’une coupe de particule de 20um de diamétre aprés impact 4 410m.s™

Les zones interfaciales créées par une particule de 20um de diametre projetée sur le substrat
a environ 415m.s” ont été observées et analysées afin de retrouver les phénomeénes physiques,
précédemment détectés (cf. § 1), survenus pendant I’'impact. Ainsi, I’effet du diametre des
particules sur I’origine et le développement de ces phénomenes pourra étre évalué. Pour cela,
une lame mince de particule entiere découpée selon son diametre a été réalisées a 1’aide du
procédé FIB" puis visualisée par microscopie électronique par transmission en mode balayage
STEM" (cf. Chapitre 2, § 3.1.5). Les trois zones précédemment analysées en fonction de la
vitesse d’impact (cf. § 1) et prédites par les simulations numériques (cf. Chapitre 4, § 1.3) ont
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été observées puis comparées en fonction du diametre des particules, pour des vitesses
d’impact similaires.

Comme pour les particules plus fines, I’analyse de cette lame en fond clair a révélé, le long
de I’interface, trois zones dans lesquelles les phénomenes a I’'impact furent différents (Figure
V-17).

2.1. Fond de particule

Les grains du substrat fortement déformés dans la zone située au fond de la particule ont été
observés en fond clair sur une bande d’épaisseur supérieure a 2,5um. La forte augmentation
d’énergie cinétique engendrée par celle du diametre de la particule a donc provoqué
I’élargissement de la couche affectée par I’'impact. Celle-ci avait, en effet, €té estimée a environ
1,5um pour les particules de 10um de diametre ayant impacté dans cette gamme de vitesses.

Une analyse chimique par profil EDX" a de plus été menée a travers la zone interfaciale
entre la particule et le substrat afin d’estimer la longueur de diffusion (Figure V-18.a et b). Les
pointés ont été réalisés tous les 10nm sur une distance de 1,7um, avec une sonde de 2nm.
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Figure V-18 : a) et ¢) Images STEM en fond clair de la zone interfaciale, au fond de la particule projetée
a 380m.s” et b) analyse par profil EDX" a travers Iinterface b)

Comme pour les particules de 10um de diametre projetées a ce niveau de vitesse, les
atomes de cuivre ont diffusé dans 1I’aluminium a travers la couche d’oxyde sur une épaisseur
d’environ 700nm. L’épaisseur de la couche d’oxyde détectable dans cette zone interfaciale a
été estimée a 70nm en moyenne. Elle s’est présentée sous la forme d’une structure en aiguilles
(Figure V-18.c). La conservation de cette structure a donc privilégié le contact permanant entre
la particule et le substrat et ainsi favorisé 1’interdiffusion.

L’augmentation du diametre de la particule a provoqué une élévation légere du temps
d’interaction et de la température dans cette zone. En revanche, la pression de contact, qui
dépend essentiellement de la vitesse d’impact, n’a quasiment pas évolué par rapport aux
particules plus fines. La comparaison des profondeurs de diffusion entre deux particules de 10
et 20um de diametre ayant impacté a des vitesses similaires a par conséquent indiqué le
caractere prépondérant de la pression de contact pour favoriser la diffusion a 1’état solide dans
cette zone.
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2.2. Zone intermédiaire

-~ Ep_no.m —

Figure V-19 : Images STEM " en fond noir de la zone interfaciale, dans la zone intermédiaire, d’une
particule de 20um de diametre projetée 2 410m.s™

L’intégralité de cette zone s’est révélée recristallisée en phases intermédiaires sous forme
de nanograins équiaxes (Figure V-19.a). Cette zone interfaciale homogene présente, de plus,
une épaisseur comprise entre 800 et 1200nm et semble constituée de trois composés de 400, 70
et 800nm d’épaisseur. La morphologie, le long de I’interface, du front de recristallisation en
composés intermédiaire s’est révélée €tre en vaguelettes (Figure V-19.b). Ainsi, les amas semi-
circulaires qui apparaissaient localement le long de I’interface dans le cas des particules de
10um de diametre, se seraient développés pour couvrir une surface plus étendue, jusqu’a se
rencontrer.

Une analyse chimique par profil EDX a été menée a travers la zone interfaciale sur une
longueur de 1,5um afin d’identifier les composés détectés en fond noir (Figure V-20.a). Les
pointés ont été réalisés tous les 10nm avec une sonde de 2nm. Cela a permis de confirmer la
présence des phases intermétalliques recristallisées et faiblement oxydées. Des paliers
correspondants aux phases d’AlCuy et d’Al,Cu ont été marqués (Figure V-20.b). La présence
des phases d’AlsCug et d’AlCu a été révélée par des paliers moins prononcés puis confirmée
par des changements de contraste lors de 1’observation en STEM fond noir (Figure V-20.a).
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Figure V-20 : a) Image STEM" en fond noir des nanostructures, dans la zone intermédiaire, d’une particule
de 20um de diamétre ayant impacté 2 410m.s™' et b) analyse chimique par profil EDX"
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Malgré une vitesse inférieure, les phénomenes visualisés ici se sont révélés plus développés
que ceux observés dans le cas de la particule de 10pm ayant impacté a environ 480m.s™'. En
effet, une zone plus longue, de composition proche de celle de 1’ Al,Cu et non cristallisée, a été
transformée en intermétallique AlCu apres apport de cuivre par diffusion a travers la zone
interfaciale. L’épaisseur de cette phase d’AlCu a ainsi augmenté de 50 a 100nm. Une partie de
la zone de composition égale a celle de I’ Al4Cug et non cristallisée a également évolué en
intermétallique AlCu4 apres diffusion de cuivre a partir de la particule.

L’accroissement du diametre de particule a permis une élévation de la durée d’interaction
et de la température maximale atteinte le long de I’interface. La différence de pression de
contact annoncée par la simulation numérique a donc été compensée. La projection de
particules plus larges permet la réduction de la vitesse d’impact nécessaire a 1’apparition de
phénomenes physico-chimiques donnés.

Lors de cet impact, I'intensité¢ de la diffusion normale a I’interface est suffisante pour
permettre, lors du refroidissement rapide, la cristallisation d’intermétalliques. Jusqu’a la fin de
cette cristallisation, la diffusion bidimensionnelle de la matiere doit également jouer un role
significatif. Elle doit étre la cause de la morphologie semi-circulaire et cyclique des amas
d’intermétalliques. Les zones de rencontre, que 1’on nommera « fronts de recoupement », sont
ainsi privées de la matiere nécessaire a la création des phases centrales AlCu et Al4Cuy (Figure
V-21).

Diffusion puis cristallisation (avec diffusion
2D par pompage) et recoupement des
amas (homogénéisation de l'interface)

Figure V-21 : Schéma récapitulatif de 1’évolution des phénomenes de la zone intermédiaire, le long de
I’interface d’une particule de 20pum de diamétre projetée 4 410m.s™

2.3. Bord de particule

Comme pour particules de 10um ayant subi ’'impact avec la plus faible vitesse, une
structure en aiguilles a été détectée en fond clair proche du bord de la particule, apres la zone
de recristallisation sous forme de nanograins des composés intermédiaires (Figure V-22.a et b).

Des analyses chimiques par profil EDX a travers la zone interfaciale, par pas de 10nm, ont
révélé une forte interdiffusion du cuivre et de I’aluminium (Figure V-22.c et d). Cette
interaction a certainement été favorisée par 1’élévation de l’intensification des parametres
locaux par augmentation du diametre de la particule. Les cassures de pente des profils,
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précurseurs de 1’établissement de paliers, ont mis en évidence le début d’une cristallisation
sous la forme des composés intermédiaires métastables Al,Cuy. Cela peut donc constituer la
premiere étape de la formation d’un amas d’intermétalliques dont le croisement contribue a
I’homogénéisation de la couche continue le long de I’interface. Ces profils indiquent, d’autre
part, que les premiers grains intermétalliques pourraient se former alternativement de part et
d’autre de I’interface initiale ou de maniere plus aléatoire. Dans le cuivre, les zones proches
d’un grain d’Al4Cug, présentent, par exemple, un déficit en aluminium. Ce gradient de
composition pourrait alors avoir une incidence sur la position du grain d’Al,Cu, de I’autre coté

de I’interface.
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Figure V-22 : a) et b) Images STEM' en fond clair de la zone interfaciale, au bord d’une particule de 20um
de diametre ayant impacté 2 410m.s™ et c) et d) analyse chimique par profil EDX’

Quelques centaines de nanometres au dessus, a 'interface entre la particule, I’air et le
substrat, une large zone constituée de phase amorphe a été détectée en fond clair (Figure V-23).
Fortement oxydée et majoritairement composée d’aluminium, cette phase a résulté de 1’éjection
de matiere fondue le long de I’interface, recouvrant ainsi une partie du haut de la particule.
Treés fine et non structurée, cette phase s’est également révélée fortement polluée par
I’implantation de molybdene, de tungstene et de gallium, comme pour les particules de 10um.
Cette pollution est la conséquence de la préparation de la lame mince par le procédé FIB.

163



Chapitre 5 — Phénoménologie a linterface

Couche protectrice
de Tungsténe

= SEESIse
Cu amorphe

Figure V-23 : Image STEM en fond clair de la phase amorphe, au bord d’une particule de
20um de diametre projetée a 410m.s™

Comme pour les particules de 10um de diametre, la superficie de la phase amorphe a été
mesurée 2 1’aide du logiciel de traitement d’images Image J®. Par conservation du volume,
I’épaisseur de matiere affectée par la fusion puis éjectée sur vers le bord a ensuite été déduite
en considérant le quart du périmetre assimilée a une ellipse. Ainsi, une épaisseur de matiere de
320nm affectée par la fusion a été estimée dans le cas des particules de 20um de diametre
présentant une vitesse d’impact de 1’ordre de 415m.s”. Cette quantité est comparable a celle
obtenue précédemment, pour les particules de 10pum avec impact a environ 480m.s”'. La encore,
I’augmentation du diametre permet la réduction de la vitesse d’impact pour I’apparition de
phénomenes physico-chimiques donnés.

Le refroidissement de la zone interfaciale d’une particule de 20um de diametre est plus lent
que celui d’une particule plus fine puisque sa distance a la surface libre est plus grande. De
plus, la température y est plus homogene et le temps d’interaction plus long. La quantité de
matiere fondue et, par conséquent, éjectée, doit alors étre plus grande. Cette différence pourrait
étre expliquée par la plus faible pression de contact qui régne pour les particules a vitesse
d’impact inférieure. Partiellement conservée le long de la zone interfaciale, la phase amorphe
servirait a nourrir les phases intermédiaires et tendrait a les faire se développer de maniere plus
homogene le long de la zone intermédiaire.

2.4. Conclusion

A diametre constant, les phénomenes different selon la vitesse d’impact (cf. § 1). A vitesse
d’impact similaire, 1’élévation du diametre de la particule rallonge le temps d’interaction,
augmente la température de la zone interfaciale et diminue sa vitesse de refroidissement en
conservant la pression de contact au fond de la particule (cf. Chapitre 4, § 1.3). Les
observations d’une particule de 20um de diametre avec impact sur le substrat a environ
415m.s™" ont révélé que, dans certaines zones, 1’augmentation du diametre permettait des
phénomenes physico-chimiques a des vitesses d’impact moindres :

- Au fond de la particule, la pression de contact s’est révélé étre le parametre prépondérant
pour la diffusion a I’état solide qui s’y opere. La modification du diametre de particule

n’influence donc pas de maniere significative 1’épaisseur de diffusion.

- Dans la « zone intermédiaire », qui s’étend du fond au bord de la particule, la zone
interfaciale composée d’intermétalliques plus développés se présente plus épaisse et étendue
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que pour les particules plus fines. Les amas semi-circulaires générés se rejoignent alors pour
former une couche homogene.

- La phase amorphe est présente a 'interface entre la particule, I’air et le substrat. De
quantité équivalente a celle des particules plus fines avec impact a vitesse supérieure, elle
résulte de la resolidification par trempe a I’air de matiere fondue le long de I'interface. Ce
phénomene ne survenait pas de maniere si prononcée pour les particules de 10um de diametre
dans cette gamme de vitesse.

3. INFLUENCE DE LA NATURE DU SUBSTRAT

Les zones interfaciales créées par une particule de 16um de diametre étant entrée en
collision avec un substrat d’aluminium 2017 2 environ 380m.s"' ont été observées et analysées
afin de retrouver les phénomenes physiques, précédemment détectés (cf. § 1), survenus pendant
I’impact. Ainsi, I’effet de la nature du substrat sur I’origine et le développement de ces
phénomenes pourra étre estimé. Pour cela, une lame mince de particule entiere découpée selon
son diametre a été réalisée par FIB® puis visualisée par microscopie électronique par
transmission MET™ (cf. Chapitre 2, § 5.1.3). Les trois zones précédemment analysées en
fonction de la vitesse d’impact (cf. § 1) et prédites par les simulations numériques (cf. Chapitre
4, § 1.4) ont été observées puis comparées a celles détectées dans le cas d’un substrat
d’aluminium pur, pour des vitesses d’impact similaires. Comme pour les particules précédentes,
I’analyse de cette lame a révélé, le long de l’interface, trois zones dans lesquelles les
phénomenes survenus lors de I’'impact furent différents (Figure V-24).

Cuivre

Figure V-24 : Image en transmission en fond clair d’une coupe de particule de 16um de diametre
impactée un substrat d’Al 2017 2 380m.s™

3.1. Fond de particule

Prés du fond de la particule, les simulations numériques annoncaient une pression de
contact bien plus intense et une température plus élevée que dans le cas d’un substrat
d’aluminium pur (cf. Chapitre 4, § 1.4). Cela laissait présager une interaction métallurgique
plus développée dans cette zone. Une analyse en contraste de numéro atomique a permis de
déceler la présence de grains de 100 a 200nm d’épaisseur, en plus des interfaces sans
recristallisation (Figure V-25). Des pointés EDX’, réalisés sur plusieurs d’entre eux, ont permis
de les identifier comme étant des intermétalliques Al,Cu puis 1’évolution des profils de
diffusion a travers I’interface autour de ces grains a été analysée.
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Figure V-25 : Images STEM' en contraste chimique de I’interphase au fond d’une particule de 16um de
diametre projetée sur un substrat d’Al 2017 2 380m.s™

Des mesures de la composition chimique par profils EDX" ont donc été effectuées (Figure
V-26). Les pointés ont été réalisés perpendiculairement a I’interface avec une taille de sonde de
2nm : tous les 10nm sur une ligne de 1pum pour le profil n°1, et tous les 2nm sur une ligne de
200nm pour le profil n°2. A 100 comme a 300nm des grains d’Al,Cu, I’'interface a présenté un
profil classique de diffusion, sur une distance bien supérieure au micron. Dans ces zones, les
pourcentages massiques de cuivre et d’aluminium sont supérieurs a 5% sur une épaisseur de
40nm. La diffusion a donc été moins intense qu’a I’endroit ou le nanograin est apparu. Ce
phénomene aurait été défavorisé par la présence de la couche d’oxyde de 40nm d’épaisseur ou
par la diffusion bidimensionnelle nécessaire a la formation du grain avoisinant.
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Figure V-26 : Analyses chimiques par profil EDX réalisés a travers I’interface, au sein des nanostructures

D’autre part, la profondeur de substrat fortement affecté mécaniquement par 1’impact,
estimée a 900nm, s’est révélée légerement inférieure a celle mesurée pour les particules
projetées sur un substrat d’aluminium pur. Les grains de 1’alliage 2017 sont en effet moins
déformables. En revanche, ces derniers ont subi un chargement thermique plus intense,

responsable de la diffusion et de la recristallisation observées dans cette zone.
3.2. Zone intermédiaire

Dans cette zone, comme au fond de la particule, les simulations numériques avaient prédit
des intensités de grandeurs locales bien plus élevées que dans le cas d’un substrat d’aluminium
pur (cf. Chapitre 4, § 1.4). Cela laissait présager une interaction métallurgique plus développée
dans cette zone. Des observations a fine échelle en contraste de numéro atomique et en fond
noir ont permis de détecter une zone interfaciale identique a celle observée dans le cas de
particules de cuivre de 10um de diametre impact a 430m.s™ un substrat d’aluminium pur
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(Figure V-27.a). Des analyses chimiques par pointés EDX" ont été réalisées au sein des
différentes structures afin de les identifier. En contact direct avec 1’aluminium 2017, des grains
equiaxiaux d’Al,Cu de 500nm d’épaisseur se sont développés. Coté particule, des
nanostructures d’AlCu de 150nm d’épaisseur se sont formées. L’interphase s’est révélée
déstructurée, fortement oxydée, et riche en cuivre et aluminium. Le long de I’interface, une
couche d’environ 50nm d’épaisseur a été détectée en fond noir (Figure V-27.b). Invisible en
contraste de numéro atomique, elle devait présenter une composition proche de celle du cuivre.

a) Cuivre HAADF
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Figure V-27 : Images STEM en contraste chimique a) et en fond noir b) de la zone interfaciale, dans la
zone intermédiaire, d’une particule del6pum de diametre ayant impacté un substrat d’Al 2017 2 380m.s™

Afin de s’en assurer, une analyse chimique par profil EDX " a travers cette zone interfaciale
a été réalisée afin d’identifier la composition des nanograins (Figure V-28.a). Les pointés ont
été réalisés tous les Snm sur une ligne de 250nm perpendiculaire a I’interface avec une sonde
de 2nm. Les phases AlCu et Al,Cu précédemment identifiées ont été retrouvées. D’une
épaisseur de 40nm dans la zone considérée, la couche présentait une composition proche de
celle du Cu,0. Des observations a fine échelle ont permis de mettre en évidence sa structure en
aiguilles, caractéristique de I’oxyde de cuivre (Figure V-28.b).
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Figure V-28 : a) Analyse par profil EDX" i travers la zone interfaciale et b) image STEM en fond noir, dans la
zone intermédiaire, d’une particule del6um de diamétre projetée sur un substrat d’Al 2017 2 380m.s™

3.3. Bord de particule

Contrairement aux particules qui ont présenté une zone interfaciale similaire, aucune phase
amorphe n’a été détectée sur les bords de la particule (Figure V-29). Celle-ci aurait été le
résultat de la solidification par trempe de matiere fondue éjectée, depuis la zone intermédiaire,
par une pression de contact importante le long de I’interface.
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Tungsténe

Figure V-29 : Image STEM en fond clair de la zone interfaciale, au bord d’une particule ayant
impacté un substrat d’ Al 2017 4 430m.s™

Le point de fusion de I’aluminium 2017 est plus bas que celui de ’aluminium pur. Le
passage par 1’état liquide aurait di, par conséquent, €tre visualisable. Toutefois, la pression de
contact, plus intense que pour I’aluminium pur, et la faible profondeur de pénétration
pourraient étre responsables de 1’éjection lointaine de cette phase liquide. Parcourant une
distance plus courte le long de I’interface et étant propulsée plus rapidement vers les bords, la
matiere fondue a dii aboutir a la surface du substrat plutot que de se solidifier a I’interface entre
la particule, I’air et le substrat.

3.4. Conclusion

Les phénomenes physico-chimiques survenus le long de I'interface durant I'impact du
cuivre sur I’aluminium 2017 se sont révélés identiques a ceux observés avec un substrat
d’aluminium pur. Des profils classiques de diffusion a 1’état solide et la formation de composés
intermédiaires intermétalliques ont été détectés. Les compositions de ces derniers ont d’ailleurs
révélé une probable fusion au sein de la zone intermédiaire bien qu’aucune phase amorphe n’ait
été détectée a I’interface entre la particule, I’air et le substrat. L’intense pression et la faible
profondeur de pénétration ont néanmoins pu étre responsables de I’éjection liquide loin de la
zone d’impact.

L’analyse de particule de 16um de diametre projetée sur le substrat d’aluminium 2017 a
environ 380m.s” a mis en évidence I’amélioration des interactions métallurgiques le long de
I’interface. En effet, a vitesse donnée, dans la zone intermédiaire, I’élévation de la température
et de la pression de contact a permis I’obtention d’une zone interfaciale qui avait été générée,
pour un substrat d’aluminium pur, avec une vitesse d’impact d’environ 430m.s™. De plus, en
fond de particule, la formation de nanograins d’Al,Cu a dévoilé une plus intense interaction
entre les matériaux.

Puisque les phénomenes physiques se sont révélés de nature similaire a ceux analysés dans
le cas du substrat d’aluminium pur, I'utilisation de I’alliage d’aluminium AI2017 est bien
représentative du couple Cu/Al. Dans la suite de ce chapitre, cet alliage servira de cible pour
I’étude de I'influence de la température de préchauffage des matériaux sur 1’apparition des
phénomenes aux interfaces. Celle-ci sera donc menée par 1’analyse d’écailles de cuivre
préalablement chauffées et projetées a vitesse donnée.
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4. INFLUENCE DE LA TEMPERATURE DE PRECHAUFFAGE

Afin de comprendre I’influence de la température de préchauffage sur les phénomenes qui
se produisent 2 I’interface, des écailles d’environ 20um d’épaisseur projetées 2 410m.s™ ont été
visualisées. Cette vitesse a été déterminée expérimentalement via le systeéme d’interférométrie
laser VISAR" (cf. Chapitre 3, § 2.1.1). L’alliage d’aluminium AI2017 a été utilisé pour cible
puisque celui-ci limite 1’ancrage du projectile (cf. Chapitre 4, § 2.2) et évite ainsi le
développement des phénomenes métallurgiques en milieu confiné, i.e. s’accompagnant d’une
forte élévation de la température locale. De plus, il a été montré que les interactions physico-
chimiques a I’interface sont représentatives du couple Cu/Al (cf. § 3). Trois températures de
préchauffage, 20, 200 et 400°C ont été choisies afin que les températures locales atteintes le
long de I’interface ne présentent pas de plage de recouvrement (cf. Chapitre 4, § 2.2). Ainsi,
I’apparition de phénomenes donnés pourra étre associée a des gammes de température. Pour
cela, des observations par Microscopie Electronique a Balayage et par Transmission ont été
réalisées.

4.1. Préchauffage a 20°C

Macroscopiquement, 1’écaille de cuivre projetée sur le substrat d’A12017 a 410m.s" avec
une température de préchauffage de 20°C s’est révélée adhérente. Cependant, les observations
menées a plus fine échelle révelent un décollement tout le long de I'interface (Figure V-30).
Les interactions métallurgiques susceptibles de se produire dans ces conditions ne sont donc
pas suffisantes pour conférer a 1’interface une adhérence permettant de résister au rebond de
I’écaille et au différentiel de vitesse tangentielle prédit par la simulation numérique (cf.
Chapitre 4, § 2.2).

Aucune interdiffusion n’a été détectée lors des analyses de la composition chimique du
substrat réalisées par Microanalyse X (cf. Chapitre 2, § 3.1.3) perpendiculairement a I’interface,
tous les microns, avec une poire d’interaction d’environ 1pm. Ainsi, il a été mis en évidence
que le phénomene majeur responsable du maintien de cette écaille sur le substrat, dans ces
conditions d’impact, est I’ancrage mécanique local.

Figure V-30 : Vue en coupe de I’écaille de cuivre écrasée sur le substrat d’Al12017, pour une vitesse
d’impact de 410m.s™" et un préchauffage de 20°C

Les observations et les analyses n’ont révélé ni diffusion ni présence d’intermétalliques le
long de I’interface. D’ailleurs, les simulations numériques correspondant a cet essai prédisaient,
malgré de hautes pressions de contact, une température interfaciale inférieure a 70°C (cf.
Chapitre 4, § 2.2). Il est donc justifié de penser que les interactions physico-chimiques ne se
développent effectivement pas dans ces conditions ; le procédé s’apparente alors a de la
compression dynamique a froid. Pour détecter une éventuelle interdiffusion sur des distances
largement inférieures au micron, une lame mince de I’interface, localisée coté substrat, devrait
étre réalisée. Si une telle interaction était détectée, cela indiquerait que la diffusion sans
formation de composé intermétallique n’est pas suffisante pour conférer une adhérence
convenable. Ce résultat corroborerait alors celui mis en évidence dans le cas du procédé cold
spray, au fond des particules (cf. § 1.1.2).
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4.2. Préchauffage a 200°C

L’écaille de cuivre avec impact sur le substrat d’Al12017 2 410m.s™ et avec une température
de préchauffage de 200°C s’est, elle aussi, révélée macroscopiquement adhérente. Les
observations menées a plus fine échelle révelent, 1a encore, un décollement sur la quasi-totalité
de linterface. Néanmoins, quelques zones toujours adhérentes peuvent localement étre
détectées (Figure V-31.a). Les interactions métallurgiques qui se produisent durant I’impact
commencent donc a conférer a ’interface une adhérence suffisante pour contrer le rebond de
I’écaille.

Contrairement au cas de 1’écaille préchauffée a 20°C, des grains susceptibles de
correspondre a des phases intermétalliques sont décelés (Figure V-31.b). Des analyses de la
composition chimique du substrat ont alors été réalisées par Microanalyse X (cf. Chapitre 2,
§ 3.1.3) dans ces parties adhérentes. Des zones de diffusion de plusieurs microns ont été
détectées mais la taille de la sonde n’a pas permis de révéler ni d’identifier les nanograins
observés. Les mémes analyses, qui ont ét€ menées dans les parties décollées, coté substrat, ont
mis en évidence des profondeurs de diffusion similaires. L’apparition de composés
intermétalliques est donc indispensable a une adhérence locale convenable.

Ainsi, il a été montré qu’autour de 200°C, une large diffusion, avec formation éventuelle de
grains nanocristallisés de petites dimensions, completait le phénomene d’ancrage mécanique
local afin de favoriser I’adhérence de 1’écaille sur le substrat.

Résine

Figure V-31 : a) et b) Vues en coupe de 1’écaille de cuivre écrasée sur le substrat d’Al2017, pour une
vitesse d’impact de 410m.s™ et un préchauffage de 200°C

Les analyses menées ont révélé une large diffusion et les observations, la présence de
phases intermétalliques de petites dimensions. Par ailleurs, les simulations numériques
correspondantes a cet essai prédisaient, outre de hautes pressions de contact, une température
interfaciale comprise entre 200 et 280°C (cf. Chapitre 4, § 2.2). Il est donc justifié de penser
que ces phénomenes physico-chimiques commencent effectivement a se développer dans ces
conditions. D’ailleurs, dans des conditions similaires de pression et de température, des
nanograins ont été mis en évidence le long de I’interface des particules projetées par cold spray
(cf. § 2.2). Cet essai d’écaillage par choc laser s’apparente donc a une simulation expérimentale
du procédé cold spray, bien que les phénomenes interfaciaux soient peu développés.

Afin d’analyser précisément les nanostructures présentes dans ces zones adhérentes, une
lame mince de I'interface devrait €tre réalisée et observée par transmission. Leur composition
et leur taille renseigneraient alors sur le stade de leur évolution. Par comparaison avec
I’interface d’une particule de 10um dont I'impact a 380m.s” a engendré une température
interfaciale comparable (cf. § 1.2.1 et Chapitre 4, § 1.2.2), on peut supposer que ces grains
correspondent a des phases Al,Cu et de Al4Cug.
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4.3. Préchauffage a 400°C

Les observations réalisées au MEB™ de 1’écaille en coupe, préchauffée a 400°C avant
impact et macroscopiquement adhérente, révelent de nombreuses zones adhérentes tant en son
centre que sur ses bords (Figure V-32.a). Cela implique qu’a cette température, les différents
niveaux de pression de contact engendrés par I'impact (cf. Chapitre 4, § 2.2.3) suffisent a
amorcer ’accroche de 1’écaille. Le long de I’interface, des composés d’1um d’épaisseur ont été
révélés apres attaque chimique « Kroll » de I’échantillon (cf. Chapitre 2, § 3.1.1), de part et
d’autre de I’interface initiale (Figure V-32.b et c).

Résine i : Ecaille de cuivre
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Figure V-31 : a), b) et c) Vues en coupe de 1’écaille de cuivre écrasée sur le substrat d’Al2017, pour une
vitesse d’impact de 410m.s™ et un préchauffage de 400°C

Par comparaison avec le cas des particules élémentaires (cf. § 3.1 et § 3.2), ’estimation de
I’intensité des grandeurs locales proche de I’interface, prédite par la simulation numérique de
cet essai (cf. Chapitre 4, § 2.2), permettait de prévoir I’apparition d’intermétalliques le long de
I'interface. Afin de le vérifier, une lame mince de la zone interfaciale a été réalisée par FIB"
puis observée et analysée par transmission (cf. Chapitre 2, § 3.1.5). Six pointés ont été
effectués dans les différentes structures apparentes afin d’en déterminer la composition
chimique et estimer ainsi leur stade de développement (Figure V-33).

Cu
.

Figure V-33 : Image en transmission de la zone interfaciale entre I’écaille de cuivre préchauffée a
400°C et projetée 2 410m.s™" sur un substrat d’ AI2017

Entre I’aluminium (pointé n°l) et le cuivre (pointé n°6), les intermétalliques observés ont
pu étre identifiés comme de 1’Al,Cu (pointés n°2 et 3) et de I’ AlCu (pointés n°3 et 4) enrichis
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en aluminium (Tableau V-1). Ce résultat correspond alors au profil établi pour I’impact d’une
particule de 10um de diamétre 2 430m.s™ puisque les mémes composés avaient été identifiés
(cf. § 2.2).

La taille des nanograins apparait toutefois bien supérieure a celle mise en évidence pour les
particules. Comme le laissait présager la simulation numérique (cf. Chapitre 4, § 2.2.2), la
matiere a fondu lors de I’'impact de 1’écaille dans ces conditions. Néanmoins, la géométrie de
I’interface n’était certainement pas favorable a son enticre évacuation. Apres formation des
composés intermétalliques Al,Cu, AlCu et de celui dont la composition est intermédiaire (cf.
§ 2.2), la diffusion de I’aluminium dans le cuivre a donc continué de se produire, enrichissant
ainsi les phases formées.

Pointé n° 1 2 3 4 5 6
Taux d'Al (% en masse) 100 | 54,1 51,7 40 40,1 0
Taux de Cu (% en masse) 0 45,9 48,3 60 59,9 | 100
Phase correspondante Al | ALCu | AlL,Cu/AlCu | AICu | AlCu | Cu

Tableau V-1 : Composition des composés analysés a I’interface, numérotés de 1 a 6 sur la figure V-33

Lors de I'impact d’une particule 2 430m.s™', la température locale maximale atteinte est par
conséquent supérieure a 450°C. Ce résultat corrobore I’interprétation qui avait été réalisée lors
de I’étude de ce cas (cf. § 1.1.2) puisque de I’aluminium fondu avait été détecté sur les bords de
la particule.

4.4. Conclusion

L’interface des écailles de cuivre projetées 2 415m.s™ sur un substrat d’Al2017 ont été
observées afin d’étudier I'influence de la température de préchauffage donc de la température
locale sur la formation des phénomenes interfaciaux.

Sans préchauffage, les phénomenes physico-chimiques ont tendance a ne pas se développer
le long de I’interface. L’intense pression de contact mise en jeu lors de I’impact de 1’écaille ne
suffit pas a suppléer I’effet de la température locale, visiblement indispensable. Dans ce cas, les
mécanismes d’adhérence macroscopique s’apparentent alors a ceux du soudage a froid.

Un préchauffage de 200°C des matériaux, respectivement 400°C, éleve la température
locale autour de 240°C, respectivement 430°C, pour une méme pression de contact qu’a 20°C.
La diffusion s’effectue alors sur plusieurs microns et des phases intermétalliques apparaissent.
De petites dimensions a 240°C, ces grains se développent lorsque la température augmente. Ils
s’épaississent et leur composition évolue vers celle des grains présents a I'interface d’une
particule de 10pm de diamétre projetée 2 430m.s' (cf. § 2.2). La température nécessaire 2 une
intense diffusion du cuivre dans I’aluminium, comme observé pour une particule de 10um
projetée 2 480m.s™ (cf. § 1.2.3), n’est par conséquent pas atteinte.

Tout comme la vitesse d’impact, la température de préchauffage des matériaux a un effet
direct sur I’adhérence grace a I’évolution des grandeurs locales et des phénomenes interfaciaux.
Toutefois, I’élévation de 200°C équivaut approximativement 2 une augmentation de 100m.s™.
Cela pourrait étre corroboré par des caractérisations métallurgiques et par des essais
d’adhérence par choc laser réalisés sur des échantillons élaborés avec le procédé d’accélération
de poudre par choc laser (cf. Chapitre 3, § 3.2.5.1).

D’autre part, les pressions de contact et la température locale sont les deux parametres
indispensables aux interactions physico-chimiques, ’effet de la température locale semble étre
prépondérant lors de I'impact a grande vitesse. L’effet de pression doit alors constituer une
barriere d’activation au-dela de laquelle celui de la température locale prédomine.
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5. CONCLUSION

L’objectif de ce chapitre était de comprendre I’influence des conditions d’impact sur les
phénomenes induits aux interfaces. Ainsi, 1’énergie cinétique donc la vitesse et le diametre des
particules ainsi que la température de préchauffage d’écailles projetées a grande vitesse ont été
étudiés. Les analyses correspondantes ont ét€ menées par transmission sur des lames réalisées
par FIB", prélevées le long des interfaces. Outre I'influence de chacun des paramétres sur les
différentes zones de ’interface, explicitées dans les conclusions partielles de ce chapitre (cf. §
1.4,§ 2.4, § 3.4 et § 4.4), I'interprétation et la confrontation de ces résultats ont permis d’établir
le comportement général des interactions physico-chimiques, responsables de 1’adhérence, qui
se produisent le long de I’interface pendant I’impact d’une particule de 10um de diametre.

Pour des vitesses d’impact bien inférieures a 380m.s’1, une diffusion sans recristallisation
existe certainement sur plusieurs centaines de nanometres. En revanche, elle ne suffit pas a
empécher le rebond, comme I’ont montré les analyses du fond des particules. Elle renforce
simplement I’effet de la couche d’oxyde structurée en aiguilles qui contribue a 1’adhérence
mécanique locale dans cette zone (Figure V-34.V)).

Lorsque la vitesse augmente, des composés intermétalliques sont formés. Ces grains,
identifiés comme étant de I’ Al,Cu et de 1’ Al4Cug, sont formés a 1’état solide lorsque la vitesse
d’impact se rapproche de 380m.s™' (Figure V-34.V,). Avant cristallisation, les compositions
évoluent lorsqu’elle augmente.

Autour de 430m.s™, le phénomene de fusion locale de 1’aluminium apparait, favorisant par
conséquent I'interdiffusion. Les intermétalliques s’épaississent alors et leur concentration en
aluminium augmente. De nouveaux composés, tels que I’AlCu ou un composé intermédiaire
dont la composition se situe entre celle de I’AlCu et de 1’Al,Cu, sont ainsi formés (Figure V-
34.V3). De plus, lorsque ce phénomene de fusion survient a I’interface entre la particule et le
substrat, au-dela de 430m.s', une éjection de matiere se produit. Une phase amorphe résultant
de la solidification rapide de la matie¢re fondue est alors détectable au bord de la particule.

Cu ‘/1

Interface

Contact avec amorgage de
l'interdiffusion

Développement des premiers grains a

I'état solide et formation des premiers des phases intermédiaires (AICu a
amas (Al,Cu et Al,Cu,) partir d’Al,Cu,)

cu  AlLCu V

, Frontde
/' recoupement
II

Développement et recoupement Développement et recoupement
des amas (homogéngisation), évolution | des amas (homogénéisation), évolution
des grains des grains

Figure V-34 : Schéma récapitulatif de la chronologie des phénomenes physico-chimiques qui se
produisent aux interfaces pour des vitesses d’impact croissantes
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Pour des vitesses avoisinant 480m.s”, ce phénomene est accentué par le passage a 1’état
liquide ou I’amorphisation de sa couche d’oxyde. L’augmentation du taux de cuivre, avant
cristallisation, permet d’évoluer vers les composés intermédiaires stables suivants et d’en
accroitre le volume (Figure V-34.V,). Dans ce cas, la composition de la phase amorphe
détectable sur les bords de la particule présente une teneur en cuivre plus élevé.

Au-dela de cette vitesse, la composition des nanograins évolue peu et les interactions
physico-chimiques ont tendance a s’homogénéiser tout le long de I’interface (Figure V-34.Vs).

Lors de I'impact des particules, la température locale n’est pas uniforme le long de
I’interface, comme le prédisaient les simulations numériques (cf. Chapitre 4, § 1). Celle-ci reste
toujours inférieure vers le fond de la particule. Dans cette zone, quelque soit la vitesse d’impact,
les interactions métallurgiques sont donc moins développées que vers la zone intermédiaire.
Une forte augmentation de diametre de particule peut toutefois avoir pour effet d’homogénéiser
les différentes zones.

L’¢élévation de la vitesse d’impact des particules provoque donc, par paliers, le
développement des interactions métallurgiques (cf. Figure V-34). Cependant, 1’augmentation
du diametre des particules abaisse la vitesse critique de chaque étape, entre 50 et 100m.s” pour
un passage de 10 a 20um par exemple, puisqu’elle éleve la température locale.

D’autre part, I'effet du diametre et de la vitesse d’impact semblent prédominants par
rapport a celui de la température de préchauffage. En effet, 1’élévation d’une centaine de degrés
de la température de préchauffage ne modifie pas de maniere significative le développement
des phénomenes interfaciaux. Ce dernier est donc majoritairement régi par la température
locale et dépend donc principalement du diametre et de la vitesse de la particule. La
détermination du niveau d’adhérence, qui fera 1’objet du chapitre suivant, ne prendra donc pas
en compte la température de préchauffage. Seules des particules fines et larges projetées a
différentes vitesses seront étudiées.

Enfin, une haute pression de contact est indispensable pour que des phénomenes physico-
chimiques surviennent durant une si courte durée d’interaction. Il doit alors exister un seuil en
dessous duquel la diffusion n’est pas suffisamment développée pour permettre 1’adhérence.
Toutefois, lorsque ce niveau est franchi, les effets de la température locale deviennent
prédominants et gouvernent la formation des phénomenes interfaciaux.

Les phénomenes survenant le long de I’interface durant 1I’impact ont été élucidés. Leur
corrélation aux conditions d’impact et donc a 1’évolution des grandeurs locales associées,
calculées numériquement (cf. Chapitre 4), a été explicitée tout au long de ce chapitre. Le lien
entre conditions d’impact, interactions physico-chimiques et niveau d’adhérence des particules
pourra donc étre établi lorsque ce dernier sera déterminé.
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L’un des enjeux de cette partie est de quantifier I’influence de ces conditions d’impact sur
I’adhérence. Les projectiles sphériques, i.e. les particules projetées par cold spray, présentent
I’ensemble des phénomenes physiques responsables de 1’adhésion a I’'impact (cf. Chapitre 5,
§ 5). Ces derniers sont majoritairement gouvernés par la température locale et dépendent donc
principalement du diametre et de la vitesse de la particule. La détermination du niveau
d’adhérence ne prendra donc pas en compte la température de préchauffage dont 1’influence a
été mise en évidence avec I'impact d’écailles. Seules des particules fines et grossieres
projetées a différentes vitesses seront étudiées.

Parmi I’ensemble des essais d’adhérence classiquement utilisés, aucun ne peut étre
appliqué efficacement a des objets de quelques dizaines de microns enchassés dans la maticre
(cf. Chapitre 1, § 1.3). L’enjeu premier de cette partie est donc de développer une méthode
permettant de quantifier I’adhérence des particules élémentaires. Cela a été rendu possible par
I’utilisation de I’essai d’adhérence par choc laser, LASAT" (« LAser Shock Adhesion Test »),
via le développement d’une variante originale reposant sur les effets engendrés par la
propagation bidimensionnelle des ondes de choc (cf. Chapitre 1, § 2.3.1).

La contrainte générée a I’interface lors de I’essai d’adhérence par choc laser appliqué aux
splats” est uniquement accessible par simulation numérique (cf. Chapitre 1, § 2.3.2). La
premiere étape est donc de vérifier 1’aptitude du logiciel 2D retenu pour cette étude, Abaqus®,
a retranscrire les phénomenes de propagation d’ondes de choc. La nécessité du choix d’un
chargement bidimensionnel est ensuite montrée.

Puis, I’évolution des contraintes a I’interface entre la particule et le substrat sera explicitée
en fonction de différents parametres géométriques et physiques de la particule et du laser. Les
parametres optimums et les hypotheses relatives a la détermination du niveau d’adhérence des
particules pourront ainsi étre définis. Pour cela, le chargement spatial et temporel lors de
chaque tir laser doit étre connu en fonction du flux utilisé. Cette calibration du laser devra
donc avant tout étre effectuée.

Enfin, une méthode de détermination du niveau d’adhérence des particules, nécessitant
I’utilisation conjointe de 1’expérience et de la simulation numérique, sera explicitée. Celle-ci
sera ensuite utilisée afin d’étudier I'influence des conditions de projection sur le seuil
d’adhérence des particules.
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1. MODELISATION DE L’ESSAI D’ADHERENCE PAR CHOC LASER
APPLIQUE AUX PARTICULES ELEMENTAIRES

L’objectif de cette partie est d’établir que 1’essai d’adhérence par choc laser peut
s’appliquer a des objets de petites dimensions tels que les particules élémentaires de 15 a
60um de diametre déposées sur le substrat. Avant la simulation de chargements sollicitant des
géométries complexes, 1’aptitude du logiciel a retranscrire convenablement les phénomenes
de propagation d’ondes de choc doit étre vérifiée a partir du cas simple monodimensionnel.
Puis, des simulations avec des chargements 1D et 2D sur une géométrie 2D doivent étre
développées afin de mettre en avant les phénomenes mis en jeu. Cela permettra le choix du
chargement, mono ou bidimensionnel, le plus adapté au cas des particules élémentaires. Une
vérification expérimentale doit conjointement &tre menée afin de corroborer la validité de
cette décision.

1.1. Simulation numérique de l'essai

La modélisation numérique monodimensionnelle de 1’essai d’adhérence a été développée
afin de valider la convenable retranscription des phénomenes de propagation d’ondes par
rapport a la théorie d’une part, puis de vérifier que I’essai LASAT peut étre appliqué aux
splats* d’autre part. En effet, lorsqu’un revétement est trop fin, le phénomene de désadaptation
d’impédance peut perturber le niveau de traction que 1’on souhaite atteindre a 1’interface.

1.1.1. Choix du modele et parametres de calcul

Des particules de 60 et 15um ont été considérées et disposées sur la face arriere d’un
substrat de 3mm d’épaisseur. Le chargement appliqué en face avant du substrat a été choisi
constant et maintenu suffisamment longtemps (1us) pour que 1’amplitude des résultats ne
dépende pas de la taille des particules. En effet, tant que la détente de fin de chargement en
face avant ne parvient pas jusqu’a I’interface particule / substrat, 1’évolution temporelle des
ondes dans des particules de taille différente varie mais les amplitudes des paliers atteints
restent identiques (Figure VI-1).

substrat d’aluminium splat de cuivre

m F o | o |
Mm  dele kol 1
Mm 4 @ |Jode|tw |_
4 © @l wFe]ltw 2

Figure VI-1 : Evolution des ondes de choc et de détente dans le substrat et la particule

WL L

chargement constant

1.1.2. Théorie du modele de fluide parfait

Une amplitude de 2GPa a été choisie pour le chargement laser. Le modele de propagation
d’ondes en fluide parfait (cf. Chapitre 1, § 2.2.1) a permis de retrouver analytiquement
I’évolution des niveaux de vitesse matérielle et de pression atteints a I’interface et a la face
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arriere du splat* (Figure VI-1). Les polaires de choc en approximation acoustique ont donc été
tracées afin de visualiser I’intensité de ces états (Figure VI-2).

P (GPa)
3

@) Po-Co (Al) = 14,54E8 kg.m2.s1

Po-Cop (Cu) = 35,1E6 kg.m2.s"!

1)
4)
cu Valeur limite
Al 6)
3
(0) 7)

80 160 240 320 V (m.sT)

Figure VI-2 : Visualisation graphique des états atteints a I’aide des polaires de choc

Les points 2 (2,85GPa ; 80m.s™), 4 (1,14GPa ; 191m.s™) et 6 (460MPa ; 240m.s™) sont les
trois premiers états par lesquels 1’interface a évolué.

1.1.3. Simulation numérique du modele de fluide parfait

Le modele précédent a été simulé numériquement par une géométrie filaire discrétisée en
éléments de 0,5um de longueur. La densité, la célérité dans le matériau au repos, le
coefficient de Mie-Griineisen et la constante « s » dépendant du matériau ont été pris comme
parametres d’entrée de la simulation (cf. Annexe 1). Les évolutions temporelles du niveau de
vitesse et de contrainte a l'interface, i.e. la pression hydrostatique dans ce cas, ont été
calculées pour des particules de 15 et 60um. Les seuils correspondants ont été comparés a
ceux calculés analytiquement au paragraphe précédent (Figure VI-3).

3000 7 — =Ie) b) 300
2500 — Particule 60 pm % 250 L
| — Particule 15um| P (—L —————————
2000 \\ \\ reriede 1Hm g g 200 /J _____________ %
1500 \_\ L_,\ ____________ @ i é/ 1501 [Nivgayx de vitesse}
1000 \ \ E § 100 - similaires @
s [ " — Particule 60 pm
500 N ©3 50 / — Particule 15um |
0 T T T 0 T T T 1
4 4,5 5 55 6 4 45 5 55 6

Temps (x100ns)

Temps (x100ns)

Figure VI-3 : Comparaison des résultats analytiques avec les niveaux a) de pression et b) de vitesse
calculés numériquement pour des particules de 15 et 60um au comportement de fluide parfait

Les niveaux de vitesse et de pression correspondant aux états atteints par I’interface sont
similaires pour chacune des particules. Lorsque le chargement est maintenu, 1’intensité des
différents états est donc effectivement indépendante de la taille de la particule. Toutefois, de
légers sauts en début et en fin de plusieurs paliers ont été observés. Ils étaient la conséquence
de la gestion numérique du changement d’impédance a I’interface. Leur durée de maintien est
logiquement proportionnelle a 1’épaisseur de la particule. La modélisation numérique pourra
donc étre utilisée pour analyser le potentiel de 1’essai d’adhérence a des particules de 15um de

diametre.
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Les états par lesquels est passée I’interface ont indiqué des amplitudes identiques a celles
calculées via la théorie de la propagation des chocs en fluide parfait (cf. § 1.1.2). Cela a
permis de vérifier ’aptitude d’ Abaqus® 2 retranscrire des phénomeénes de propagation d’ondes
de choc.

Quelle que soit la dimension de la particule, la contrainte calculée a I’interface sera donc
considérée comme représentative du chargement souhaité dans la suite de cette étude. De plus,
la propagation des chocs dans des matériaux élasto-plastiques sera considérée comme valide
puisque seules les propriétés des matériaux sont modifiées par rapport a ce cas de fluide
parfait. Cette hypothése sera largement vérifiée dans la suite de cette étude par la
correspondance des signaux de vitesse de face arricre mesurés expérimentalement sur de fines
plaques d’aluminium par le systtme VISAR" (cf. Chapitre 2, § 2.2.3 et § 3.2.2) et ceux
simulés numériquement. Par exemple, I’intensité du précurseur élastique, 1’amortissement
hydrodynamique et par propagation bidimensionnelle ainsi que la formation de la poche de
traction 2D ont pu €tre convenablement retrouvés par simulation numérique (cf. § 2.1.3.2).

1.1.4. Simulation numérique avec modélisation élasto-plastique

Un modele identique a celui étudié précédemment a été appliqué en considérant toutefois
les matériaux a comportement élasto-plastique. Compte tenu des tres hautes vitesses de
déformation mises en jeu sous choc laser, la loi de Johnson — Cook (cf. Chapitre 2, § 4.2.1) a
été retenue et les parametres mécaniques correspondants appliqués (cf. Annexe 1). Les
évolutions temporelles du niveau de vitesse et de contrainte Sy, a I’interface, ont été calculées
pour des particules de 60um et comparées au modele de fluide parfait (Figure VI-4).
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Figure VI-4 : Niveaux a) de pression et b) de vitesse calculés numériquement pour des particules de 15
et 60um au comportement élasto-plastique

Le précurseur élastique, plus rapide que le choc plastique est détecté bien en amont. Du
fait de sa grande longueur, le substrat permet en effet au choc élastique de se détacher
notablement du choc plastique. La compression puis la détente élastique induisent deux
niveaux de vitesses correspondants.

Le niveau de contrainte a I’interface est plus faible pour le modele élasto-plastique. La
succession du caractere élastique puis plastique de la déformation consomme, en effet, plus
d’énergie que dans le cas parfait. D’autre part, la polaire de choc du modele €lasto-plastique
est au-dessus de celle du modele de fluide parfait (cf. Chapitre 1, § 2.1.2.3). A niveau de
contrainte égal, la vitesse induite se révele donc inférieure. Cela explique les écarts de vitesse
observés apres 450ns.
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Le calcul systématique de la vitesse matérielle des matériaux au comportement élasto-
plastique soumis a un choc d’intensité donné a permis 1’établissement de leur polaire de choc.
Celles-ci ont été comparées avec celles obtenues par la théorie, a partir des données matériaux
(cf. Annexe 1), afin de vérifier que cette simulation numérique était représentative des
phénomenes physiques mis en jeu.

1.2. Choix du chargement mono — ou bidimensionnel

1.2.1. Simulation du chargement 1D appliqué aux particules

L’essai d’adhérence par choc laser a tout d’abord été¢ appliqué avec une sollicitation
monodimensionnelle, i.e. avec une tache focale de diametre bien supérieur a I’épaisseur du
substrat, sur une géométrie bidimensionnelle. Contrairement au modele filaire (cf. § 1.1),
I’interface courbe entre la particule et le substrat dévie la trajectoire des ondes de choc. Ainsi,
le niveau de contrainte généré a I’interface peut étre amplifié ou atténué. Cette simulation
numérique a donc été développée afin de mettre en évidence les phénomenes responsables de
la sollicitation de I’interface.

1.2.1.1. Modele de simulation

Un modele axisymétrique a été sélectionné pour simuler I’essai d’adhérence par choc laser.
Une particule sphérique de cuivre de 60um de diametre a été enchassée dans un substrat
d’aluminium de 2,7mm d’épaisseur (Figure VI-5). La face avant de ce dernier a été sollicitée
sur un rayon de 3,5mm avec une pression de surface de 2,5GPa, modélisation de I’irradiation
laser. Ainsi, le diametre de tache focale a été bien supérieur a I’épaisseur du substrat. D autre
part, le substrat a été choisi suffisamment large pour que la réflexion des ondes sur les parois
latérales n’influe pas sur la contrainte générée a 1’interface entre la particule et le substrat. La
sollicitation de la particule a donc été engendrée par les effets 1D du chargement.
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I symétrie

Y S

! :30um
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; 3,5mm :
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Figure VI-5 : Modele de simulation du chargement 1D pour une particule de 60um de diametre

Le maillage des pieces a été choisi suffisamment fin pour qu’une variation de la finesse de
ce dernier n’altere pas le niveau de sollicitation atteint.

Le profil temporel de chargement a été celui d’une irradiation laser engendrée par le laser
de puissance du LCD (cf. Chapitre 2, § 3.2.1) sous confinement eau pour atteindre 2,5GPa de
pression en face avant. Ce profil a été déterminé par une calibration expérimentale et
numérique (cf. § 2.1.1) et sa répartition spatiale prise en compte (cf. § 2.1.2).
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1.2.1.2. Résultats et analyse

Le caractere monodimensionnel du chargement de 1’interface a tout d’abord été vérifié.
Pour cela, une cartographie du substrat indiquant le niveau de contrainte Sy, en tout point a été
réalisée, 400ns apres le début de la sollicitation de la face avant du substrat (Figure VI-6).
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Figure VI-6 : Champ des contraintes dans le substrat, 400ns apres I’irradiation laser, lors d’un
chargement 1D

Le diametre de tache focale a été choisi suffisamment large pour que 1’éventail des
détentes obliques provoquées par la propagation latérale du choc, n’atteigne pas 1’axe de
symétrie avant que les particules n’aient été sollicitées. Ainsi, les contraintes générées a
I’interface entre la particule et le substrat sont uniquement engendrées par la zone de
chargement 1D. Ces effets monodimensionnels de la propagation sont observables sur une
zone de 4mm de diametre.

Contrairement au cas filaire couplé au chargement décrit au paragraphe 1.1, la contrainte
générée a I'interface n’est pas exclusivement engendrée par la propagation 1D des ondes dans
la particule. Leur propagation 2D et I’interaction de ces dernieres avec I’onde de détente
résultant de la réflexion des chocs sur la face arriere du substrat, sollicitent également
I’interface. Des cartographies ont été réalisées a différents instants afin de mettre en évidence
les autres phénomenes responsables de la mise sous contrainte de 1’interface (Figure VI-7).

La particule a tout d’abord été soumise aux compressions engendrées par le passage
successif a travers I'interface du précurseur élastique, a 450ns, et de 1’onde plastique, a 500ns
apres le début de la sollicitation de la face avant du substrat. La réflexion du précurseur
élastique sur la face arriere du substrat a induit une fine bande de traction 1D qui aurait di
marquer le début d’une faible sollicitation constante de I'interface, a 512ns. Toutefois, la
propagation 2D des ondes dans la particule en a certainement diminué 1’intensité. La bande de
traction 1D a ensuite interagi avec I’éventail de détentes situé dans le sillage du choc plastique.
La résultante s’est ainsi propagée a travers I’interface, sollicitant pleinement cette derniere en
traction jusqu’a 595ns, avant de se réfléchir sur la face arriere du substrat et de continuer a se
propager sous forme d’onde de compression, a 650ns.
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Figure VI-7 : Champ des contraintes dans la particule et le substrat, entre 450 et 650ns apres
I’irradiation laser, lors d’un chargement 1D

1.2.2. Simulation du chargement 2D appliqué aux particules

Les effets induits par de la propagation bidimensionnelle des ondes dans le substrat ont été
pris en compte dans cette partie. La simulation numérique de 1’essai d’adhérence dans cette
configuration a donc été développée afin de mettre en évidence les phénomenes responsables
de la traction générée a I’interface.

1.2.2.1. Modele de simulation

Un modele axisymétrique décrit au paragraphe 1.2.1.1 a également été sélectionné pour
simuler cet essai d’adhérence. Toutefois, la face avant de ce dernier a été€ sollicitée sur un
rayon de 1,85mm. Le chargement est donc a caractere bidimensionnel puisque les ondes de
détente obliques générées dans le sillage du choc, depuis les extrémités de la zone chargée,
peuvent se croiser avant d’atteindre la face arriere du substrat.

1.2.2.2. Résultats et analyse

Le caractere bidimensionnel du chargement a tout d’abord été vérifié. Pour cela, une
cartographie du substrat indiquant le niveau de contrainte S22 en tout point a été réalisée,
400ns apres le début de la sollicitation de la face avant du substrat (Figure VI-8).
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La propagation latérale de I’onde de choc a effectivement induit, pour ce diametre de
tache focale, un éventail de détentes latérales qui se sont croisées sur I’axe de symétrie avant
de se réfléchir sur la face arriere du substrat. Cette interaction a entrainé la formation d’une
poche de traction 2D dans le sillage de I’onde de choc. La sollicitation de 'interface a ainsi
été provoquée par une superposition des effets 1D et 2D de la propagation des ondes.
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Figure VI-8 : Champ des contraintes dans le substrat, 400ns apres I’irradiation laser, lors d’un
chargement 2D

Lors des premiers instants de cette sollicitation, les phénomenes physiques se sont révélés
identiques a ceux survenus lors du chargement 1D. A partir de cela, des cartographies
réalisées a différents instants ont permis de mettre en évidence la superposition des

phénomenes responsables de la sollicitation en traction de I’interface (Figure VI-9).
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Figure VI-9 : Champ des contraintes dans la particule et le substrat, entre 525 et 625ns apres
I’irradiation laser, lors d’un chargement 2D

La sollicitation de I’interface par les effets 1D a été visualisée a 525ns apres le début du
chargement laser. A cet instant, la bande de traction 1D (cf. § 1.2.1) s’éloigne de la particule
alors que la poche de traction induite par les effets 2D s’en rapproche. Moins de 40ns apres,
ces deux ondes de détente se croisent et le résultat de 1’interaction provoque une augmentation
de I'intensité des tractions respectives. Alors que la bande 1D continue de s’éloigner de la
particule, la poche de traction 2D commence a solliciter I’interface. La superposition des
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effets 1D et 2D provoque alors une importante intensité de traction a I’interface (570ns). Le
ceeur de la poche de traction 2D se propage ensuite a travers ’interface, sollicitant ainsi cette
derniére en traction de manic¢re maximale (585ns). L’arrét de cette sollicitation en traction est
marqué par la réflexion en onde de compression de la poche de traction sur la face arriere du
substrat (625ns).

Durant I’ensemble du processus, la propagation bidimensionnelle des ondes a 1’intérieur
de la particule a engendré de fortes variations de contrainte au centre de cette derniere.
Alternant compression et traction, ces variations ont influencé le niveau de contrainte a
I’interface.

1.2.3. Comparaison des chargements appliqués aux particules

1.2.3.1. Simulation numérique

Des simulations numériques d’essai d’adhérence par choc laser ont été réalisées pour les
géométries et chargements décrits précédemment. Sur les modeles a géométrie 2D, une
pression de 2,5GPa en face avant du substrat a été appliquée. Pour le modele filaire, une
intensité de 1,35GPa a été préférée. Cela a permis de compenser I’atténuation liée a la
propagation latérale des ondes absente dans ce dernier cas. Ainsi, I’obtention d’une mise en

compression similaire de I’interface a été possible.

Géométrie 1D Géométrie 2D Géométrie 2D
O N

2
iR AR Tt
Chargement 1D Chargement 1D Chargement 2D

Figure VI-10 : Schéma des différentes configurations 1D et 2D de géométrie et de chargement

L’évolution temporelle de la contrainte S, moyennée spatialement et générée a I’interface
entre la particule et le substrat a été calculée pour chaque modele. Ainsi, chargement 1D sur
géométrie 1D puis 2D (Figure VI-10) et chargement 2D sur géométrie 2D (Figure VI-10) ont pu
étre comparés (Figure VI-11).
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Figure VI-11 : Comparaison de la sollicitation engendrée a I’interface entre la particule et le
substrat, par les différents chargements, pour une géométrie 1D et 2D
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N

Les interfaces ont été soumises a un choc d’intensité équivalente pour 1’ensemble des
modeles. Seuls les effets de géométrie ont donc influencé le niveau de traction généré a
I’interface. Malgré des phénomenes physiques différents (cf. §1.2.1 et §1.1), le niveau de
traction maximal atteint pour les modeles de chargement 1D s’avere identique. Toutefois, la
géométrie de I’interface retarde la sollicitation en traction. En revanche, le couplage des effets
1D et 2D du modele de chargement 2D présente une intensité bien plus élevée, de 1’ordre de
700MPa. De plus, les effets de géométrie permettent I’augmentation de 1’intensité de traction
provoquée par les effets du chargement 1D. En effet, I’atténuation engendrée par la
propagation latérale des ondes rend le front d’onde plus court, générant ainsi la poche de
traction 1D plus proche de I’interface. Les interactions avec les ondes se propageant dans la
particule sont favorisées. Apres son passage par l'interface, la poche de traction 2D se
réfléchit en onde de compression sur la face arriere du substrat. La traversée de I’interface par
cette derniere explique le brusque passage de la traction a la compression autour de 600ns.

Un chargement engendrant une sollicitation reposant sur la propagation bidimensionnelle
des ondes est donc préférable pour éprouver les particules en vue de mesurer leur niveau
d’adhérence. Dans le cas contraire, les particules les plus adhérentes pourraient ne pas étre
décollées.

Les niveaux de contraintes calculés ici sont des moyennes spatiales tout le long de
I’interface. En réalité, les niveaux peuvent s’avérer tres différents entre le bord et le fond de la
particule. Il faut donc rester vigilant quant a I'interprétation du calcul et du décollement des
particules. Cela fera I’objet d’une étude au paragraphe 2.2 de ce chapitre.

Lors d’un essai de traction normalisé appliqué a un substrat revétu d’un dépdt épais
obtenu par cold spray, traction et cisaillement apparaissent le long de I’interface. En effet,
cette derniere présente une rugosité pour laquelle le R, avoisine le rayon moyen des particules
projetées. Ainsi, ’endommagement et le niveau d’adhérence sont déterminés par la contrainte
principale S;; et non par la traction locale. Lors de I’essai LASAT appliqué aux splats*,
traction et cisaillement apparaissent également le long de I’interface étant donné sa géométrie
induite par l’enfoncement des particules. Pour permettre une comparaison entre les
configurations dépot et splat, la contrainte S, moyennée le long de I'interface entre la
particule et le substrat sera nommée traction dans la suite de cette étude. Pour étudier avec
plus de justesse I’adhérence des particules, un repere local devrait étre considéré, les
contraintes S, et Sy, prises en compte et les phénomenes de traction et de cisaillement
découplés.

1.2.3.2. Validation expérimentale

1.2.3.2.1. Méthode expérimentale

Deux échantillons présentant des particules de 60um en moyenne sur un substrat
d’aluminium de 2,7mm d’épaisseur ont été éprouvés par choc laser. Ils ont respectivement été
obtenus sous les conditions de projection 2MPa - 400°C et 3MPa - 400°C. L’adhérence des
particules du premier échantillon est donc plus faible que celle résultant des conditions les
plus séveres. Le dispositif expérimental utilisé pour ces essais d’adhérence était celui décrit
un peu plus loin dans ce chapitre (§ 1.5).

Les premieres particules ont été sollicitées par un tir sur une tache focale de 7mm de

diametre avec un flux @ =2,2GW.cm™ permettant d’engendrer une pression de 1,3GPa en

face avant. Le chargement a donc été 1D.
Les autres particules ont été éprouvées avec une irradiation sur une tache focale de 3,5mm

de diametre et un flux ¢ =2,2GW.cm™ permettant de générer une pression de 1,3GPa en face
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avant du substrat. Les effets liés a la propagation latérale donc bidimensionnelle des ondes de
choc doivent étre pris en compte (cf. § 1.2.2 et Chapitre 1, § 2.3.1.3).

Le décollement des particules de la face arriere du substrat a été étudié afin de déterminer
la méthode la plus efficace a appliquer aux particules pour mesurer leur niveau d’adhérence.
Cette méthode permettra, en effet, d’atteindre le niveau de traction le plus élevé et ainsi de
mesurer la gamme de seuil d’adhérence la plus large.

1.2.3.2.2. Résultats et analyses

Pour chaque échantillon, la zone éprouvée a été observée avant et apres tir laser afin de
déterminer si les particules avaient été décollées (Figure VI-12). Pour un repérage plus aisé
des particules décollées dans la zone sollicitée, cette derniere a été marquée au feutre avant
I’essai d’adhérence. Les points lumineux visibles sur les images représentent les particules
adhérant a la surface du substrat. Les plus sombres indiquent les crateres laissés par le rebond
des particules lors de la projection ou ceux laissés par les particules apres décollement par
choc laser. Lorsqu’un point lumineux n’apparait que sur I’image de la zone avant tir, cela met
en évidence le décollement de la particule correspondante sous 1’effet de la sollicitation.

Particules peu adhérentes (2MPa / 400 °C) Particules plus adhérentes (3MPa / 400°C)

Apres projection

EHT = 10.00kV WD = T2nm
Mo e Fibier = cQBST0 o MAF GCDM ENSME

Aprés tir laser

2,2GW.cm=2, foc=7mm 2,2GW.cm=2, foc=3,5mm
Figure VI-12 : Observation au MEB" du décollement des particules sollicitées avec un chargement 1D et 2D

Pour un flux laser en face avant identique, les particules les moins adhérentes ont été
décollées de maniere moins homogene, i.e. sur des zones moins concentriques, que les plus
adhérentes. Le niveau de sollicitation atteint a I’interface entre la particule et le substrat avec
un chargement 1D n’a donc pas été suffisant. Les effets induits par le chargement laser 2D, i.e.
en choisissant un diametre de tache focale de I'ordre de I’épaisseur du substrat, ont, par
conséquent, permis d’atteindre des niveaux de traction bien plus élevés a I’interface.
L’utilisation des effets de propagation latérale des ondes a donc été sélectionnée pour la suite
de I’étude. Celle-ci engendre un gain significatif du niveau de traction induit par superposition
des phénomenes d’interaction 1D et 2D.
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1.3. Conclusion

Afin de s’assurer de la capacité d’Abaqus® 2 retranscrire les phénomenes de propagation
d’ondes de choc, un modele monodimensionnel, i.e. filaire, a été simulé numériquement. La
simulation des matériaux au comportement de fluide parfait soumis a un choc laser a prédit
des niveaux de vitesse et de contrainte a 1’interface en concordance avec la théorie.

Les configurations de chargement 1D puis 2D sur une géométrie 2D ont été modélisées
afin de déterminer le choix d’une méthode expérimentale susceptible de décoller les particules
présentant I’éventail de niveau d’adhérence le plus large. L’intensité de la traction générée a
I’interface entre la particule et le substrat ainsi que les phénomenes physiques et géométriques
qui en sont responsables ont été analysés.

L’interaction entre la queue de détente du chargement et la réflexion de I’onde de choc en
onde de détente sur la face arriere du substrat, ainsi que la propagation 2D des ondes dans la
particule sont responsables de la sollicitation en traction de I’interface pour un chargement 1D.
Dans le cas 2D, la propagation latérale du choc induit des ondes de détentes obliques dont
I’interaction provoque la création d’une poche de traction déferlant dans le sillage du choc. Le
couplage de ce phénomene avec ceux survenant dans le cas du chargement 1D permet de
solliciter plus intensément I’interface.

Avec un chargement 1D, le niveau de traction maximal moyenné le long de I’interface est
nécessairement inférieur a 200MPa. En effet, 2,5GPa est I’amplitude seuil que I’on peut
atteindre expérimentalement en surface du substrat sous confinement eau (cf. § 2.1).
L’utilisation des effets de propagation bidimensionnelle des ondes dans le substrat permet
d’élever ce niveau de traction maximal a pres de 700MPa. Cette valeur, suffisante pour
décoller des particules, représente donc la traction maximale accessible avec cette source laser.

Les expériences correspondant aux configurations modélisées ont été réalisées afin de
corroborer les résultats obtenus par simulation numérique ; les particules présentes sur le
substrat ont ainsi été décollées. Indiquant que I’intensité maximale de traction que 1’on peut
atteindre est suffisante pour décoller les particules. Ces expériences ont aussi montré qu’a
intensité identique, le chargement 2D a permis d’atteindre une traction plus importante.

La configuration de chargement 2D a donc été sélectionnée pour décoller les particules et
mesurer leur niveau d’adhérence pour la suite de cette étude.

2. CALCUL DES CONTRAINTES A L’INTERFACE ENTRE LA
PARTICULE ET LE SUBSTRAT

Quelle que soit la configuration de chargement sélectionnée, les contraintes a I’interface
entre la particule et le substrat sont uniquement accessibles par simulation numérique. Afin de
comprendre 1’évolution du niveau de traction a I’interface en fonction de la géométrie de la
particule et des parametres de tir laser, une étude paramétrique a ét€ menée. Si les
caractéristiques du laser lui-méme sont connues, celles du tir sont moins aisément accessibles.
En effet, I'utilisation d’un confinement eau allonge la durée de chargement, augmente
I’intensité du choc généré et peut 1égerement modifier la répartition spatiale du faisceau. Ces
caractéristiques ont déja été déterminées en 2004 [BOLIO4]; néanmoins, la dérive des
équipements et des instruments a long terme a pu engendrer des modifications. La premiere
étape a donc été la calibration du tir laser.
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2.1. Calibration du tir laser

2.1.1. Détermination du profil temporel de pression

Le profil temporel d’énergie déposée par le laser a ’interface entre le substrat et le milieu
de confinement est mesuré a chaque tir. Toutefois, I’éjection du plasma, dont la réaction
provoque la génération de 1‘onde de choc dans le matériau, entraine un chargement de
pression en surface dont le profil temporel est déformé. De plus, D'utilisation d’un
confinement constitué d’eau provoque, entre autre, l’allongement de la durée de ce
chargement. Il a donc été nécessaire de déterminer le chargement réel que subit la face avant
du substrat lors du tir laser.

2.1.1.1. Méthode expérimentale

Expérimentalement, un tir laser de ¢ =2GW.cm™ a été appliqué sur une surface de 4mm
de diametre en face avant d’une plaque d’aluminium de 500um d’épaisseur (Figure VI-13.a).
Un confinement par de I’eau dit « confinement eau » constitué de 5 gouttes (cf. Chapitre 2,
§ 3.2.1), i.e. d’une épaisseur de 3mm environ, a été ajouté a I’aide d’une seringue. Le systeme
d’interférométrie laser VISAR™ (cf. Chapitre 2, § 2.2.3) a été positionné de maniére 2 mesurer
I’évolution temporelle de la vitesse matérielle de face arriere du substrat en vis-a-vis du centre

de I’impact.
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Figure VI-13 : a) Schéma donc montage expérimental pour la détermination du profil temporel de
pression de chargement et b) profil du dépot d’énergie normalisé appliqué lors de I’essai

Conjointement, cet essai a été¢ simulé numériquement a I’aide du logiciel hydrodynamique
Shylac® (cf. Chapitre 2, § 4.1). La plaque d’aluminium et le confinement eau ont ainsi été
modélisés en 1D a I’aide de comportements dont les parametres sont détaillés en Annexe 1.
Un dépodt d’énergie a évolution temporelle gaussienne de 25ns a mi-hauteur a été appliqué a
I’interface entre I’eau et le substrat (Figure VI-13.b). Celui-ci constitue en effet une
caractéristique connue du laser. L’évolution temporelle de la pression induite sur une fine
épaisseur du substrat a ainsi pu étre calculée. Cette épaisseur de peau, fixée a 0,5um,
représente la zone d’interaction laser-matiere. Le chargement calculé, considéré comme celui
réellement subi par la face avant du substrat lors du tir laser, a ensuite constitué le parametre
d’entrée des simulations avec Abaqus®.
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L’évolution temporelle de la vitesse de face arriere du substrat provoquée par le
chargement laser a également pu étre calculée par simulation numérique 2D de I’expérience, a
I’aide du logiciel Abaqus®. Les grandes déformations plastiques subies par les matériaux lors
du choc ont en effet nécessité I'utilisation de la modélisation bidimensionnelle. La
comparaison des profils temporels de vitesse de face arriere mesurés expérimentalement et
calculés numériquement ont ainsi permis d’optimiser la détermination du chargement
mécanique de la face avant. Pour cela, I’intensité de ce chargement a été fixée par rapport a
I’amplitude du premier pic de vitesse de face arriere, puis sa durée a mi-hauteur par rapport a
la période des signaux.

2.1.1.2. Résultats et analyse

La simulation numérique du dépdt d’énergie a I'interface entre I’eau et la plaque a été
menée et le profil de pression, révélateur du chargement mécanique subi par la face avant du
substrat, calculé (Figure VI-14). Le confinement eau provoque 1’allongement de la durée du
chargement mécanique d’un facteur 1,8 a mi-hauteur. Cela peut étre expliqué par le fait que le
plasma généré a I’interface fait se propager une onde de choc dans 1’eau, depuis I’interface.
La réflexion de ce choc en onde de détente sur la surface libre expulse le liquide et libere le
plasma. En dessous d’une certaine valeur, 1’épaisseur du confinement doit donc influer sur la
durée de la sollicitation mécanique. Afin d’éviter toute perturbation dans 1’analyse des
résultats et d’assurer une certaine homogénéité, cinq gouttes seront déposées pour chaque
expérience de cette étude réalisée avec un confinement eau.
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Figure VI-14 : Profils temporels normalisés a) du dép6t d’énergie et b) de la pression de chargement,
appliqués lors de I’essai

Les signaux de vitesse de face arriecre mesurés expérimentalement et simulés
numériquement de maniere bidimensionnelle ont été comparés (Figure VI-15.a). L’intensité
de la pression de face avant a été déterminée par correspondance des amplitudes du premier
pic de vitesse. Ainsi, Le flux de 2GW.cm? appliqué sur une surface de 4mm de diametre a
induit un chargement de 1,35GPa en surface.

Le profil de vitesse de face arriere s’est révélé sensible aux variations du profil de
chargement. Ce dernier a été légerement modifié afin de faire correspondre au mieux les
signaux numérique et expérimental (Figure VI-15.b). Le profil n°2, dont la détente finale est
sensiblement plus rapide que celle du profil calculé a 1’aide du logiciel Shylac, a été retenu
pour cette étude.
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Figure VI-15 : a) Signaux de vitesse de face arriere mesurés expérimentalement et simulés
numériquement de maniere bidimensionnelle et b) profils de chargement correspondants

2.1.2. Répartition spatiale du chargement

La couronne de la tache focale affectée par la déperdition d’énergie a été mise en évidence
expérimentalement. Pour cela, un papier thermique a été positionné a la place de la cible et un
tir a été réalisé avec un faisceau atténué a 95% afin d’éviter que le papier ne soit détérioré. Un
confinement constitué de cinq gouttes d’eau a été utilisé. Les variations de couleurs de la
tache observée ont permis d’estimer les dimensions de la zone affectée (Figure VI-16).
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Figure VI-16 : a) Image du spot laser focalisé et atténué sur du papier thermique et b) profil spatial de
I’intensité de chargement correspondante

Le choc laser a brllé le papier, laissant visible un disque bruni. Le pourtour sombre de
cette zone était représentatif de la diminution latérale de 1’énergie. Celui-ci a ét€ mesuré sur
une couronne d’environ 300um de largeur. Ainsi, dans 1’ensemble des simulations
numériques de cette étude, le diametre de tache focale annoncé comprendra cette couronne,
divisée en 6 parties de S0um auxquelles un coefficient d’atténuation a été attribué (Tableau
VI-1). Cette analyse reste malgré tout approximative, dépendant de la sensibilité du papier
utilis€. En revanche, les coefficients d’atténuation ont été optimisés de maniere a faire
correspondre, le mieux possible, les signaux expérimentaux de vitesse de face arriere avec
ceux calculés numériquement. Cette comparaison a été réalisée a partir d’une configuration de
chargement 2D sur de I’aluminium monolithique.

Distance a l'axe (um) 1400 | 1450 | 1500 | 1550 | 1600 | 1650 | 1700
Intensité du chargement 2 (%) | 100 98 95 70 50 33 10

Tableau VI-1 : Répartitions spatiales du chargement mécanique engendré par le faisceau laser lors de I’essai
d’adhérence par choc laser
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Une analyse plus fine de cette atténuation pourrait étre menée en couplant simulations
numériques et mesures expérimentales de vitesses a I’aide d’un systéme VISAR" multipoints.
La correspondance des signaux de vitesses de points répartis sur la face arriere de la plaque
permettrait la détermination précise du profil spatial de chargement.

2.1.3. Etalonnage de la Pression de surface en fonction du flux laser

Le parametre de tir laser controlé est la quantité d’énergie déposée a I’interface entre le
substrat et le confinement sur une surface connue pendant une durée mesurée par un
oscilloscope a déclenchement automatique. Ce dernier mesure la durée a mi-hauteur du profil
temporel gaussien de ce parametre (cf. § 2.1.1.1). A partir de cela, le flux déposé peut étre
calculé. Cependant, le calcul des contraintes a 1’interface entre la particule et le substrat
nécessite la connaissance de 1’intensité de chargement. La calibration du tir laser revient donc
a relier cette pression maximale atteinte en face avant en fonction du flux utilisé.

2.1.3.1. Méthode expérimentale

Le dispositif expérimental décrit au paragraphe 2.1 a été utilisé pour réaliser des tirs a
différents flux, compris entre 0,5 et 9GW.cm’. Pour cela, différents diametres de tache focale
et différentes atténuations de faisceau ont été appliqués afin de solliciter des plaques
d’aluminium dont I’épaisseur variait entre 100 et 500um. Un confinement par cing gouttes
d’eau a été appliqué. Pour chaque tir, le signal de vitesse de face arriere de la plaque sollicitée
a été acquis.

La simulation numérique 2D des expériences correspondantes a été réalisée a 1’aide du
logiciel Abaqus®, dont le paramétre d’entrée de la sollicitation est la pression appliquée en
face avant. L’évolution temporelle de la vitesse de face arriere a été calculée pour étre
comparée a celle mesurée expérimentalement. L’intensité de chargement a ainsi été modifiée
dans les simulations numériques jusqu’a la correspondance de I’amplitude du premier pic des
signaux.

2.1.3.2. Résultats et analyse

L’amplitude du premier pic du signal de vitesse de face arriere mesuré expérimentalement,
représentatif du débouché de la premiere onde de choc sur la face arriere du substrat, a été
comparée a celui calculé numériquement (Figure VI-17.a). En effet, cette onde qui n’a pas
subi d’amortissement ou d’effet de propagation bidimensionnelle est aisément détectable par
le systeme VISAR'. Chaque expérience réalisée puis simulée numériquement a permis de
construire un point de la courbe représentant la pression maximale atteinte en face avant en
fonction du flux laser (Figure VI-17.b).

Au dela de 7GW.cm?, la pression de chargement s’effondre car le seuil de claquage du
milieu de confinement, autour de 6GW.cm’ pour I’eau, est atteint. Le confinement n’est alors
plus transparent pour la longueur d’onde du laser et le plasma est généré a sa surface libre.
Entre 5,5 et 6,5 GW.cm?, un comportement chaotique est observé. Pour ces flux proches du
seuil de claquage, le plasma responsable de 1’établissement de 1’onde de choc peut étre généré
dans les zones les moins transparentes du confinement, plus ou moins éloignée de I’interface.
La pression de face avant diminue alors fortement.

Une courbe a tendance logarithmique pourrait €tre appliquée a ces quelques points entre 0
et 6GW.cm”. Le coefficient de détermination de celle-ci serait alors de 0,978. Pour mener
cette analyse, une douzaine de tirs ont été réalisés. Les résultats pourraient étre affinés par la
réalisation de nombreux tirs donc par une approche statistique.
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Figure VI-17 : a) comparaison du signal de vitesse de face arriere obtenu expérimentalement et calculé
numériquement et b) courbe d’étalonnage Pression-Flux déterminée

Ces résultats ont permis de vérifier que le chargement maximal de la face avant du
substrat accessible avec cette source laser serait compris entre 2,5 et 2,8GPa.

De maniere a s’assurer que la contrainte calculée a I'interface entre la particule et le
substrat est bien représentative, chaque expérience de tir laser est accompagnée d’une mesure
de vitesse de face arriere par VISAR". Dans la suite de cette étude, l'intensité réelle de
chargement sera alors recalculée en fonction de la correspondance entre simulation et
expérimentation.

De plus, la pression maximale atteinte pour un flux donné dépend de I’interaction laser-
matiere donc de la nature du substrat. Afin d’éviter toute erreur dans la suite de 1’étude, des
plaques d’aluminium pur ont été utilisées pour ces expériences.

2.2. Calcul des contraintes

Le modele de chargement 2D sur une particule 2D a été utilisé afin d’étudier 1’influence
des parametres de 1’expérience sur le niveau de traction généré a I’interface. Ainsi, dans la
modélisation numérique, le flux laser, le diametre de tache focale, la géométrie de la particule
et la position de la particule par rapport au centre de la tache focale laser ont été modifiés.
L’analyse de ces parametres a €ét€ menée afin de déterminer des optimums pour les
expériences, d’une part, et de mieux apprécier la limite de validité des hypotheses posées,
d’autre part. Pour I’ensemble des études paramétriques, un modele axisymétrique similaire a
celui décrit au paragraphe 1.2.2 de ce chapitre a été utilis€. Des modifications par rapport au
parametre étudié lui ont dans chaque cas été apportées.

2.2.1. Influence de la géométrie de la particule

2.2.1.1. Modele de simulation

Parce que I’essai d’adhérence LASAT  est sensible 2 la morphologie des interfaces, des
particules de cuivre de différentes tailles et morphologies enchadssées dans un substrat
d’aluminium de 2,7mm d’épaisseur ont été modélisées. Ainsi, des particules sphériques et
ovales présentant un enfoncement plus ou moins prononcé ont été considérées (Figure VI-18).
Avec des diametres compris entre 15 et 60um, ces morphologies étaient représentatives de
I’aspect des particules apres projection. Cette modélisation a ainsi permis d’étudier 1’influence
de la taille, de I’enfoncement et de la morphologie des particules sur le niveau de sollicitation
a I'interface. Ce niveau atteint au cours du temps a été calculé en moyenne sur I’ensemble de
I’interface. La face avant du substrat a été sollicitée sur un rayon de 1,85Smm avec une
pression de surface de 2,5GPa.
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Figure VI-18 : Morphologie initiale des particules éprouvées numériquement par essai d’adhérence LASAT

2.2.1.2. Résultats et analyse

2.2.1.2.1. Influence de la profondeur des particules

L’évolution temporelle de la contrainte a I'interface d’une particule sphérique de 60um de
diametre peu enfoncée dans le substrat a été calculée et comparée a celle d’une particule de
méme dimension, enchassée profondément (Figure VI-19).

Cette différence de profondeur provoque un faible décalage temporel de la sollicitation de
I’interface et une légere atténuation de I’intensité. En effet, le choc parcourt quelques dizaines
de microns supplémentaires dans le cas de la particule peu enchassée, qui présente une
interface plus proche de la face arriere du substrat. De plus, le croisement des ondes incidente
et réfléchie survient plus proche de I’interface, atténuant ainsi 1égerement la sollicitation. De
maniere similaire, les poches de traction 1D et 2D se forment et croisent visiblement plus loin
de I’interface, diminuant ainsi leur intensité lors de leur passage a travers I’interface. Il doit
donc exister une profondeur optimale pour laquelle la traction a I’interface est maximale,
entre la zone de création de la poche 1D et celle du croisement entre les poches 1D et 2D.
Toutefois, une profondeur trop importante pourrait augmenter considérablement le niveau
d’adhérence de la particule par ancrage mécanique et l'intensité de traction atteinte a
I’interface ne suffirait probablement plus.
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Figure VI-19 : Evolution temporelle du niveau de contrainte moyenné sur I’interface pour des
particules peu et bien enchassées

2.2.1.2.2. En fonction du diametre des particules

Les évolutions temporelles de la contrainte a I’interface de particules de 15, 30 et 60um de
diametre, présentant le méme enfoncement prononcé, ont été comparées (Figure VI-20).

Si les phénomenes physiques de propagation restent identiques a ceux évoqués au
paragraphe 1.2, cette différence de taille provoque une atténuation de l’intensité de la

194



Chapitre 6 — Adhérence

sollicitation de I’interface. En effet, La traction engendrée par les effets 2D varie d’environ
30% lorsque le diametre est modifié de 50%. En revanche, la géométrie de cette poche étant
indépendante de la taille de la particule, la durée de sollicitation par son passage a travers
I’interface est identique pour les trois diametres. L’intensité de la traction induite par les effets
1D n’évolue presque pas puisqu’elle est le résultat de I’interaction entre deux ondes de
détente peu dépendantes de la géométrie de la particule. Néanmoins, la durée de cette
sollicitation varie notablement. En effet, cette traction est maintenue tant que la réflexion sur
la face arriere de la particule de I’onde de détente précédant cette poche 1D ne repasse pas a
travers I’interface. Plus la particule est de petite dimension, moins cette sollicitation dure et
moins la superposition des effets 1D et 2D est effective.
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Figure VI-20 : Evolution temporelle du niveau de contrainte moyenné sur I’interface pour des
particules de 15, 30 et 60um de diametre

11 doit donc exister une taille critique de particule, entre 30 et 60um, a partir de laquelle la
superposition des effets 1D et 2D a I'interface existe. Ce phénomene indique que pour les
particules les plus adhérentes, il doit étre plus aisé de mesurer ce niveau d’adhérence pour
certaines classes de particules. D’autre part, le mode de sollicitation est différent pour les
petites, qui subissent deux sollicitations de faible durée, et les grosses particules qui subissent
une sollicitation de longue durée. Dépendant du critere choisi pour mesurer le niveau
d’adhérence des particules, ce dernier pourrait devenir comparable uniquement pour des
particules de méme diametre.

2.2.1.2.3. Influence de I’écrasement des particules
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Figure VI-21 : Evolution temporelle du niveau de contrainte moyenné sur I’interface pour des
particules aplaties et rondes
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Les évolutions de la contrainte a I’interface de deux particules de diametre initial de 15um,
I’une sphérique et I’autre de forme elliptique, ont été¢ comparées (Figure VI-21).

L’écrasement de la particule induit une diminution de son diametre selon 1’axe vertical.
Cela en réduit la durée de la sollicitation 1D, comme décrit dans le paragraphe précédent. De
plus, le recouvrement des bords de la particule par le substrat modifie la propagation des
ondes, atténuant ainsi I’intensité de la traction 1D et amplifiant celle de la compression induite
par la réflexion de la poche 2D sur la face arriere. L’écrasement, influengant la traction
uniquement provoquée par les effets 1D, représente donc un parametre a prendre en compte
pour la mesure du niveau d’adhérence des particules.

2.2.2. Influence du flux laser

2.2.2.1. Modele de simulation

Une particule de cuivre largement déformée de 15um de diametre située sur 1’axe de
symétrie du systeme a été modélisée (Figure VI-22). Assimilée a une ellipse, la morphologie
de cette dernicre a été choisie proche de celle obtenue par simulation numérique apres
I’impact a grande vitesse sur le substrat (cf. Chapitre 4). Cette particule était enchassée dans
un substrat d’aluminium de 2,7mm d’épaisseur qui la recouvrait partiellement. La face avant a
été sollicitée sur un rayon de 1,85mm avec une pression de surface variable, comprise entre
0,2 et 3GPa. Ces chargements, qui correspondent a des flux laser compris entre 0,5 et
6GW.cm® (cf. § 2.1.3) ont permis 1’étude de I’influence de I'intensité de chargement sur le
niveau de contrainte induit a I’interface. Ce niveau de sollicitation atteint au cours du temps a
été calculé en moyenne sur I’ensemble de I’interface.
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Figure VI-22 : Modele de simulation numérique d’une particule de 15um de diametre 1égerement
enchissée et aplatie

2.2.2.2. Résultats et analyse

L’évolution temporelle du niveau de chargement a l’interface a été calculée (Figure
VI-23.a). La proximité de l’interface et de la face arriere du substrat, induit par la
morphologie écrasée, implique un niveau de contrainte fortement atténué par rapport aux
particules plus larges (cf. § 2.2.1). Pour différents flux, I’intensité maximale et la durée
temporelle a mi-hauteur de la traction engendrée par les effets 1D et 2D ont été comparées
(Figure VI-23.b). La traction maximale générée a I’interface est favorisée par la pression de
chargement et, par conséquent, le flux laser.

Au dela du seuil de 1GPa de chargement, la traction induite par les effets 2D permet de
solliciter I'interface. Cela indique que, pour des chargements de plus faible intensité, la poche
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de traction en amont de I’interface est fortement atténuée par sa propagation bidimensionnelle.

Au-dela de 2,4GPa de chargement, elle devient prépondérante par rapport a celles induites par
les effets 1D. Méme si I'interaction de la poche 2D avec la réflexion de I’onde de choc sur la
face arriere du substrat s’effectue loin de I’interface, I’intensité de la poche est suffisamment
élevée pour solliciter convenablement la particule.
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Figure VI-23 : a) Evolution temporelle de la contrainte moyennée sur I’interface et b) évolution de la
contrainte et de la durée d’interaction en fonction de la pression de chargement en face avant

En revanche, la durée de sollicitation n’évolue que trés peu en fonction du niveau de
chargement. Cette faible variation par rapport a la durée de sollicitation engendrée par la
superposition des effets 1D et 2D (cf. § 1.2.3) permet de la supposer constante.

Ces résultats indiquent que le niveau maximal de sollicitation des petites particules est
inférieur a 270MPa. Si cette intensité ne convenait pas, des expériences sous vide pourraient
étre envisagées afin de repousser le seuil de claquage du milieu de confinement et d’appliquer
ainsi un chargement en face avant du substrat bien supérieur a 3GPa.

2.2.3. Influence du diametre de tache focale

2.2.3.1. Configuration du modele numérique

Une particule de cuivre fortement déformée de 15um de diametre située sur 1’axe de
symétrie du systeme a été étudiée (cf. § 2.2.1). Cette particule était enchassée dans un substrat
d’aluminium de 2,7mm d’épaisseur la recouvrant partiellement et dont la face avant de ce
dernier a été sollicitée sur un rayon variable, compris entre 1,5 et 2,25mm, avec une pression
de surface de 2,5GPa. Ces diametres de tache, dont 1’utilisation a provoqué des effets 2D par
propagation bidimensionnelle des ondes, ont permis d’étudier I'influence du diametre de
tache focale sur le niveau de sollicitation généré a ’interface entre la particule et le substrat.
Ce niveau atteint au cours du temps a été calculé en moyenne sur I’ensemble de I’interface.

2.2.3.2. Résultats et analyse

Pour chaque diametre de tache considéré, I’évolution temporelle du niveau de chargement
a I'interface a été calculée. L’intensité maximale et la durée temporelle a mi-hauteur de la
traction induite par les effets 1D et 2D ont été comparées (Figure VI-24).

La durée de sollicitation évolue tres peu en fonction du diametre de la tache focale et des
effets considérés. Entre 1,7 et 1,9mm, les effets 2D sont prépondérants par rapport aux effets
1D. Au-dela de cet intervalle, le chargement tend a devenir a caractere 1D et la traction 2D
diminue fortement alors que la traction 1D stagne. En dessous, la poche de traction 2D se
forme trop en amont de I’interface et perd en intensité lors de sa propagation dans le sillage de
I’onde de choc.
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Figure VI-24 : évolution de la contrainte et de la durée d’interaction en fonction du diametre de tache focale

Un maximum de traction, résultant a la fois des effets 1D et 2D, est observé pour un rayon
de 1,7mm. Cette valeur sera donc conservée pour les expériences visant a décoller les
particules et a déterminer leur niveau d’adhérence. Pour la mesure du niveau d’adhérence des
particules, la tache focale sera par conséquent composée d’une zone centrale de 1,4mm de
rayon sur laquelle le flux sera maximal et d’une zone périphérique de 300um sur laquelle le
flux diminuera par paliers de 50um, selon les coefficients déterminés au paragraphe 2.1.2 de
ce chapitre.

2.2.4. Influence de la position de la particule par rapport au centre de la tache

2.2.4.1. Configuration du modele numérique

Plusieurs particules sphériques de cuivre de 60um de diametre ont €t€ enchassées dans un
substrat d’aluminium de 2,7mm d’épaisseur. Ces particules étaient réparties de manicre
homogene sur la face arriere du substrat sur un rayon de 1,4mm afin d’étudier I'influence de
la position de la particule par rapport au centre du laser sur la contrainte a 1’interface
(Figure VI-25). La face avant du substrat a été sollicitée sur un rayon de 1,7mm avec une
pression de surface de 2GPa. Pour chaque particule, le niveau de sollicitation atteint au cours
du temps a été calculé en moyenne sur I’ensemble de I’interface.

:Axe de symétrie

s, 522
|Ave. Crit.:

-112282+03

1,85mm
Figure VI-25 : Modele de simulation numérique de particules de 60um de diametre réparties sur la face arriere

2.2.4.2. Résultats et analyse

L’évolution temporelle des niveaux de contrainte générés aux interfaces a été calculée et
comparée pour chaque particule, numérotée de 1 a 8 du centre vers la périphérie (Figure
VI-26.a et b). Quelle que soit la position de la particule par rapport au centre de la tache laser,
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le niveau de traction engendré par les effets 1D est identique. En revanche, la superposition
des effets 1D et 2D du chargement est moins intense voire inexistante pour les particules
situées en périphérie. En effet, le rayon de la poche de traction 2D générée par la propagation
bidimensionnelle des ondes dans le substrat est bien inférieur a 1,4mm. Néanmoins, le niveau
de sollicitation maximal en traction est similaire pour les cinq particules situées proche du
centre de la tache laser. Une zone d’observation de 800um de diametre pour I’analyse du
décollement des particules sera alors définie dans cette étude.
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Figure VI-26 : Evolution temporelle de la contrainte moyennée sur I’interface en fonction de la position
des particules

D’autre part, la géométrie de cette poche 2D, plus large sur I’axe que sur les bords, induit
un chargement en traction plus long au centre de la tache laser qu’en périphérie. Cette durée
de chargement en traction a mi-hauteur varie entre 140ns et 72ns. Cette durée de chargement
ne peut donc pas étre considérée identique sur une zone de 800um de rayon.

Dans la suite de cette étude, le décollement des particules sera considéré indépendant de la
durée de la sollicitation. Seul le seuil maximal de traction, moyenné le long de I’interface,
servira a la détermination du niveau d’adhérence des particules. Afin de limiter I’erreur
engendrée par cette approximation, des zones de 800um sur lesquelles la durée de sollicitation
diminue de 30% environ seront analysées.

L’effet de la durée de sollicitation pourrait toutefois étre analysé par comparaison de deux
zones, ’'une centrale et I’autre en périphérie, pour deux intensités de sollicitation maximale
identiques. Pour cela, deux tirs a flux différents seraient nécessaires afin de faire correspondre
le niveau de chargement de la zone centrale pendant la durée t; avec celui de la zone en
périphérie pendant la durée t,.

D’autre part, I’analyse de zones localisées plus loin du centre de la tache laser permettrait
de considérer de faibles durées de sollicitation, laissant ainsi acces a la comparaison avec les
particules de diametre bien inférieur. Les intensités de chargement correspondantes a une
sollicitation interfaciale identique devront dans ce cas étre prédéterminées en conséquence.

2.2.5. Influence du lieu de I’interface

2.2.5.1. Configuration du modele numérique

Une particule sphérique de cuivre de 60um de diametre a ét€ enchassée dans un substrat
d’aluminium de 2,7mm d’épaisseur. La face avant de ce dernier a été sollicitée sur un rayon
de 1,85mm avec une pression de surface de 2,5GPa. Une cinquantaine de « capteurs »
numériques ont été répartis de maniere homogene le long de l’interface afin d’étudier
I’évolution spatiale du niveau de contrainte atteint (Figure VI-27).

199



Chapitre 6 — Adhérence

, Axe de
I symétrie

5mm 2,7mm

1,85mm
Prrrrrrrret

Figure VI-27 : Modgle de simulation numérique d’une particule de 60um de diametre

2.2.5.2. Résultats et analyse

Les évolutions temporelles du niveau de contrainte en chaque capteur ont été calculées et
comparées. Les niveaux de contrainte Sy, maximale atteints ont été reportés sur un graphique
en fonction de la distance séparant le point de I'interface considéré et I’axe de symétrie
(Figure VI-28). Ces données n’indiquent donc pas a quel instant ce niveau maximal de
traction a été atteint en chaque point. Toutefois, les extrémités n’étant espacées que d’une
soixantaine de microns tout au plus, ’intensité maximale a été supposée atteinte au méme

instant en tous points de I’interface.
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Figure VI-28 : Evolution de la contrainte maximale S,, atteinte en fonction de la position sur I’interface

Sur la calotte formée par le fond de I’interface, représentant en coupe 50% de la surface de
contact, I’intensité maximale de la traction varie de 5%. Sur cette zone, le chargement peut
donc étre considéré comme constant. Sur le reste de [D’interface, ce seuil diminue
progressivement jusqu’a 65% de la valeur maximale avant de devenir nul en périphérie, a
I’interface entre la particule, le substrat et I’air.

Les principaux phénomenes physiques responsables de 1’adhérence qui se produisent
pendant I’impact ont été observés proche de la zone intermédiaire (cf. Chapitre 5, § 1.2). Si la
particule s’est décollée pendant 1’essai d’adhérence, le niveau de traction responsable a donc
été supposé proche de celui de cette zone donc du fond de la particule. En effet, la rupture a
I’'interface a été considérée comme binaire, i.e. totale ou absente, conférant aux matériaux un
comportement fragile proche de I’interface.

2.3. Conclusion

Pour I’essai d’adhérence par choc laser, la traction atteinte a 1’interface est uniquement
accessible via la simulation numérique. Afin de s’assurer de la cohérence des niveaux calculés,
les parametres de tir ont été calibrés a partir d’'une donnée du laser: le profil du dépot
d’énergie dont 1’évolution temporelle est gaussienne. Pour cela, expériences et simulations
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numériques ont €ét€é menées conjointement. Ainsi, le profil temporel de pression de
chargement subi par la face avant du substrat lors de 1’éjection du plasma ainsi que son
intensité en fonction du flux laser ont été déterminés. De plus, une atténuation spatiale
représentative en périphérie de tache focale favorisée par les effets de bord a été prise en
compte.

Afin de comprendre l’influence des parametres de tir laser et de la géométrie des
particules sur le niveau de traction généré a I’interface, une étude paramétrique par simulation
numérique a été menée.

La sensibilité de 1’essai d’adhérence par choc laser a la morphologie des interfaces a été
mise en évidence par la modification de la taille, de la profondeur de pénétration et de
I’écrasement des particules. L’influence des deux derniers parametres s’est toutefois révélée
faible devant celle du premier. De plus, cet essai d’adhérence étant local, des zones d’environ
800um de diametre sont analysées. Sur ces dimensions, des particules de diametre identique
sont projetées dans des conditions similaires et présentent par conséquent une morphologie
identique. L’hypothese selon laquelle seul le diametre de la particule influe de maniere
significative sur I’intensité de la sollicitation a donc été posée pour la mesure du niveau
d’adhérence des particules, dans la suite de cette étude.

Le diametre de tache focale et le flux laser ont également été modifiés afin d’estimer la
traction maximale susceptible d’étre atteinte a D'interface. Celle-ci étant une fonction
croissante du flux laser utilis€, une tache focale de 3,4mm de diametre s’est révél€ constituer
le couple optimal pour une épaisseur de substrat de 2,7mm.

3. NIVEAU D’ADHERENCE DES PARTICULES

Lors de I’essai d’adhérence par choc laser, un niveau élevé de traction est généré a
I’interface entre la particule et le substrat pendant plusieurs dizaines de nanosecondes.
Dépendant de la géométrie et des parametres de tir (cf. § 2), cette intensité a suffi a
désolidariser des particules, initialement adhérentes au substrat.

Favorisant les interactions métallurgiques et 1’adhérence mécanique locale, 1’adhérence de
la couche d’oxyde ou I’ancrage de la particule, les conditions d’impact lors de la projection
influenceraient le niveau d’adhérence des particules. Afin de mettre en évidence cette
dépendance, une méthode d’estimation de ce seuil a été élaborée.

3.1. Méthode de détermination du niveau d’adhérence

Une méthode expérimentale a été établie pour estimer le niveau d’adhérence des
particules élémentaires. Le substrat de 2,7mm d’épaisseur, sur la face arriere duquel sont
déposées les particules, a été positionné en vis-a-vis d’une plaque de PMMA (Figure VI-29).
La face avant du substrat a ét€ irradiée sur une surface de 1,7mm de rayon afin de générer un
chargement 2D optimal (cf. § 2.2.3).

Le décollement des particules a été détecté de maniere post-opératoire par observation
microscopique. Pour cela, des cartographies de la zone sollicitée avant et apres tir laser ont été
comparées.

La contrainte générée a l’interface a été calculée numériquement via les simulations
développées précédemment. Puisque le flux laser a été corrélé a I’intensité de la pression de
chargement en face avant du substrat (cf. § 2.1.3), le niveau de contrainte calculé a I’interface
a été supposé cohérent. Toutefois, afin d’éviter les erreurs d’incertitude ou de reproductibilité,

201



Chapitre 6 — Adhérence

une seconde mesure expérimentale via le systeme VISAR" a donné la possibilité de recalibrer
les simulations lors de chaque tir. Celui-ci, usuellement utilisé pour mesurer la vitesse de face
arriere des revétements, a permis d’acquérir la vitesse de face arricre du substrat. En effet, le
diametre du faisceau du laser Verdi étant bien plus large que le diametre des particules, et vu
le caractere sphérique de la surface libre des particules, toute mesure de vitesse des particules
aurait été impossible. Lors des simulations numériques, la vitesse calculée de la face arriere
du substrat a donc été recalée sur celle mesurée expérimentalement (Figure VI-29).
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Figure VI-29 : Schéma du protocole expérimental pour la détermination du niveau d’adhérence des particules

Puisque la traction générée a I’interface s’est révélée sensible a I’intensité du chargement
mécanique en face avant et donc au flux laser appliqué, ce dernier a été diminué jusqu’a ce
que les particules ne se soient plus décollées. Le niveau d’adhérence des particule a alors été
atteint (Figure VI-30). Pour un repérage plus aisé des particules décollées dans la zone
sollicitée, cette derniere a été marquée au feutre avant 1’essai d’adhérence.
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Figure VI-30 : Cartographies MEB" avant et apres choc laser pour différentes intensités de tir
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Pour une zone observée, le niveau d’adhérence des particules peut étre défini de
différentes manieres : la sollicitation minimale pour laquelle toutes les particules de la zone
sont décollées, la sollicitation maximale pour la quelle aucune particule n’est décollée, ou
encore la sollicitation pour laquelle un pourcentage donné des particules sont décollées. La
derniere définition avec un taux de décollement d’environ 50% sera appliqué ici.

Les résultats pourraient étre affinés en sélectionnant uniquement des particules de méme
diametre lors de la projection. A conditions d’impact identiques, ces particules présenteraient
un niveau d’adhérence similaire sur la zone observée. Ainsi, quel que soit le flux sélectionné,
I’essai d’adhérence serait binaire, présentant soit une zone entierement dépourvue de particule,
soit une zone de particules adhérentes. Les trois définitions convergent alors vers une unique
valeur, I'unique niveau d’adhérence des particules.

3.2. Influence de la vitesse d’'impact

Pour étudier I’influence de la vitesse d’impact des particules sur leur adhérence au substrat,
trois catégories de particules de large diametre, i.e. 60um en moyenne, ont été considérées.
Les premieres ont été obtenues avec les conditions de projection les plus intenses, 3MPa et
600°C engendrant des vitesses d’impacts de 1’ordre de 390m.s’! (cf. Chapitre 3, § 2.2.4); les
autres ont correspondu 2 des particules projetées 2 320m.s” et 250m.s” environ, projetées
respectivement sous 3MPa et 400°C et 2MPa et 400°C. L’analyse du décollement des
particules par des sollicitations a différents flux laser a été menée afin d’établir le seuil
d’adhérence des particules en fonction de leur vitesse d’impact (Figure VI-31). Les particules
ont été considérées adhérentes en moyenne tant que 50% de celles présentes dans la zone
observée n’avaient pas été arrachées du substrat.

Conditions
de projection

3MPa-600C —+ X

3MPa-400C + X X X

2MPa-400C + XX XXX

680 530 460 370 140 Traction a
l'interface (MPa)

Figure VI-31 : Tableau d’adhérence des larges particules en fonction des conditions de projection

Les particules projetées sur le substrat 2 environ 390m.s”' présentent un seuil d’adhérence
compris entre 530 et 680MPa comparativement 2 celles projetées a environ 340m.s™' dont le
seuil est déterminé entre 370 et 460MPa. Le tres faible niveau d’adhérence des particules a
faible vitesse d’impact ne peut étre estimé précisément. Toutefois, celui-ci est bien inférieur a
140MPa, niveau de traction calculé par simulation numérique de chargement 1D
correspondant 2 un flux de 0,5GW.cm™. En effet, plus de 50% des particules ont décollé
malgré cette faible intensité de chargement. Par conséquent, I’augmentation de la vitesse
d’impact favorise 1’adhérence, méme si 1’évolution de cette derniere n’est pas linéaire. L’effet
de I’élévation de la température du gaz propulseur sur I’adhérence ne se révele pas
prépondérant par rapport a celui de I’élévation de la pression. Par conséquent, la thermique
des matériaux, favorisant considérablement I’adhérence (cf. Chapitre 3, § 3.2.5), ne semble
pas avoir été modifiée. Cela renforce I’hypothese posée lors de I’établissement des conditions
d’impact d’ordre thermique (cf. Chapitre 3, § 3.2.4).
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Figure VI-32 : Cartographies MEB" avant et aprés choc laser pour différentes intensités de tir pour les
particules fines

Une analyse similaire a ét€ menée pour les particules d’environ 20um de diametre qui ont
été projetées sur le substrat a des vitesses plus élevées et ont présenté une couche d’oxyde
plus fine. Le niveau d’adhérence de ces particules, obtenues avec les conditions de projection
les moins intenses, a été estimé proche de 230MPa. En effet, environ 50%, respectivement
moins de 50%, des particules de 20um de diametre ont été décollées avec une sollicitation a
I’interface de 230MPa et 175MPa (Figure VI-32).

Le seuil d’adhérence des fines particules projetées avec des conditions plus séveres s’est
révélé etre bien supérieur a 270MPa mais n’a pas pu étre déterminé précisément. En effet,
cette sollicitation maximale de I’interface n’a pu décoller qu’une infime quantité de particules.
Des tirs réalisés sous vide avec une source laser plus puissante permettraient d’accroitre le
niveau de traction généré a l’interface et ainsi d’estimer le niveau de d’adhérence de ces
particules.

L’élévation de la vitesse d’impact, qui influe sur la profondeur de pénétration des
particules et sur I’évolution des grandeurs locales proches de I’interface (cf. Chapitre 4),
favorise visiblement I’adhérence des particules au substrat. Le recouvrement de ces dernicres
par le substrat et les interactions mécaniques et métallurgiques locales doivent par conséquent
jouer des roles complémentaires.

204



Chapitre 6 — Adhérence

3.3. Influence du recouvrement des particules

La périphérie des crateres laissé€s par les particules arrachées a présenté les stigmates du
frottement entre la particule et le substrat au moment du décollement (Figure VI-33).
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Figure VI-33 : Images MEB" d’un cratere laissé par une particule aprés décollement lors de I’essai LASAT"

Le recouvrement des bords par le substrat doit donc retenir la particule, améliorant ainsi
son niveau d’adhérence par ancrage mécanique. Pour étudier I'influence sur 1’adhérence de ce
recouvrement, des particules de large diametre obtenues avec des conditions de protection de
3MPa et 600°C ont été considérées. Leur niveau d’adhérence moyen a précédemment été
estimé entre 530 et 680MPa. La face arriere de 1’un des spécimens a été polie mécaniquement
de maniere a réduire le recouvrement des particules par le substrat. Les particules adhérentes
ont donc elles aussi été tronquées sur environ un quart de leur hauteur et ont ainsi présenté
une surface libre plane (Figure VI-34).

Face arriére du
substrat

Apres
projection

Apres
polissage

Figure VI-34 : Schéma des échantillons tronqués obtenus apres polissage mécanique de la face arriere

La face avant du substrat a été soumise 2 un flux de 3,5GW.cm™. Les cartographies sur
des zones de dimension comparable avant et apres tir laser ont été réalisées et comparées
(Figure VI-35). La traction maximale générée a I’interface correspondante a été calculée. A
flux identique, celle atteinte a l’interface des particules non polies est supérieure a celle
générée a I’interface des particules tronquées. En effet, ces dernieres présentent une épaisseur
plus faible, défavorisant ainsi la proximité de I’interaction des ondes de détentes par rapport a
I’interface (cf. § 2.2.1).

Sollicitées a 450MPa, pres de 50% des particules tronquées de la zone encadrée ont été
décollées. Le niveau d’adhérence correspondant est donc estimé proche de cette valeur. Pour
une sollicitation plus intense, de 530MPa, seulement 25% des particules non polies ont été
arrachées. Leur niveau d’adhérence, estimé entre 530 et 680MPa (cf. § 3.2), a, par conséquent,
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été amélioré. Améliorant 1’adhérence globale d’environ 160MPa, les effets du recouvrement
par le substrat ont ainsi pu étre découplés et quantifiés.

3,5GW.cm2- particules polies 3,5GW.cm2
- T O QSR

Apres projection

Apres tir laser

T

_max_interface

: 450MPa T

_max_interface

: 530MPa

Figure VI-35 : Cartographies MEB" avant et aprés choc laser pour différentes intensités de tir pour des
particules tronquées de 60um de diametre

Malgré son rdle important, 1’ancrage mécanique par recouvrement des particules ne peut
pas étre considéré comme le seul phénomene a augmenter 1’adhérence. En effet, 50% des
particules tronquées n’ont pas été décollées malgré une sollicitation de 450MPa. Ainsi, méme
pour les particules enrobées d’une couche d’oxyde, cela indique qu’il existe une adhérence
mécanique et métallurgique locale entre la particule et le substrat. Ce lien se formerait a
travers la couche d’oxyde ou dans les zones de rupture de la couche, zone de contact possible
entre les matériaux « propres », qui apparaissent sous l’effet de I'importante déformation
provoquée par I’'impact (cf. Chapitre 5 et 7).

3.4. Influence de la couche d’oxyde

3.4.1. Influence de la couche d’oxyde sur le niveau d’adhérence

Les particules enrobées d’une épaisse couche d’oxyde (cf. Chapitre 3, § 1.1), doivent
présenter une adhérence inférieure a celles pour lesquelles les interactions métallurgiques sont
favorisées. Afin de déterminer I’influence de 1’épaisseur de la couche d’oxyde sur I’adhérence,
deux tailles de particules ont été étudiées : 20um et 60um de diametre moyen. Les épaisseurs
de leur couche d’oxyde étaient respectivement de 20 et 110nm. De plus, elles ont été obtenues
respectivement avec des conditions de projection de 2MPa et 3MPa pour 400°C, de maniere a
comparer des vitesses d’impact similaires, de 1’ordre de 320m.s™ (cf. Chapitre 3). Le niveau

206



Chapitre 6 — Adhérence

d’adhérence des particules les plus larges a précédemment été estimé entre 370 et 460MPa et
celui des plus fines autour de 230MPa (cf. § 3.2).

Par conséquent, le niveau d’adhérence moyen de ces dernieres s’est révélé bien inférieur,
en intensité, a celui des particules plus oxydées. D’autre part, a vitesse d’impact comparable,
le niveau d’adhérence a augmenté avec le diametre des particules. L’adhérence purement
mécanique des plus larges donc des plus oxydées, aurait du étre inférieure a celle des plus
fines. Cependant, a vitesse d’impact donnée, la température maximale du substrat atteinte
localement a I’interface croit avec le rayon de la particule (cf. Chapitre 4), favorisant ainsi la
déformation locale du substrat et ’ancrage mécanique de la couche d’oxyde. De plus, ce
phénomene améliore les interactions métallurgiques entre la particule et le substrat, méme en
présence d’une couche d’oxyde. Soit des surfaces dites fraiches entrent en contact et
interagissent, soit les interactions surviennent a travers la couche d’oxyde. L’adhérence des
particules présentant une épaisse couche d’oxyde peut ainsi €tre améliorée.

Ce résultat doit étre pondéré par le fait que, respectivement simple et longue pour les unes
et double et courte pour les autres, la sollicitation appliquée aux particules larges et fines a été
différente (cf. § 2.2.4). Toutefois, I’hypothese selon laquelle les particules les plus larges
soumises a une double sollicitation en traction décolleraient avec une amplitude moins élevée,
n’est pas a exclure. Les particules les plus fines pourraient alors présenter un niveau
d’adhérence supérieur aux plus larges. Un moyen plus précis de comparer 1’adhérence des
interfaces avec et sans oxyde serait de projeter par cold spray des particules de 60um de
diametre préalablement chauffées sous atmosphere hydrogéné. L’épaisseur de la couche
d’oxyde serait alors réduite a celle d’une fine couche de passivation.

3.4.2. Influence de la couche d’oxyde sur la morphologie des crateres

Les crateres de particules de 60um de diametre, décollées par 1’essai d’adhérence, ont été
observés (Figure VI-36). Fortement oxydées et obtenues avec des conditions de projection de
3MPa et 400°C, i.e. avec des vitesses d’impact de 1’ordre de 330m.s'1, ces particules ont été
sollicitées lors d’un tir laser de 2GW.cm™. Les cratéres de particules de 10um de diameétre
faiblement oxydées, impactées a forte et moyenne vitesses et également sollicitées par un tir
laser de 2GW.cm™, ont été comparés aux précédents (Figure VI-37).

Figure VI-36 : Observation de crateres laissés par des particules de large diametre apres décollement par
’essai LASAT" en fonction de la position par rapport au centre de la tache focale

Les crateres des particules initialement enrobées d’une épaisse couche d’oxyde présentent
des facies de rupture homogenes, soit entre la particule et la couche d’oxyde soit entre cette
dernicre et le substrat. En fonction de la sollicitation appliquée, la couche d’oxyde est
décollée dans des proportions différentes. Son adhérence sur le substrat se révele plus élevée
que l’adhérence de la particule sur cette couche. Le seuil estimé par observation du
décollement des particules est, par conséquent, celui de la particule sur la couche. Il serait

207



Chapitre 6 — Adhérence

toutefois possible d’accéder au niveau d’adhérence de la couche d’oxyde sur le substrat en
comparant les différents crateres obtenus avec une intensité de chargement identique. En
fonction de la position de la particule par rapport au centre de la tache laser, la traction est
diminuée. De plus, a position fixée, le niveau de traction diminue le long de I’interface. Pour
les crateres présentant une couche d’oxyde encore adhérente sur les bords, comme ceux
présents en périphérie de tache, le calcul du niveau de contrainte au niveau de la zone
charniere permettrait de déterminer le seuil d’adhérence de cette couche d’oxyde.

Malgré les nombreuses expériences réalisées sur une large gamme d’intensité de
sollicitation, aucun cratere n’a présenté de couche d’oxyde encore adhérente en son fond. Cela
indique que le niveau d’adhérence de cette couche n’est pas constant tout le long de
I’interface. Il doit en effet évoluer en fonction de zones ol la température locale pendant
I’impact est la plus élevée et ou la déformation de la particule est la plus intense.

Les crateres des particules enveloppées d’une fine couche d’oxyde présentent des
différences plus marquées avec des ruptures peu homogenes pour les vitesses d’impact les
plus élevées, et relativement homogenes pour les plus faibles (Figure VI-37). Ces différents
facies semblent étre la conséquence d’une rupture le long d’une interface bien délimitée,
d’une part, et dans une zone interfaciale avec des intermétalliques en présence, d’autre part.

Figure VI-37 : Observation de cratéres laissés par de fines particules aprés décollement par I’essai LASAT"

A conditions de projection identiques, les particules de 20um de diametre présentaient un
niveau d’adhérence largement supérieur a celles de 60um dont le seuil d’adhérence a été
estimé bien inférieur a 140MPa. Pour 1’obtention d’un meilleur rendement, ’utilisation de
poudre fine pour élaborer des dépdts par cold spray doit alors étre préférée. Ce résultat doit
néanmoins étre pondéré par le fait que la maniere de solliciter I’interface des fines et des
grossieres particules n’a pas été€ identique.

3.5. Conclusion

Conjointement aux expériences, la simulation numérique de 1’essai d’adhérence par choc
laser a abouti a I’élaboration d’une méthode permettant d’estimer par simulation numérique le
niveau d’adhérence des particules élémentaires. Le décollement des particules a été détecté
par observation jusqu’a ce que la traction générée a I’interface, diminuée progressivement,
n’ait plus décollé les particules. Le niveau d’adhérence des particules a alors été atteint. La
sollicitation de I’interface a été calculée numériquement et les simulations ont été recalibrées
via des mesures expérimentales réalisées 2 1’aide du systéme VISAR".

L’adhérence a été définie dans cette étude comme la sollicitation pour laquelle environ
50% des particules présentes dans la zone considérée avaient été décollées. Cette mesure
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pourrait étre affinée en ne sélectionnant, avant projection, que des particules de méme
diametre. Sur une zone de faible dimension, I’adhérence serait alors homogene.

L’influence sur I’adhérence de la vitesse d’impact, de 1’épaisseur de la couche d’oxyde
des particules et de leur recouvrement par le substrat a été analysée.

A parametres identiques, 1’augmentation de la vitesse d’impact a favorisé 1’adhérence.
Cela pourrait étre expliqué par un ancrage mécanique plus profond et une élévation de la
température locale associée plus importante (cf. Chapitre 4). L’augmentation de 1’énergie
cinétique a en effet permis une déformation locale plus importante des matériaux, engendrant
ainsi une évolution de la température locale. Les effets des phénomenes de recouvrement et
d’adhérence locale ont donc été estimés.

Un effet notable du recouvrement de la particule par le substrat a ét€ mis en évidence.
Toutefois, représentant moins de 30% de 1’adhérence totale, ce phénomene s’est révélé ne pas
étre le seul a favoriser 1’adhérence des particules. Malgré la présence de la couche d’oxyde
enrobant la particule, des liaisons métallurgiques ainsi que de I’adhérence mécanique locale
ont pu se créer (cf. Chapitre 7).

Présentant des facies de rupture plus ductiles, les particules les moins oxydées se sont
révélées moins adhérentes en intensité que les autres, a vitesse d’impact identique. Toutefois,
I’influence de la durée et de la répétition des sollicitations devrait €tre étudiée car ces
phénomenes pourraient inverser ces résultats. Pour les particules les plus oxydées, I’adhérence
entre le substrat et la couche a été supérieure a celle entre cette derniere et la particule. Le
niveau d’adhérence mesuré dans ce chapitre a donc bien été celui de la particule. Toutefois,
I’adhérence de la couche d’oxyde sur le substrat pourrait €tre estimée.
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4. CONCLUSION

L’enjeu de ce chapitre a été de définir une méthode permettant la mesure du niveau
d’adhérence des particules élémentaires accrochées a la surface du substrat, puis de quantifier
I’influence des conditions d’impact sur cette adhérence. La difficulté d’appliquer un essai
d’adhérence a des objets de quelques dizaines de microns a été levée en développant une
variante originale de I’essai d’adhérence par choc laser (LASAT", « LAser Shock Adhesion
Test »). L’utilisation des effets bidimensionnels de la propagation des ondes de choc dans le
substrat a en effet permis une sollicitation suffisante de 1’interface. En associant expériences
et simulations numériques, le niveau d’adhérence des particules a pu étre déterminé.

La calibration du laser, i.e. la détermination des parametres de tir donc du chargement en
fonction des données du laser, a été réalis€ée en couplant simulations numériques et
expériences de choc laser sur des substrats fins. Ainsi, le profil temporel de chargement avec
un confinement eau, son amplitude en fonction du flux sélectionné et sa répartition spatiale
ont été estimés.

L’influence, sur le niveau de traction généré a I’interface, de différents parametres tels que
le diametre de tache focale, I’intensité du flux laser, la géométrie des particules ou encore la
position de particule par rapport au centre de la tache, a été étudiée. Les dimensions de la zone
d’analyse du décollement des particules éprouvées ont €té définies a 700um de rayon, de
maniere a solliciter de fagon similaire les particules. Double pour les petites et simple pour les
larges, la sollicitation des particules s’est ainsi révélée €tre différente en amplitude et en durée,
a tirs isoparametriques.

Fort de ces résultats, des parametres de tir ont été sélectionnés afin d’appliquer les niveaux
de traction les plus élevés et de déterminer le niveau d’adhérence des particules. Pour chaque
tir laser, le décollement des particules a été détecté par observation, par comparaison de
cartographies réalisées avant et apres essai d’adhérence.

Le niveau de traction généré a I’interface étant sensible au flux laser utilisé, ce dernier a
été réduit progressivement jusqu’a ce que 50% des particules de la zone analysée n’aient plus
décollé. Le seuil d’adhérence a alors été atteint. Pour chaque tir, le calcul par simulation
numérique de ce niveau de traction a été calibré par des mesures expérimentales de vitesse de
face arriere réalisées a 1’aide du systéme VISAR .

L’influence sur I’adhérence des particules de la vitesse d’impact, du diametre et du
recouvrement des bords par le substrat a été analysée. L’augmentation des deux premiers
parametres a favorisé de maniere non linéaire I’adhérence des particules. Celles de 60um de
diametre en moyenne ont présenté des seuils inférieurs a 680MPa pour les plus adhérentes et
bien inférieurs a 140MPa pour les moins adhérentes. Celles de 20um ont montré des niveaux
d’adhérence supérieurs a 170MPa pour les moins adhérentes. Des tirs sous vide avec une
source laser plus puissante permettraient de mesurer le seuil des particules les plus adhérentes.
Le recouvrement de la particule par le substrat, représentant environ 20% du seuil
d’adhérence, n’a pas été I’unique phénomene favorisant I’adhérence. Malgré 1’épaisse couche
d’oxyde enrobant la particule, une adhérence d’origine métallurgique peut survenir (cf.
Chapitres 5 et 7).
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Dans cette étude, les conditions d’impact des projectiles telles que la vitesse, la
température, 1’épaisseur de la couche d’oxyde et la morphologie ont été déterminées et
corrélées aux conditions de projection des différents procédés (cf. Chapitre 3). La simulation
numérique de I’impact d’écailles et de particules a ensuite ét¢ développée afin d’établir, en
fonction des conditions d’impact, 1’évolution des paramétres de pression et de température
locale proche de I’interface (cf. Chapitre 4). Des zones a analyser expérimentalement et a
comparer ont ainsi ét¢ définies. Puis, a travers des observations jusqu’a 1’échelle atomique,
I’évolution des phénomeénes physico-chimiques qui se produisent le long de I’interface a été
¢lucidée en fonction des conditions d’impact (cf. Chapitre 5). Enfin, des particules fines et
grossieres projetées a différentes vitesses ont été éprouvées par choc laser. Ainsi, pour
plusieurs conditions de projection, leur niveau d’adhérence moyen a été estimé (cf. Chapitre 6).

Les moyens expérimentaux et numériques mis en ceuvre dans cette étude ainsi que les
résultats et les interprétations correspondantes ont été discutés tout au long de ce mémoire.
L’objectif de ce chapitre n’est donc pas de récapituler les différents ¢léments précédemment
abordés mais de synthétiser les principaux résultats obtenus dans les différentes parties de cette
¢tude afin de les confronter. Ainsi, de nouvelles interprétations pourront étre dégagées et des
corrélations entre conditions de projection, conditions d’impact, évolution des grandeurs
locales, phénoménes a I’interface et niveau d’adhérence pourront étre établies. L’extension de
ces analyses ouvrira des perspectives, appliquées au secteur industriel, relatives au
développement et au contrdle du procédé cold spray ainsi qu’au contrdle et a ’amélioration
des propriétés revétements ¢laborés par cold spray.
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1. DISCUSSION

1.1. Synthése des principaux résultats

Le niveau d’adhérence de particules fines et larges, faiblement et fortement oxydées, a été
déterminé en fonction des conditions de projection, par essai d’adhérence par choc laser
(« LASAT" »). Ce secuil a ensuite été relié a la vitesse d’impact des particules estimée
expérimentalement et numériquement puis corrélé a la température locale atteinte proche de
I’interface durant I’impact (Tableau VII-1). Outre 1’étude de 1’adhérence d’objets de petites
dimensions, I’extension de 1’essai d’adhérence par choc laser développée dans cette étude
propose des perspectives industrielles attendues en vue de la réduction des cotts de production
et du contrdle qualité (cf. § 2.2 et 2.3).

Oparticule Epoxyae | Conditions de projection | Vimpact Tiocale Niveau d'adhérence
(um) (nm) (MPa/°C) (m.s™) (°O) (MPa)
3 /600 390 400 600
60 110 3/400 300 350 410
2 /400 190 290 <140
20 20 3/400 > 380 > 250 > 270
2/400 300 215 230

Tableau VII-1 : Récapitulatif des principaux résultats déterminés au cours de cette étude sur le niveau
d’adhérence de fines et larges particules en fonction des conditions d’impact

Les mécanismes d’interaction métallurgique qui se produisent a I’interface lors de I’impact
ont, d’autre part, été ¢lucidés en fonction de la vitesse d’impact (Tableau VII-2). Les
phénomenes ont ensuite pu étre corrélés a la température maximale atteinte localement le long
de l’interface. De plus, 1’analyse d’une particule plus large a permis d’établir des hypotheses
quant au développement des phénomenes physico-chimiques a I’interface de I’ensemble des
particules grossieres. Industriellement, des résultats similaires obtenus pour tout couple de
matériaux peuvent &tre exploités sous forme d’abaques afin de retenir des conditions de
projection fiables pour une application donnée (cf. § 2.2).

Qparticule Tlocale Vimpact . \ . ..
o - Phénomeénes physico-chimiques
(wm) | () | (ms) i 1
Diffusion avec cristallisation a 1'état liquide développée
20 280 415 e -
(avec homogénéisation le long de I’interface)
240 480 Diffusion avec cristallisation a 1'état liquide développée
(AlL,Cu, AlCu, AlCu,4)
Diffusion avec cristallisation a 1'état liquide
10 210 430 (ALL,Cu, Al,Cu+AICu, AlCu)
Diffusion avec cristallisation a I'état solide
170 380 (ALCu, Al,Cuy)

Tableau VII-2 : Récapitulatif des principaux résultats déterminés au cours de cette étude sur les
phénomeénes survenant a I’interface de particules faiblement oxydées en fonction des conditions d’impact
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1.2. Influence de la vitesse d’'impact sur 'adhérence

Le niveau d’adhérence moyen de particules de 20pum de diamétre projetées a 300m.s™ est
estimé a 230MPa (Tableau VII-1). De plus, ce seuil augmente avec la vitesse d’impact et, par
conséquent, la température locale proche de ’interface.

Comme explicité dans la conclusion du Chapitre 5, chaque stade de 1’évolution de la zone
interfaciale est li¢é au dépassement d’une vitesse critique d’impact. L’augmentation du
diamétre de la particule abaisse toutefois ces seuils, entre 50 et 100m.s™ pour un passage de 10
a 20pm de diameétre par exemple, puisque la température locale augmente. Ainsi, une vitesse
d’impact de 300m.s™ pour une particule de 20pm engendre une évolution interfaciale similaire
a celle d’une particule de 10um projetée 4 380m.s". La température de 215°C engendrée par
’impact 4 300m.s” (Tableau VII-1) doit donc suffire a la formation, a 1’état solide, de
composés d’Al,Cu et d’AlyCuo (Tableau VII-2). L’impact & plus de 380m.s™ d’une particule
de 20um provoque alors la formation des intermétalliques a 1’état liquide (Tableau VII-2). De
plus, le niveau d’adhérence correspondant se révele supérieur a 270MPa. Le développement
des interactions métallurgiques favorise donc I’adhérence des particules et les intermétalliques
ne fragilisent pas I’interface.

Lorsque la vitesse d’impact augmente, les interactions physico-chimiques tendent a se
développer et a s’homogénéiser le long de I’interface. Ainsi, pour un diametre donné de
particule, il doit exister une vitesse critique pour laquelle 1’adhérence métallurgique devient
constante. Par exemple, au-dela de 415m.s, les particules de 20pm de diamétre projetées sur
un substrat d’aluminium doivent présenter des niveaux d’adhérence comparables.

Ainsi, la qualit¢ de 1’adhérence des revétements dépend en partie de 1’affinité des
matériaux employés donc de la capacité a générer les interactions physico-chimiques voire des
composés intermétalliques. Pour favoriser leur formation, outre 1’augmentation de la vitesse
d’impact par D’intensification des parametres de projection, différentes méthodes sont
envisageables (cf. § 2.1.1).

1.3. Influence de I'épaisseur de couche d’oxyde sur
I'adhérence

Malgré la présence d’une couche d’oxyde le long de I’interface, il a ét¢ mis en évidence au
Chapitre 5 que des interactions métallurgiques se produisaient et que des composés
intermétalliques peuvaient étre formés durant I’impact. La couche d’oxyde ne joue, en effet, le
role de barriere physique infranchissable que si la température locale dépasse une valeur seuil.

Une particule dont 1’épaisseur de couche d’oxyde était initialement de 20nm et dont la
température locale avait atteint 215°C a montré une adhérence supérieure a celle d’une
particule dont la couche d’oxyde mesurait 110nm et dont la température locale avait atteint
280°C (Tableau VII-1). En revanche, elle était moins adhérente qu’une particule dont la
couche d’oxyde mesurait 110nm et dont la température locale avait atteint 350°C (Tableau
VII-1). Ainsi, quelle que soit I’épaisseur de couche d’oxyde initialement présente a I’interface,
il doit exister une température au-dela de laquelle les mécanismes de diffusion a 1’état solide
ou en présence de phase liquide ou amorphe sont favorisés. Cette température augmente donc
avec 1’épaisseur de ’oxyde et doit certainement évoluer avec sa nature et sa composition.
Dans le cas de I’impact du cuivre sur I’aluminium, pour une différence d’épaisseur de CuO de
100nm environ, la variation de température nécessaire a 1’activation des interactions donc a
I’¢lévation du niveau d’adhérence est comprise entre 75 et 135°C (Tableau VII-1).
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Par conséquent, 1’adhérence de matériaux oxydés en cold spray ne dépend pas
exclusivement de la grande déformation qui aboutit a la cassure de la couche donc a la mise en
contact de surfaces fraiches (cf. Chapitre 5, § 3.4.1), mais également de la température locale.

Cette analyse ouvre ainsi des perspectives quant aux applications industrielles du cold
spray utilisé avec une propulsion a I’air comprimé. Une poudre judicieusement sélectionnée et
des techniques expérimentales adaptées peuvent étre appliquées afin de contrer I’effet néfaste
de I’oxydation des matériaux lors d’une telle projection (cf. § 2.1.2).

1.4. Influence de I'épaisseur de couche d’oxyde sur les
interactions métallurgiques

Une particule de 20um de diametre, peu oxydée, dont I’impact engendre une température
locale proche de 215°C présente, le long de I’interface, des intermétalliques Al,Cu et Al4Cug
formés a 1’état solide (cf. § 1.2). L’adhérence associée a été estimée a environ 230MPa (cf.
Tableau VII-1). Une particule dont le niveau d’adhérence est bien inférieur a ce seuil doit, par
conséquent, présenter des interactions métallurgiques moins développées, telle qu’une
diffusion a 1’état solide sans recristallisation.

Une particule de 60pm de diamétre fortement oxydée et projetée a 190m.s™ présente un
niveau d’adhérence inférieur a 140MPa (Tableau VII-1). Les interactions physico-chimiques
survenus lors de I’impact doivent donc correspondre a de la diffusion sans recristallisation.

Le seuil d’adhérence d’une particule identique projetée a 300m.s” est estimé autour de
410MPa. L’interface correspondante a donc dii évoluer jusqu’a la formation d’intermétalliques,
a 1’état solide ou en présence de phase liquide ou amorphe. L.’augmentation d’environ 200MPa
par rapport a une particule fine faiblement oxydée, projetée a la méme vitesse (Tableau VII-1),
indique que ces phénoménes ont di survenir en présence d’un état liquide ou amorphe de
I’aluminium.

Une particule grossiére projetée a 390m.s”’ provoque une élévation de la température
jusqu’a 400°C et posséde un niveau d’adhérence supérieur a 600MPa. Les phénomenes
interfaciaux induits lors de I’impact doivent donc engendrer une interface plus homogéne
ayant évolué en présence de phases liquides ou amorphes de 1’aluminium et du cuivre.

Une vérification de ces hypothéses doit étre réalisée par analyse d’une lame mince
découpée sur une large particule fortement oxydée. Ainsi, le stade de développement de son
interface pourra étre déterminé et constituera alors une référence a partir de laquelle la
phénoménologie pour des particules projetées a différentes vitesses pourra €tre estimée.

1.5. Corrélation entre phénoménes métallurgiques a
I'interface et adhérence

Les interprétations sur le niveau d’adhérence et la formation des phénomenes physico-
chimiques le long de I’interface de fines et larges particules faiblement et fortement oxydées
permettent d’estimer le seuil d’adhérence correspondant a une interface donnée, i.e. a chaque
étape du développement des interactions (Tableau VII-2).

Le niveau d’adhérence dépend essentiellement de la température maximale atteinte
localement le long de I’interface. Son augmentation favorise 1’adhérence en facilitant les
interactions physico-chimiques. En effet, le passage d’une étape a 1’autre du développement
des interactions métallurgiques engendre une élévation de 1’adhérence d’environ 200MPa
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(Tableau VII-3). La formation d’intermétalliques, moins ductiles que les matériaux initiaux, ne
fragilise donc pas ’interface.

Pour chaque diamétre de particule, il doit exister une vitesse critique au-dela de laquelle le
développement et ’homogénéisation des interactions métallurgiques atteignent un palier.
L’adhérence des particules projetées a des vitesses supérieures ne doit donc plus évoluer.
Néanmoins, si la dimension des intermétalliques formés devenait trop grande, peut-Etre ces
derniers fragiliseraient-ils la zone interfaciale.

Phénomenes physico-chimiques (cf. Tableau VII-2) vaeau(lti/[zfl)cll)lerence
Diffusion avec cristallisation a 1'état liquide développée 600
Diffusion avec cristallisation a I'état liquide 410
Diffusion avec cristallisation a 1'état solide 230
Diffusion sans cristallisation <140

Tableau VII-3 : Niveau d’adhérence correspondant a des phénomeénes interfaciaux donnés

Pour tout couple de matériaux, des abaques similaires corrélant conditions d’impact,
phénomenes métallurgiques et adhérence peuvent étre €tablis. En fonction de 1’application
retenue, la vitesse d’impact nécessaire au niveau d’adhérence souhaité est alors directement
accessible. Ainsi, les conditions de projection optimales peuvent étre déterminées, sans étude
préalable. Ces abaques pourraient donc étre utilisés industriellement et permettre une réduction
des cofts et une optimisation du procédé (cf. § 2.2).

2. RETOMBEES INDUSTRIELLES

Dans cette partie, les résultats mis en évidence précédemment sont appliqués au contexte
industriel. Ainsi, sont indiqués les moyens pratiques qui peuvent étre mis en ceuvre afin
d’améliorer 1’adhérence des revétements, de contrdler la qualit¢ du revétement a partir de
mesures in situ, de diminuer le colt des phases de développement et de production de pieces
industrielles ou encore de contribuer au développement du procédé cold spray avec une
propulsion a ’air.

2.1. Amélioration de 'adhérence des revétements

Lors de la projection cold spray, trois gaz propulseurs peuvent étre utilisés : I’air, 1’azote
ou I’hélium. Plus le gaz accélérateur est léger, plus la vitesse d’impact des particules est
grande. Pour des raisons évidentes de cott, I’hélium n’est utilisé que singulierement, bien qu’il
permette d’atteindre les vitesses de projection les plus élevées donc qu’il favorise 1’adhérence
des particules. Neutre vis-a-vis de 1’oxydation, 1’azote reste le plus couramment employ¢ mais
les industriels ont pour objectif le développement de la projection a 1’air, moins onéreuse. Afin
de pallier I’oxydation et le différentiel de vitesse induits par le choix du gaz, les interactions
métallurgiques qui se produisent aux interfaces durant I’impact doivent étre favorisées. Pour
cela, outre 'intensification des parameétres de projection provoque le développement plus
avancé des interactions physico-chimiques le long de I’interface par élévation de la vitesse
d’impact des particules, certains matériaux peuvent étre préférés et des pré- et post-traitements
appliqués.
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2.1.1. Projection a I’azote

Lorsque I’application industrielle le permet, ’utilisation d’alliages, qui favorisent la
formation et le développement d’intermétalliques, plutdt que des matériaux purs doit étre
privilégiée. Ainsi, I’adhérence du revétement pourra étre augmentée (cf. § 1.5).

La présence d’une couche d’oxyde en surface des matériaux mis en contact constitue un
frein au développement des interactions métallurgiques (cf. § 1.3). Pour supprimer ou
diminuer cet effet, un décapage par laser peut étre envisagé. L’intense énergie apportée sur
quelques centaines de nanometres d’épaisseur provoque, en effet, la fusion ou la sublimation
de la matiére en surface. L’évacuation de cette matiere avant I’impact des particules laisse
alors une surface réactive. Ainsi, avec une vitesse d’impact moindre, les interactions physico-
chimiques engendrées par la collision des particules sur un substrat plus propre peuvent étre
développées.

Plutot que de supprimer cette couche d’oxyde par une technique qui peut s’avérer onéreuse
et difficile a mettre en ceuvre, ses effets peuvent simplement étre contrés. Malgré la présence
d’une couche d’oxyde sur les surfaces de contact, la température locale donc de préchauffage
influence le développement des interactions métallurgiques (cf. § 1.4). Des prétraitements
thermiques peuvent donc étre appliqués aux matériaux via différents modes : 1’irradiation, la
convection ou la conduction.

Un laser peut étre utilisé lors de la projection pour préchauffer localement les matériaux,
avant I’impact des particules.

Les passages successifs du pistolet au dessus du substrat, avant projection de la poudre,
¢lévent rapidement sa température par convection forcée (cf. Chapitre 3, § 3.2.3.1, Figure
I11-39). Le préchauffage du substrat par I’interaction fluide — maticre évite I’épaississement de
la couche d’oxyde puisque le flux continu d’azote, inerte vis-a-vis de 1’oxydation, recouvre
I’intégralité de la surface du revétement. Cette méthode est toutefois limitée lorsque la surface
a revétir est de grande dimension.

Le préchauffage peut également étre envisagé par conduction, a 1’aide d’un collier
chauffant en contact avec le substrat. Un thermocouple positionné en surface du substrat
permet alors la régulation de la température souhaitée. Toutefois, ce chauffage s’avere lent et
I’impose bien avant celui de la projection. L’oxydation de surface des matériaux au contact de
I’air est alors favorisée par I’élévation de température. Ainsi, ce mode de préchauffage peut
nécessiter de travailler sous atmosphére lorsque les matériaux employés sont sensibles a
I’oxydation. Cette méthode peut, par conséquent, se révéler onéreuse et délicate a mettre en
ceuvre.

Enfin, pour relaxer les contraintes résiduelles emmagasinées durant la projection, d’une
part, et favoriser le développement des interactions physico-chimiques aux interfaces, d’autre
part, un post-traitement thermique par recuit peut étre réalisé sur la piéce revétue, apres
projection. Quelle que soit la température et le temps de maintien imposés, qui dépendent de
I’application et des matériaux mis en ceuvre, la tenue thermomécanique du dépot élaboré est
alors augmentée. Cette technique peu onéreuse a, en revanche, I’inconvénient d’étre lente
puisqu’elle nécessite généralement un chauffage de plusieurs heures. En effet, la diffusion a
I’état solide alors provoquée est bien plus lente que celle survenant pendant la projection
puisque la pression de contact a I’interface y est peu élevée.
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2.1.2. Projection a ’air

Le développement du procédé cold spray avec de I’air comme gaz propulseur est attendu
dans l’industrie et peut étre envisagé lorsque I’application le permet. Peu onéreuse, cette
utilisation n’est toutefois pas sans contrainte. En effet, I’air possédant la masse volumique la
plus élevée des trois gaz usuels en cold spray, il présente alors la vitesse la plus faible en sortie
de pistolet. La vitesse d’impact des particules est donc diminuée. D’autre part, contrairement
aux autres gaz, 1’air n’est pas neutre vis-a-vis de I’oxydation. Ainsi, durant la projection,
catalysée par la chaleur régnant dans la zone de recirculation (cf. Chapitre 1, § 3.1.3),
I’oxydation de surface des matériaux provoque une perte d’adhérence des particules lors de
I’impact. Par le rebond des particules, ce phénoméne diminue le rendement de déposition et
peut alors provoquer des collisions qui aboutissent a des vitesses d’impact encore inférieures.
Pour pallier ces phénoménes, i.e. pour que les particules puissent adhérer dans ces conditions,
des techniques expérimentales doivent étre mises en place et la sélection de la poudre et des
paramétres de projection optimisée.

Contrairement a la propulsion par de 1’azote, les particules qui entrent en collision avec le
substrat adhérent mal ou rebondissent. L’objectif est donc d’élever cette adhérence par des
prétraitements de surface, comme ceux présentés au paragraphe 2.1.1, puisque les post-
traitements ne trouvent leur utilit¢ que dans un deuxiéme temps, lorsque le revétement a pu
étre généré. En effet, par décapage de la couche d’oxyde présente en surface ou par élévation
de la température des matériaux, les échanges physico-chimiques sont favorisés et les effets
néfastes de la couche d’oxyde, barriére vis-a-vis des interactions, peuvent étre contrés (cf.
§13et§ 1.4).

Lorsque les prétraitements ne peuvent étre appliqués, les résultats de cette étude permettent
¢galement de sélectionner la granulométrie de poudre a utiliser et les conditions dans
lesquelles celle-ci doit étre projetée. En effet, lorsque 1’oxydation augmente et que la vitesse
de projection diminue, il est nécessaire de choisir une poudre constituée de larges particules et
de la projeter sous les conditions les plus sévéres possible (cf. § 1.4). Ainsi, les particules
oxydées présentent une vitesse comparable a celle des fines particules projetées avec de
I’azote dans des conditions peu sévéres. Leur énergie cinétique étant plus élevée, la
température locale est augmentée et des interactions métallurgiques peuvent par conséquent se
développer.

Toutefois, méme projetées sous les conditions les plus sévéres, les particules les plus
larges peuvent ne pas atteindre des vitesses suffisantes pour que les phénoménes interfaciaux
se développent. En effet, la vitesse d’impact diminue lorsque le diamétre des particules
augmente puisque le coefficient de poussée est inversement proportionnel a ce dernier. Il est
donc nécessaire, pour atteindre une température interfaciale propice aux interactions
métallurgiques, de déterminer et conserver un compromis entre dimension de particule et
vitesse d’impact.

2.2. Réduction des colts de développement et de production

Avant que la chaine de production des piéces destinées a €tre mises en service ne soit
lancée, I’industriel qui décide de produire des revétements par cold spray doit s’assurer de que
le couple de matériaux pré-sélectionné convient bien au procédé. Puis, il doit déterminer des
conditions de projection pour lesquelles le cahier des charges du revétement est bien respecté
pour ce qui est de la densité ou de la tenue thermomécanique par exemple. La multiplication
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des essais a réaliser peut alors s’avérer onéreuse. Toutefois, les colits liés a cette phase
indispensable de développement, comme ceux occasionnés durant celle de production,
peuvent étre diminués en exploitant certains résultats de 1’étude.

2.2.1. Phase de développement

Le développement d’une piéce revétue passe par le choix de la poudre a utiliser ou encore
du traitement de surface a appliquer pour permettre une bonne adhérence a coit réduit. La
procédure classique de cette phase de développement, qui consiste 2 mener une étude
paramétrique sur des revétements épais, s’avere longue et onéreuse puisque de grandes
quantités de gaz et de maticre sont consommeées. L’utilisation des outils développés dans cette
étude doit permettre une réduction des cotts liés @ une consommation excessive lors de cette
phase de développement.

En effet, si plusieurs poudres métalliques ou des substrats de nature différente conviennent
pour la réalisation d’une piéce industrielle, I’étude de I’adhérence des quelques splats™ par
I’essai d’adhérence par choc laser « LASAT  » permet d’orienter I’utilisateur vers le choix le
plus approprié, i.e. celui répondant le mieux aux spécificités imposées par le cahier des
charges. Il suffit pour cela de réaliser plusieurs échantillons présentant différentes
particularités puis de comparer I’adhérence des splats’ correspondants. L’utilisateur peut
ensuite sélectionner, en fonction de 1’application, les paramétres adéquats. Par conséquent, la
nature des matériaux utilisés ainsi que la granulométrie et la morphologie de la poudre
projetée peuvent étre judicieusement sélectionnées, apres étude a faible cot.

Lorsque les interactions provoquées par la collision des matériaux ne suffisent pas, les
effets des prétraitements appliqués sur les particules ou le substrat pour favoriser 1’adhérence
peuvent également étre déterminés par 1’étude de 1’adhérence de particules élémentaires.

Enfin, la comparaison de 1’adhérence d’échantillons obtenus dans différentes conditions de
projection peut aboutir a la réduction de la consommation de gaz lors de la phase de
production (cf. § 2.2.2). En effet, ’adhérence nécessaire et suffisante au bon fonctionnement
de la piece dépend de I’application industrielle et les conditions de projection correspondantes
peuvent alors étre optimisées.

En fonction des matériaux et de la morphologie de la poudre utilisés, des abaques corrélant
conditions de projection, vitesse d’impact, développement des interactions métallurgiques et
niveau d’adhérence peuvent étre établis. En fonction de 1’application, i.e. du cahier des
charges, il doit alors étre possible de s’affranchir de 1’étude paramétrique réalisée sur des
splats’ et de présélectionner directement les paramétres adéquats. Par exemple, certaines
pieces nécessitent une adhérence maximale, atteinte dans certaines conditions ; en revanche,
d’autres imposent la meilleure adhérence possible sans formation d’intermétallique, atteinte
dans des conditions différentes. Par précaution, une validation expérimentale sur quelques
particules ¢lémentaires peut néanmoins étre réalisée.

2.2.2. Phase de production

\

Lorsqu’un couple de matériaux convient a la projection cold spray et que les
caractéristiques de la poudre sont favorables a 1’adhérence des particules élémentaires, les
conditions de projection peuvent étre modifiées afin de réduire la consommation de gaz lors de
la phase de production. En effet, les applications industrielles ne nécessitent pas toujours une
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adhérence maximale. Afin d’ajuster le niveau d’adhérence nécessaire, les conditions de
projection peuvent donc étre optimisées par comparaison des informations acquises sur
I’adhérence des splats’ lors de la phase de développement. La consommation de gaz durant la
phase de production s’en trouve ainsi réduite.

Par 1’é¢tude de I’adhérence des splats’, les caractéristiques de la poudre et les conditions de
projection les plus adaptées sont sélectionnées lors de la phase de développement. Ainsi, la
consommation de gaz et de matiere est également réduite durant la phase de production. En
effet, les paramétres favorables a 1’adhérence augmentent I’efficacité de déposition et
réduisent alors le rebond des particules, i.e. la perte de matiere. Néanmoins, dans cette étude,
les interactions entre particules durant le vol ont été négligées puisque les particules
présentaient un aspect sphérique apreés impact, synonyme d’absence de collision en vol. La
réduction de la consommation de matiére en cours de production peut donc encore étre
améliorée par I’étude de I’influence du débit de poudre sur 1’adhérence d’une couche mince.
En effet, un débit de poudre trop élevé peut provoquer des collisions et ralentir les particules
avant qu’elles n’entrent en contact avec le substrat. Leur adhérence peut alors diminuer,
provoquant des rebonds et, par conséquent, une consommation excessive de mati¢re. A
I’inverse, un débit trop faible nécessite un nombre plus élevé de passages du pistolet au dessus
du substrat pour réaliser un revétement de la méme épaisseur. La consommation de gaz est
alors accrue.

L’atteinte de la vitesse d’accrochage des premieres particules sur le substrat constitue une
condition nécessaire a la construction du revétement. Sa tenue mécanique ne peut toutefois se
résumer a I’unique interaction entre une particule et le substrat. La notion de cohésion au sein
du dépot doit étre prise en considération afin que les conditions de projection sélectionnées
donc les vitesses d’impact générées soient aussi suffisantes pour permettre sa construction sur
une ¢épaisseur donnée. Celle-ci peut également étre étudiée par la méthode développée dans ce
mémoire, 1’essai d’adhérence par choc laser appliqué aux splats* (cf. § 2.3). Ainsi, un
compromis entre consommation de gaz et de mati¢re peut étre déterminé et optimisé.

2.3. Etude de la cohésion du revétement

L’¢étude présentée dans ce mémoire constitue la premiere étape de la compréhension de la
tenue thermomécanique des revétements. La démarche utilisée et les techniques développées
se sont, en effet, révélées concluantes et les résultats ont donné alors accés a une corrélation
entre mécanismes et niveau d’adhérence des splats* donc de la premiére couche déposée. Cette
méthode peut donc également étre utilisée afin de mettre en évidence les mécanismes
d’adhérence qui se produisent entre les particules elles-mémes.

Par exemple, la face supérieure de la premiére couche du revétement, générée par
empilement de quelques particules qui se sont déformées en entrant en collision, constitue une
nouvelle surface de contact pour les particules suivantes. Rugueuse, cette surface présente
donc des propriétés différentes de celles du matériau massif correspondant a la nature de la
poudre. Les particules qui composent la couche suivante entrent ainsi en collision avec un
matériau de méme nature mais plus dur. Leur adhérence donc celle des particules entre elles,
i.e. la cohésion du revétement, peut ainsi étre ramenée a celle de splats” écrasés sur un substrat
de méme nature et préalablement traité.

Naturellement, chaque couche de revétement doit étre étudiée afin de prendre en compte
I’effet des passages successifs du pistolet au dessus de la zone de projection. Leur rugosité
moyenne doit ainsi étre déterminée, leur température estimée et leur microdureté mesurée. En
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effet, lorsque le dépdt se construit, la température de préchauffage par convection augmente
(cf. § 2.1.1), la distance de projection diminue et la vitesse d’impact des particules varie en
conséquence. La densification d’une strate dépend donc de sa distance par rapport a
I’interface ; proche de cette derniére, les couches les plus déformées peuvent étre observées.

Ainsi, ’application des techniques développées a 1’échelle de la particule dans cette étude
permet de déterminer des abaques corrélant vitesse d’impact et adhérence des particules entre-
elles. Ils donnent alors acces a la prédiction de la cohésion du revétement en fonction de la
vitesse donc des conditions de projection, via I’étude de I’adhérence de ses différentes couches.
Une vitesse d’impact minimale nécessaire a la construction du dépot peut également éEtre
déterminée et les conditions de projection optimisées (cf. § 2.2.2). Puis, une méthode de
visualisation permettant un contrdle en production de la tenue du dépdt peut étre mise en place
afin de détecter toute diminution de la vitesse d’impact en-dessous du seuil minimal
préalablement déterminé (cf. § 2.4).

Enfin, cette extension de 1’étude de I’adhérence des particules élémentaires aux différentes
couches du revétement peut nourrir les modeles numériques multi-échelles. En effet, ces
derniers intégrent les propriétés d’interface particule-substrat et particule-particule, a 1’échelle
microscopique, afin d’étudier le comportement d’une piéce en réponse a une sollicitation
thermomécanique a I’échelle macroscopique. Ainsi, la tenue des revétements peut étre prédite.

2.4. Contrdle en production

Dans cette étude, une méthode de visualisation par caméra rapide a permis la mesure de la
vitesse d’impact des particules. Les mécanismes d’adhérence ont ensuite été observés puis
corrélés au niveau d’adhérence des particules, mesuré par essai d’adhérence par choc laser
(« LASAT »). Ainsi, a une vitesse d’impact correspondait un niveau d’adhérence. Ce type de
corrélation peut également étre étendu a la cohésion au sein du dépot (cf. § 2.3). Au cours de
la production de piéces industrielles, la mise en ceuvre de techniques de visualisation in situ
peut donc étre utile pour contrdler la tenue thermomécanique des revétements obtenus en
détectant toute diminution de la vitesse d’impact en-dessous d’un seuil minimal,
préalablement déterminé (cf. § 2.3). Cela peut, en effet, s’avérer catastrophique une fois la
picce mise en service.

En effet, pour répondre aux caractéristiques imposées par le cahier des charges, une vitesse
d’impact minimale peut étre déterminée (cf. § 2.2.2 et § 2.3). Au dessus, I’adhérence ou la
cohésion s’en trouve accrue ; en dessous, la zone concernée risque de fragiliser le revétement
ou de constituer une singularité propice a I’amorgage d’une fissure. En cours de projection, la
méthode de visualisation peut enregistrer I’ensemble des vitesses d’impact et en détecter les
diminutions indésirables. Si quelques particules dispersées n’atteignent pas la vitesse
suffisante, cela peut ne pas présenter de conséquence significative sur la tenue du revétement.
En revanche, si un groupe de particules sont projetées en dessous de la vitesse requise, 1’acces
a I’historique de ces vitesses peut permettre a 1’opérateur de déterminer si I’adhérence et la
cohésion du revétement généré s’en trouvent affectées. Dans ce cas, un post-traitement peut
étre envisagé pour pallier cette diminution de vitesse d’impact donc d’adhérence ou de
cohésion et éviter ainsi un rebut (cf. § 2.1.1).
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Parce que les particules de poudre y sont propulsées aérodynamiquement par un gaz inerte
et maintenues a 1’état solide jusqu’au moment de I’impact, le procédé de projection
dynamique par gaz froid, nommé « cold spray », est qualifié d’écologique et d’innovant. Il
suscite ainsi I’intérét des industriels depuis plusieurs années. De plus, la haute densification et
la faible oxydation du revétement obtenu permettent de réaliser des protections fiables contre
la corrosion ou les contraintes thermomécaniques tout en préservant une bonne tenue
mécanique du dépdt. Cette derniere, dont le niveau nécessaire varie en fonction des
applications, constitue un critere essentiel pour la durée de vie de la piece revétue. Les
mécanismes associés doivent donc impérativement €tre compris puis contrdlés en production.
Toutefois, en cold spray, I'influence sur I’adhérence des phénomenes locaux aux interfaces,
entre les particules et le substrat puis entre les particules elles-mémes, durant la phase
d’élaboration, n’est généralement pas prise en compte, les mesures et les analyses étant le plus
souvent réalisées par des essais normalisés sur éprouvettes de grandes dimensions. De plus,
ces phénomenes survenant aux interfaces n’ont, en cold spray, pas encore été élucidés.

Dans ce mémoire, les phénomenes qui provoquent I’adhérence a I’interface ont été étudiés,
en fonction des conditions d’impact, a travers 1’étude des mécanismes d’accrochage des
particules élémentaires au substrat, nommées « splats ». Une méthode permettant de relier les
conditions de projection aux conditions d’impact, aux mécanismes survenant entre la particule
et le substrat durant I’impact et, enfin, au niveau d’adhérence des particules correspondantes,
a pour cela été proposée. Cette étude s’est articulée autour de quatre axes complémentaires: la
détermination des conditions d’impact, la simulation numérique de I’impact, 1’étude de la
phénoménologie a I’interface et la détermination du niveau d’adhérence des particules. En
effet, la température de préchauffage et la vitesse d’impact préalablement déterminées ont
nourri les conditions initiales des simulations numériques d’impact. Ces dernieéres ont permis
de suivre localement 1’évolution de grandeurs, proche de I’interface, et d’en déduire des zones
a analyser et a comparer. Des observations a fine échelle ont alors pu étre menées afin de
comprendre la phénoménologie interfaciale, en fonction des conditions d’impact. Puis, une
technique appropriée a été développée afin que 1’adhérence des particules puisse étre
déterminée. Ainsi, en fonction des conditions d’impact, les mécanismes responsables de
I’adhérence ont pu étre mis en évidence et leur influence quantifiée.

Lors de I'impact en projection cold spray, les particules pénetrent dans le substrat et y sont
donc confinées. Les déformations et les frottements engendrés entrainent une forte
augmentation locale de température. L’influence de la température de préchauffage sur les
phénomenes induits est donc difficile a étudier. Pour y parvenir, le procédé d’envol d’écailles
par choc laser a été mis en ceuvre dans cette étude. Il est 'unique procédé permettant de
générer des projectiles fins et plats qui, lors de I'impact, ne pénétrent pas dans le substrat et
évoluent donc le long de sa surface, sans confinement. Pour déterminer 1’influence de la
température de préchauffage sur les mécanismes a ’interface, I’étude de 1I’'impact d’écailles,
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projetées a des vitesses comparables a celles obtenues en projection cold spray, s’est donc
substituée a celle de I'impact de particules. Dans ce mémoire, les deux procédés générateurs
d’impacts ont été traités.

Les particules projetées en cold spray ne sont que faiblement préchauffées, tout comme le
substrat lorsque le masque permettant la sélection des particules en fonction de leur vitesse
d’impact est utilisé. En effet, les mesures expérimentales réalisées conjointement aux
simulations numériques ont indiqué que leur température n’excédait pas 40°C. De plus, en
fonction des conditions de projection, la vitesse d’impact des particules a été estimée a une
valeur comprise entre 200 et 500m.s™ par visualisation des particules 4 1’aide d’une caméra
rapide, d’une part, et par simulation numérique de leur impact, d’autre part. Les parametres du
procédé d’écaillage par choc laser ont alors été optimisés afin que la vitesse d’impact des
projectiles générés corresponde a celle des particules projetées en cold spray. Leur
température de préchauffage a été imposée a 1’aide d’un montage de chauffage par induction.

La modélisation numérique de I’impact a permis d’étudier 1’évolution de grandeurs telles
que la pression de contact et la température locale, le long de I’interface. Ce couple de
parametres influence, en effet, la vitesse donc le développement des interactions physico-
chimiques entre la particule et le substrat. Son analyse a mis en évidence trois zones aux
comportements différents. Du fond au bord de la particule, la pression de contact diminue
rapidement, de 2000 a 50MPa environ. En revanche, ’amplitude de la température est
maximale (300°C environ) et atteinte le plus rapidement (approximativement 5ns) dans la
zone intermédiaire, située entre le fond et le bord de la particule.

Les trois zones prédéterminées ont ensuite €t€ observées a fine échelle, pour différents
diametres et vitesses d’impact. Les phénomenes a I'interface ont ainsi été €lucidés. Au fond
des particules, seule la diffusion a 1’état solide, sans recristallisation, a été détectée. En
revanche, la zone intermédiaire est le siege d’interactions métallurgiques favorisées. Des
intermétalliques dont la composition et la dimension peuvent étre associées a une température
locale donc a une vitesse d’impact, se forment (Figure 1). Au-dela d’une vitesse critique (V3,
cf. Figure 1), une phase amorphe qui résulte de 1’éjection de matiere provenant de la zone
intermédiaire a été observée sur les bords de la particule. L’étude de I’influence du
préchauffage via I’analyse d’écailles projetées a différentes températures a permis de
déterminer la température minimale (450°C) a partir de laquelle les phases intermédiaires
détectées au-dela de la vitesse V3 peuvent se former. Ainsi, la température locale calculée par
simulation numérique de I’impact s’est révélée €tre sous-estimée.

Enfin, pour permettre 1’application de I’essai d’adhérence par choc laser « LASAT " » aux
splats, des simulations numériques ont été développées et les configurations de tir optimisées.
Apres calibration du laser de puissance utilisé lors des expériences, une méthode employant
conjointement expériences et modélisation numérique a pu étre mise en place pour mesurer
I’adhérence de fines et larges particules, en fonction de leur vitesse d’impact. Comprise entre
140 et 600MPa, I’adhérence des particules est favorisée par 1’augmentation de la vitesse
d’impact. D’ autre part, malgré une épaisseur de couche d’oxyde quatre a cinq fois supérieure,
estimée lors de la détermination des conditions d’impact, les particules les plus larges
présentent un niveau d’adhérence deux fois plus élevé que celui des plus fines, a vitesse
d’impact égale. L’influence de la couche d’oxyde sur le niveau d’adhérence et sur les
interactions physico-chimiques qui se produisent a 1’interface lors de I’'impact a ainsi pu étre
étudiée.
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Figure 1 : Schéma récapitulatif de la chronologie des phénomenes physico-chimiques qui se
produisent aux interfaces pour des vitesses d’impact croissantes

Les résultats obtenus dans les différents chapitres ont été confrontés afin de déterminer le
niveau d’adhérence correspondant aux différentes étapes du développement des interactions
métallurgiques (Tableau 1). Chaque stade (notés V; a Vs, cf. Figure 1), induit une élévation
d’environ 200MPa de [D’adhérence. Les interactions métallurgiques, et la formation
d’intermétalliques en particulier, favorisent donc I’adhérence. Cependant, une fois I’interface
entiecrement recouverte d’intermétalliques, seule 1’épaisseur de ces derniers évolue. Pour des
interfaces ou tous les intermétalliques ont pu étre formés, 1’adhérence peut alors devenir
constante, i.e. indépendante de leur épaisseur, ou diminuer si, trop épais, ils viennent a
fragiliser I'interface. Le procédé d’accélération de poudre, préchauffée ou non, par choc laser
peut permettre d’étudier ce phénomene.

L’influence de I’épaisseur de la couche d’oxyde sur le développement des phénomenes
physico-chimiques a I’'impact donc sur I’adhérence a également été déterminée et quantifiée.
Si la couche d’oxyde joue le rle de barriere vis-a-vis des interactions, ses effets peuvent étre
contrés par une élévation de la température le long de I’interface. Engendrée par projection de
grosses particules dont la vitesse d’impact peut étre plus faible ou par prétraitement thermique,
I’augmentation de température nécessaire dépend de 1’épaisseur de la couche et des matériaux
projetés.

Phénomenes physico-chimiques (cf. Figure 1) Niveau d'adhérence (MPa)
Diffusion avec cristallisation a 1'état liquide développée 600
Diffusion avec cristallisation a 1'état liquide 410
Diffusion avec cristallisation a 1'état solide 230
Diffusion sans cristallisation < 140

Tableau 1 : Estimation du niveau d’adhérence correspondant a des phénomenes interfaciaux donnés
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Les techniques développées et les méthodes employées tout au long de cette étude ont
ouvert des perspectives industrielles.

Via celle de splats déposés sur un substrat, I’étude de I’adhérence des particules entre elles
pourra étre menée. En effet, la simulation expérimentale d’une couche de dépot sur laquelle
d’autres particules viennent s’écraser peut étre réalisée par des prétraitements mécaniques et
thermiques a appliquer a un substrat de substitution. Au préalable, ces derniers devront
toutefois €tre déterminés. La connaissance de ces mécanismes d’accrochage et des niveaux
d’adhérence correspondants facilitera ainsi la compréhension de la cohésion au sein du dépot.
Un passage de I’échelle microscopique a 1’échelle macroscopique pourra alors étre construit.
Des outils numériques multi-échelles adaptés pourront, par exemple, étre développés afin de
prédire la durée de vie des revétements.

Malgré une couche d’oxyde initialement présente, 1’amélioration de 1’adhérence des
revétements par des procédés permettant le développement des interactions physico-
chimiques, tant pour la propulsion a I’azote qu’a I’ air, est aisément et rapidement accessible.

A travers 1’étude paramétrique de particules élémentaires, 1’utilisateur doit pouvoir
sélectionner les matériaux, la morphologie et la granulométrie de la poudre a projeter, les
conditions de projection et les traitements thermiques les plus adaptés a I’application. Par
conséquent, les cofits liés aux phases de développement puis de production peuvent étre
diminués.

A plus long terme, la méthode de mesure d’adhérence de splats peut étre privilégiée pour
I’étude de la cohésion du revétement, en sélectionnant judicieusement la nature du substrat et
les prétraitements thermomécaniques a lui appliquer préalablement. Ces études paramétriques
peuvent alors aboutir a des abaques indexant 1’adhérence aux conditions de projection et
nourrir ainsi les modeles multi-échelles qui tentent actuellement de prédire la tenue
thermomécanique des revétements, naturellement différente de celle des matériaux massifs
correspondants. Une fois ces abaques constitués, afin d’optimiser les conditions de projection
en fonction de I’application souhaitée, une vitesse d’impact nécessaire et suffisante pourra
étre déterminée pour conduire a l’adhérence souhaitée. Les propriétés des revétements
pourront alors étre contrdlées en production.
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Annexe 1

ANNEXE 1 :

PROPRIETES DES MATERIAUX DE L’ETUDE

Matériaux massifs Al/ AI12017 Cu Référence
Masse molaire M (g.mol J) 26,98 63,54 [ASM90]
Masse volumique p (kg.m'3) ! 2832 — 0,45 T/2790-0,45T 9191 - 0,89 T [ASM90]
Température de fusion Tr, (°C) 660 /520 1083 [SMI92]
Température de vaporisation 2520 2560 [SMI92]
TVgp (OC)
Chaleur latente de fusion 13020 10470 [SMI92]
Ly (J.mol’)
Conductivité thermique 293-928K  253-0,045T/134-0,045T | 293-1353K 423 — 0,068 T [SMI92]
kWam'.K")? 928 - 938 K 10256 — 10,8 T 1353 - 1363 K 22114 — 16,1 T
938 -2793 K 103 1363 - 2833 K 170
Capacité calorifique molaire a 293 - 928 K 4,1868 (4,94 +2,96.10°.T) 293 - 1353 K 4,1868 (5,41 + 1,4.10°.T) [SMI92]
pression constante 928 - 938 K 29906 - 0.2876 T 1353 - 1363 K —80.334 +0.082 T
Cp(J.K-1.mol-1)° 938 -2793 K ’ 29 3 1363 - 2833 K ’ 14 ’
Coefficient de diffusion a I’état P -136100 [SMI92]
solide Ds (m’s™)° 85107 exp (o)
Viscosité _ 16500 - 30500 [SMI92]
0,149 .10 ex 0,3.107 ex
1 (Pa.s) PG PGair)
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Al/ Al12017 Cu Référence

Parametre de choc s (sans unité) 1,339 1,5 [AUR99]

Vitesse du son dans le matériau 5386 3960 [ARRO04]

Cy(m.s™))

Impédance acoustique Z (kg.m'z.s'l ) 14973080 35362800 [ARRO04]

Limite élastique A (MPa) 130/ 265 90 [JOHNO93]

Module d’écrouissage B (MPa) 160 /426 292 [JOHNO93]

Coefficient d’écrouissage 0,41/0,34 0,31 [JOHNO93]

Dépendance a la température m 1 1,09 [JOHNO93]
Module d’Young E (GPa)* 69 125

Interpolation linéaire des valeurs données dans la bibliographie.

> Interpolation linéaire des valeurs données dans la bibliographie sur différents domaines de température afin de simplifier la mise en

données lors des calculs ¢léments finis en thermique.
7 Coefficient de diffusion chimique Cu/Al pour 70 % at. De Cu.

Module recalculé expérimentalement a partir des mesures de nanoindentation (cf. Chapitre 3, § 3.1)

Matériaux massifs Chromel Alumel Référence

Composition Ni:90% Cr:10% Ni:95% Al:2% Mn :2% [MATW]

Masse volumique p (kg.m'3) 8730 8610 [MATW]

Température de fusion Tr, (°C) 1430 1260 [MATW]

Conductivité thermique [MATW]
kW K 19,2 29,7

Capacité calorifique molaire a [MATW]
pression constante 448 523

Cr(J.K kg)
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ANNEXE 2 :
DETERMINATION ANALYTIQUE DE LA TEMPERATURE
ATTEINTE APRES PASSAGE DU PISTOLET COLD SPRAY

A. Application a la gaine de 304L du thermocouple

Le thermocouple de type K possédant une soudure chaude avec retreint a la masse (cf.
Chapitre 2, § 3.1.3) a ét€ modélisé par une poutre elliptique de 300um d’épaisseur (cf.
Chapitre 3, § 3.2.2.2). L’épaisseur de la gaine de 304L qui recouvre la soudure a été prise en
compte pour renseigner les dimensions de I’ellipse. Cette gaine de 50um d’épaisseur est
présente sur I’ensemble du pourtour du thermocouple et peut donc altérer les mesures de
température réalisées. En effet, durant la sollicitation, si sa température est bien inférieure ou
supérieure a celle de la soudure, la restitution ou le pompage de la chaleur peuvent survenir.
Un modele de mur semi infini appliqué au 304L est ici établi afin de déterminer quelle
température peut €tre atteinte durant la sollicitation du thermocouple, avec un coefficient
d’échange convectif de 7000 W.m™.°C™".

Modele utilisé :

La gaine de 304L a été considérée comme une plaque semi infinie de 5S0um d’épaisseur,
en contact convectif forcé avec un milieu ambiant porté de Ty a Ty, selon un échelon (Figure
A2-1). A chaque instant, la température a été supposée homogene dans la plaque, i.e.
Tiurface(t) = Teoeur(t). En effet, I’estimation du nombre de Biot a indiqué que le phénomene de
convection en surface était négligeable devant le phénomene de diffusion de chaleur dans la
matiere : B, =h.L/ A0 0,1 avec L =50um, A =17 W.m"'.°C”", et h < 7000 W.m>.°C"".

Modele 1D %Tﬂude
Milieu

Soudure a la masse

_Gaine h, convection
[ |
Chromel — (' = >_/“ Tourface @mbiant
Alumel
= A8
L — 304 L
- L Mur semi
Magnésie infini
T

coeur Magnésie

Figure A2-1 : Schéma du modele utilisé pour le calcul de la température dans la gaine de 304L

oT oT
Le bilan d’énergie associ€ a ce modele qui s’écrit : p.C,.v. e =hS.(T, -T)-AS. . (Eq.

A2.1), avec C, = 500 J.Kg Loct, P = 7900 Kg.m , L=50um, A =17 W.m’ Lec! h <7000
W.m'Z.OC'l, Te=525°C et T(t=0) = 30°C, mene a la solution temporelle homogene suivante :

oT
T=T+ (T, —Tf).exp[— J (Eq. A2.2), puisque — =0 (B;<0,1).

C .L ox

p
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Figure A2-2 : Evolution de la température dans la gaine de 304L calculée analytiquement
en fonction de la durée de la sollicitation

La température de la gaine augmente rapidement lors de la sollicitation (Figure A2-2). En
50ms, lorsque le coefficient d’échange convectif est de 6400W.m %.°C™, elle dépasse 80% de
la température du fluide. Avec une température supérieure a celle mesurée en moyenne dans la
soudure, la gaine ne peut donc pas jouer le role de pompe a chaleur. La température mesurée
n’est par conséquent pas sous-estimée.

Les expériences ont montré que pour une sollicitation similaire de 35ms, la soudure de
chromel-alumel atteint une température moyenne de 172°C (cf. Chapitre 3, § 3.2.2.1). A durée
de sollicitation identique, le calcul indique que la température de la gaine s’éleve a 375°C. Si le
refroidissement par convection de cette dernieére n’est pas trop intense, elle risque de ralentir le
refroidissement de la soudure ou de provoquer une surestimation de sa température. Parce que
les densités de la gaine et de la soudure sont voisines et que 1’extrémité du thermocouple est
essentiellement constituée de chromel-alumel, ’erreur sur 1’estimation des coefficients
d’échange convectif n’est que légere. Toutefois, les résultats pourraient étre affinés par la
modélisation de I’ensemble de la partie laminée du thermocouple lors du calcul des coefficients
d’échange convectif par simulation numérique tridimensionnelle.

B. Application au substrat d’aluminium

Un modele similaire autorisant la diffusion non instantanée de la chaleur a travers le
matériau a été utilisée afin d’estimer 1’élévation de la température d’un substrat d’aluminium,
de 3mm d’épaisseur, induite par le passage du pistolet cold spray, sans avoir recourt a la
simulation numérique. Chaque tranche verticale du substrat évolue donc indépendamment des
autres ; aucune diffusion latérale n’a été autorisée. La solution analytique correspondante
s’écrit alors:

2 hyD, t
L1y 1 o LE Df“ﬂ l—erf| —2—+ 7 || Ba.A23)

T, -T, 2‘/ { Xp( R 2D, t

avec : T(t,x) : la température a I’instant t et a la position x (°C)
Ty : la température du fluide de la zone du jet considérée (°C)
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Ty : la température initiale du matériau lors de la sollicitation par la zone n, égale

a la température finale lors de la sollicitation par la zone n-1 (°C)

Dy, : la diffusivité thermique du matériau, égale a 1/ p.C, (m*s™)

h : le coefficient d’échange convectif de la zone de jet considérée (W.m™>.°C™)
A : la conductivité thermique du matériau (280 W.m'l.OC'l)
p : la masse volumique (2700 Kg.m™)

G, : la capacité calorifique (900 J Kg'ech

La mesure et le calcul préalables de la température du fluide et des coefficients convectifs
associés en fonction des différentes zones du jet ont permis d’imposer une sollicitation plus
représentative que précédemment (cf. § A). Chaque zone du jet présente, dans ce modele, des
conditions limites (de température et de coefficient d’échange convectif) constantes et la durée
d’interaction dépend de la vitesse de traverse du pistolet (Figure A2-3.a). L’intensité des
conditions de chaque zone sont celles estimées au Chapitre 3 (§ 3.2.1 et 3.2.2), au centre, au
bord et a I’extérieur du jet, et correspondent aux conditions de projection 3MPa et 600°C. Tout
point du substrat est affecté thermiquement par cette sollicitation temporelle (Figure A2-3.b).

a)

T,h

-
h

centre

Chargement en tout point du substrat

Zone 3

centre

Tbord

Zone 2

Zone 2

hbord

Zone 1

ESmm
5mm

To
ho

Zone 1

b)

T/5 T/5

T/5 T/5

T/5 t

Figure A2-3 : Schéma de la sollicitation spatiale et temporelle d’un point sous le jet cold spray

L’évolution temporelle de la température du substrat a été calculée de proche en proche, a
20um de la surface : la solution de la sollicitation par la zone n-1 pendant une durée At
constitue les parametres d’entrée du calcul de la sollicitation par la zone n. Deux vitesses
d’avance ont été considérées pour le pistolet : 100 et 10 mm.s™'. Chaque zone du jet impose
donc ses conditions limites pendant 50 et 500ms respectivement. Le niveau de température
atteint par le substrat a été résolu a I’aide d’un tableur (Tableaux A2-1 et A2-2).

Sollicitation\spatiale Zone 1 Zone 2 Zone 3 Zone 2 Zone 1
l;ﬁ‘g;gg;e(?ns) 0 50 100 150 200 250
$‘gt.‘g;“,°;‘§v'¢mr;}§§c1) 30 /1000 | 418 /3000 | 420 / 4500 | 525/ 6400 | 420 / 4500 | 418 / 3000
-src?lwc?teartiac:?]r?%?res 30 41 75 85 98 107

Tableau A2-1 : Calcul analytique de la température du substrat lors du passage du pistolet cold spray
2100 mm.s™
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La température maximale atteinte par le substrat lors de la traversée du pistolet 2 100mm.s™,

sous des conditions de 3MPa et 600°C, avoisine 105°C (Tableau A2-1). Cette intensité s’avere
proche de celle calculée par simulation numérique bidimensionnelle (cf. Chapitre 3, § 3.2.3.1),
a 'aide du code de calcul Zebulon. Néanmoins, la convergence des résultats en régime
permanent n’indique pas la validité de ce modele simplifié pour estimer le préchauffage d’un
matériau par passage rapide du jet cold spray. En effet, a durée de sollicitation identique,
250ms, ce modele surestime d’environ 20% la température du substrat, estimée a 80°C par
simulation numérique sans préchauffage par la partie amont de la zone considérée (cf. Chapitre
3, Figure I1I-39.d). Cette erreur est certainement due a la sollicitation par paliers imposée dans
ce modele (Figure A2-3). Les résultats pourraient alors étre affinés par sa discrétisation de
maniere plus raffinée.

Sollicitation spatiale Zone 1 Zone 2 Zone 3 Zone 2 Zone 1

Temps apres
sollicitation (s) 0 0,5 1 1,5 2 2,5

??Dg;“fﬁs(v'\',mn'f?im) 30 /1000 | 418 /3000 | 420 / 4500 | 525 / 6400 | 420 / 4500 | 418 / 3000

Température aprés
sollicitation (°C) 30 63 107 178 208 226

Tableau A2-2 : Calcul analytique de la température du substrat lors du passage du pistolet cold spray
210 mm.s™

La température maximale atteinte lors du passage du jet cold spray & 10mm.s™' approche
225°C (Tableau A2-2). Une sous-estimation d’environ 20% a dans ce cas été mise en évidence
par rapport a la simulation numérique, a durée de sollicitation identique et sans préchauffage.
Le lent déplacement du pistolet favorise en effet la diffusion latérale dans le substrat qui
préchauffe ainsi les zones qui n’ont pas encore été sollicitées. Cette diffusion semble avoir un
effet prépondérant par rapport au profil de sollicitation simplifié proposé dans ce modele. Ainsi,
une discrétisation de ce dernier ne permettrait pas la réduction de cette erreur, contrairement au
cas du déplacement rapide du pistolet.

Malgré des différence de 1’ordre de 20% par rapport a la simulation numérique, ce modele
analytique monodimensionnel simplifié reste un outil rapide a mettre en ceuvre pour obtenir
une premiere approximation de la température du substrat lors de la traversée du pistolet cold
spray, quelque soit le matériau considéré. Si les résultats convergent d’autant que la
sollicitation est discrétisée et que le pistolet se déplace rapidement, la simulation numérique
bidimensionnelle reste 1’ outil le plus précis et le seul applicable a I’ensemble des cas de figure.

L’étude de I’échauffement par passages successifs du pistolet au dessus du substrat, utile
pour le contrdle de 1’élaboration des dépdts cold spray, pourrait également €tre menée.
L’utilisation de la simulation numérique 2D doit permettre 1’obtention de résultats
représentatifs. Le modele analytique, quant a lui, cumule les erreurs a chaque passage du jet.
En effet, la durée entre deux sollicitations se révele étre le siege d’une diffusion latérale de
chaleur. Ainsi, plus le temps entre deux passages est long, plus les résultats doivent diverger,
entre les deux modeles.
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ANNEXE 3 :
DIFFUSION FORCEE SOUS CONTRAINTE

Les simulations numériques d’impact a grande vitesse de particules sur un substrat ont
révélé I’élévation de la température et de la pression de contact, le long de I’interface (cf.
Chapitre 4). Les observations a fine échelle, en transmission, ont ensuite mis a jour ’intense
diffusion qui en résulte entre les matériaux au moment de I’impact (cf. Chapitre 5). Sur les
bords de la particule, la fusion majoritairement a été responsable de 1’apparition de composés
intermédiaires. Au fond de la particule, en revanche, aucune trace évidente de fusion n’a été
détectée ; le seul indice tangible étant 1’épaisseur de diffusion, de I’ordre du micron. Dans des
conditions standard de diffusion a 1’état solide, i.e. a pression atmosphérique pour des
matériaux chauffés a 300°C, 10* secondes seraient nécessaires pour atteindre une telle
interaction. A I’état liquide, en revanche, 10" seconde suffit. Il serait donc raisonnable d’opter
pour de la fusion dans cette zone de l’interface. Toutefois, il serait envisageable que les
conditions extrémes de pression de contact contribuent a favoriser la diffusion a I’état solide.
Afin de nous en persuader, des expériences de diffusion forcée sous contrainte, a 250°C, ont
été menées a 1’aide d’une presse de 18 tonnes.

Matériel et spécimens utilisés :

Des échantillons de cuivre et d’aluminium ont été réalisés a partir de toles laminées de
3mm d’épaisseur. De dimensions respectives 30x30x3mm° et 20x20x3mm°, ces derniers ont
été polis miroir avant expérience, afin de réduire au maximum 1’oxydation de surface et
d’éviter I’ancrage mécanique lors des expériences.

Une presse de 18 tonnes a été utilisée pour mettre sous contrainte les échantillons et ainsi
appliquer une pression de contact de plusieurs centaines de mégapascals. Des poids d’acier
trempé ont joué le réle de cales et ont permis de mettre les plaques en contact puis de les
comprimer. Leur géométrie a autorisé le contact sur une section circulaire constante de 20mm
de diametre (Figure A3-1).

Un four sous atmosphere controlée a permis de préchauffer les échantillons et les poids
avant la mise en contact sous la presse. La mise en température a été réalisée sous vide
(0,2Pa) afin d’éviter la dégradation de I’état de surface des plaques de cuivre et d’aluminium,
et favoriser ainsi les interactions métallurgiques.

Acier trempé

— 250°C —

—_— N |le—

— @.=20mm —

R v |—

— 250°C 250°C " —
Cuivre Aluminium

Figure A3-1 : Schéma de I’expérience de diffusion forcée sous contrainte

La mise sous pression des matériaux a été réalisée sous atmosphere ambiante. Pour éviter
toute déperdition thermique durant 1’expérience, les poids d’acier trempé ont également été
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portés a 250°C. Ainsi, durant la mise en contact, ces derniers qui présentent une forte inertie
ont restitué aux échantillons la chaleur perdue pendant I’expérience.

L’importante pression de contact imposée a I’interface entre les matériaux a fortement
déformé les plaques. Afin de conserver une surface de contact sous pression constante, les
dimensions des poids en contact avec les échantillons ont été choisies inférieures a celle de
ces derniers. Ainsi, la pression de contact a été conservée homogene et constante durant
I’essai.

Expériences et résultats :

Deux expériences de diffusion sous contrainte ont été menées avec un préchauffage de
250°C : I'une imposant une pression de contact de 65MPa, et ’autre de 460MPa. Pour les
porter a la température souhaitée, les poids d’acier trempé ont été placés dans le four durant
2h ; leur température a ensuite été controlée a 1’aide d’un pistolet thermique, dont le capteur
mesure le rayonnement des pieces ciblées. Les échantillons ont ensuite été préchauffés
pendant 10min, sous un vide de 0,2Pa. A 250°C, les différentes pieces ont été placées sous la
presse (Figure A3-1), ou elles ont été mises sous contrainte pendant 75 secondes, avant d’étre
refroidie par trempe a I’eau, afin de bloquer toute interaction.

Surfaces mises
en contact

"~ > Adhérence

Figure A3-2 : Observation macroscopique des spécimens apres mise en contact sous pression a 250°C durant 75s

Contrairement a I’interface générée sous 460MPa, celle du spécimen élaboré sous 65MPa
s’est révélée peu adhérente. Celle-ci s’est en effet décohésionnée au moment de la trempe a
I’eau, sous la relaxation des contraintes engendrées par la dilatation thermique et la
déformation des matériaux (Figure A3-2). Seule I’analyse de I’interaction produite sous haute
pression de contact a donc été menée. A 1’aide de la microsonde (cf. Chapitre 2, § 3.1.3), des
analyses de la composition chimique de I’interface ont été réalisées dans différentes zones de
I’échantillon afin de quantifier I’épaisseur de diffusion des especes (Figure A3-3). Les pointés
de chaque profil ont été réalisés perpendiculairement a I’interface, tous les microns, avec une
sonde d’environ lum. Avec une épaisseur supérieure a Sum, la diffusion s’est révélée
importante et homogene sur toute la surface de contact des échantillons.

100 - n
A p" ~O Aluminium
80 )

-u- Al

Profil 24pts
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@
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Figure A3-3 : Analyse de la diffusion a travers I’interface a 1’aide de la microsonde
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Conclusion et perspectives :

Durant ces expériences, la diffusion s’est opérée a 1’état solide, a 250°C. La mise sous
contrainte a élevé la constante de diffusion de 10" a4 10" m*s™. La pression de contact
favorise donc considérablement les interactions métallurgiques entre le cuivre et I’aluminium.
De plus, une variation de 65 a 460MPa a provoqué une bien meilleure adhérence, et donc
interdiffusion, qu’une variation de 0,1 a 65MPa. Il se peut donc que l’influence de ce
parametre soit exponentielle, plutot que logarithmique. Afin de s’en assurer, des expériences
complémentaires doivent étre menées (Tableau A3-1). Celles-ci renseigneront également sur

I’aspect couplé ou non des parametres de pression de contact et de température.

Au fond des particules projetées par cold spray, la pression de contact est bien supérieure
a 460MPa. Dans cette zone, I’hypotheése d’une diffusion a 1’état solide sur une épaisseur
d’1um n’est par conséquent pas a exclure.

Pression de contact (MPa) | Température (°C) | Durée d'interaction (s)
25
460 250 50
100
150
460 350 75
150
230 250 75
350
150
920 250 75
350
Tableau A3-1 : Expériences complémentaires a réaliser pour étudier 1’influence de la pression sur la
diffusion

Ce plan d’expériences, non exhaustif, permettra en tout premier lieu de vérifier que la
mise sous contrainte de I’interface n’altere pas 1’évolution de 1’épaisseur de diffusion, en

racine carré du temps d’interaction, Ep =,/D,, ,,t . Puis, si 'influence des deux parameétres P
et T est découplée, I’analyse sous hautes pressions de la diffusion a différentes températures
aboutira dans chaque cas a la détermination du coefficient directeur de la relation linéaire
entre la température et le logarithme du coefficient de diffusion, log(Dy, ,,) =k, T . Dans le
cas contraire, I’influence du niveau de contrainte imposé lors de I’expérience sur cette relation
sera alors établie et des abaques seront constituées. Enfin, I’analyse de I’épaisseur de diffusion
en fonction de la pression de contact autorisera 1’établissement d’une loi qui, une fois
extrapolée aux tres faibles durées d’interactions, permettra de conclure définitivement quant
au caractere solide de la diffusion survenant au fond des particules projetées par cold spray.
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RESUME

Lors de la projection dynamique par gaz froid, nommée « cold spray », les particules sont
accélérées aérodynamiquement et maintenues a I'état solide jusqu’au moment de I'impact sur le
substrat. L'empilement de ces particules constitue le revétement dont I'adhérence représente un
parametre déterminant quant a la qualité des pieces industrielles.

L’enjeu de cette étude est la compréhension et la quantification de I'adhérence interfaciale
par I'analyse de la phase d’accrochage des premiéres particules dispersées a la surface du
substrat, nommées « splats », en fonction des conditions d’impact. Vitesse d’impact,
température de préchauffage et oxydation des surfaces mises en contact ont, en effet, une
influence directe sur les phénomeénes survenant a linterface particule—substrat donc sur
I'adhérence.

Cette étude propose une méthode permettant de relier les conditions de projection aux
conditions d’'impact, aux mécanismes survenant entre la particule et le substrat durant I'impact
et, enfin, au niveau d’adhérence des particules correspondantes. Pour cela, les conditions
d’'impact ont été déterminées par I'utilisation conjointe de techniques expérimentales et de
modélisations numériques. Les températures locales et les pressions de contact alors induites a
I'interface durant I'impact ont été calculées par simulation numérique. Des observations et
analyses fines par transmission ont été réalisées afin d’étudier les phénomeénes survenant le long
de [linterface, en fonction des conditions d’impact. Enfin, les niveaux d’adhérence
correspondants ont été obtenus par le développement d’une extension originale de I'essai LASAT
(LAser Shock Adhesion Test). Les phénomenes responsables de I'adhésion ont ainsi pu étre mis
en évidence et leur influence quantifiée.

MoOTS-CLES

Cold spray, Splat, Adhérence, Adhésion, LASAT, Choc laser, Ecaillage par choc laser, Vitesse
d’impact, Cu/Al, Intermétalliques

ABSTRACT

In cold spray, innovative coating process, powder particles are accelerated by a supersonic
gas flow above a certain critical velocity and kept in a solid state until impact. Coating results
from the pile up of particles and its quality depends on particles adhesion.

In this work, adhesion of the first particles impacted onto the substrate, namely splats, was
studied as a function of their impact conditions. Indeed, particles adhesion onto the substrate is
influenced by oxidation, particle impact velocity and temperature, which can change
dramatically depending on spraying conditions.

For this purpose, a method was developed to correlate spraying conditions to impact
conditions using experimental sets up and numerical simulation. High pressure and temperature
therefore induced at the interface during impact were calculated from numerical simulation.
Transmission Electron Microscope analyses of thin foils were carried out to investigate into
resulting local interface phenomena. These were correlated to particle impact conditions and
corresponding adhesion strength which was obtained from LAser Shock Adhesion Test (LASAT).
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Cold spray, Splat, Adhesion, LASAT, Laser shock, Impact velocity, Cu/Al, Intermetallic



