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Le large éventail d’acier a revétement métalliqseé @ne partie intégrante de notre vie
guotidienne : il est utilisé pour protéger, abritemballer, stocker et transporter, tout en étant
a la fois solide, durable et esthétique. L’acievéta métallique connait une croissance
remarquable et grace a ses avantages economiqubepkogiques et environnementaux, il
est utilisé dans des domaines de plus en plusegrié

Dans le batiment et la construction, I'acier revététallique est utilisé pour le profilage, le
bardage et de la couverture depuis de nombreusesesnmais leur application s’étend
egalement aux portes, escaliers, plafonds, etcs Diadustrie générale, ces produits ont de
nombreuses applications, par exemple, mobiliercamditionné, réservoir, écran thermique,
etc. Ces aciers revétus s’étalent méme au seadigiectroménager.

Les aciers revétus metalliques se définissent pasulbstrat en acier, revétu d’'une couche
d’aluminium, de zinc, d'alliage de zinc/aluminiuwmgir méme alliage aluminium/silicium.

Ces revétement sont réalisés soit par :
- Electrozingage, qui consiste a revétir a froid baede d’acier par voie électrolytique.

- Dépodts sous vide type PVD (Physical Vapour Depasjtile CVD (Chemical Vapour
Deposition).

- Trempe, qui consiste a immerger une bande d’'aeies din bain de métal en fusion.
La composition du bain (aluminium, zinc, aluminigiti¢ium, etc) détermine la

nature du revétement.

C’est ce dernier procédé appelé « Calorisationauah ou « Hot-Dip Coating » qu’on va
adopter dans notre travail pour déposer de I'alminsur le substrat d’acier dans le but de
lui conférer plusieurs propriétés précieuses dantehue a chaud, a l'usure accrue et la
résistance a I'oxydation et a la corrosion.

La calorisation a chaud est un procédé efficacécehomique utilisé pour former une fine
couche d'oxyde d'aluminium (AD3;) en surface d’'un acier dans le but d"améliorer sa
résistance a l'oxydation et la corrosidn4]. Ce procédé est un traitement thermochimique
qui consiste a saturer la surface d’'un acier emiium. Autrement dit, c’est la diffusion
superficielle par voie thermique d’aluminium darecier. La méthode consiste a immerger

Jes aciers dans un bain d’aluminium en fusionte&Ciebmersion s’accompagne généralement
1



Introduction générale

d’une dissolution du fer dans I'aluminiufB] suivie d’'une interdiffusion. La morphologie de
la couche intermétallique composée du fer et d’alium a une forme irréguliere dans la
plupart des cas, cette forme apparait sous unl pi@filents de scie. Cette morphologie est une

caractéristique de la diffusion de I'aluminiyfj.

Le contact fer-aluminium conduit a la formation deuche intermétallique qui assure la
liaison acier/aluminiuni62]. Cette couche intermétallique est composée de pitssighases,
comme FeAls, FeAl, et FeAk (AlisFe) et voir méme FeAl a haute température. Ces
combinaisons sont formées selon le mécanisme deisalon introduisant la dissolution du
fer dans le bain d’aluminium suivit d'une l'inteffdision entre le fer et I'aluminiurfb,6]. De

plus, ces composes sont tres fragiles en nffivdeet causent des fissures lors de leur usinage

[7].

Ainsi, le présent travail consiste a présenterdssitats d'une étude expérimentale sur I'étude
de la morphologie des interfaces, linfluence dmpge et des constituants du bain de
calorisation, réalisée a une température de 80G°Q060°C. D’évaluer les différentes

combinaisons intermétalliques Fe-Al formées a hartgérature.

Ce travail comporte trois chapitres principaux. peemier présente une recherche
bibliographique qui englobe les différents procédéscalorisations ainsi que les travaux
antérieurs réalisés. Le deuxiéme chapitre qui esit consacrée aux matériaux et aux
différentes techniques expérimentales utiliséed thoraractérisation. Le troisieme chapitre

regroupe les résultats expérimentaux et leurs sisons.

Le premier chapitre expose les différentes techesqie calorisation, I'influence de certains
eléments et les composés intermétalligues formésocams du contact fer-aluminium, a
I'appui des travaux bibliographiques. Le deuxiérmayitre est consacré a la caractérisation et
les différentes techniques expérimentales utiliséess résultats expérimentaux et
I'interprétation des résultats sont décrits au ahapll. Ce dernier chapitre est consacré a la
compréhension de la technique de calorisation wis-de mécanisme de cette technique a
savoir la dissolution et I'interdiffusion des élem fer et aluminium qui conduisent a la
formation des combinaisons intermétalligues,Are FeAl, FeAl; (FeAli3) et FeAl
identifiées par diffraction des rayons X locali@RX), microscopie électronique a balayage
(MEB), diffraction des électrons reétrodiffusés (HBSet microdureté du point de vu

meécanique. Ce manuscrit se termine par une cooalggnérale et des perspectives.
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I- Introduction
La corrosion est la dégradation du métal, a pddisa surface, par une réaction d’oxydation
chimique ou électrochimique, qui produit pour legtaux, un état de stabilité maximal.
L’interaction d’une surface métallique et d’'une phaqueuse est de nature électrochimique :
on se retrouve devant un phénomeéne appelé « ammr@gjueuse ». La corrosion a haute
température (oxydation a chaud) s’effectue prirleip&nt par réaction chimique, qu’on

appelle « corrosion seéche ».

Pour palier a ce phénoméne de corrosion et dedatiyn, une des solutions réside dans un
revétement de surface adéquat. On a tendance radonée une barriere a I'oxydation. Ainsi
les revétements de surface sont devenus une \éritadustrie. Parmi les revétements de
surface servant a la protection contre la corrosbnl’'oxydation, les revétements par
immersion dans un bain de métal fondu « Hot-Dip tldgaen anglais », sont parmi les
techniques les plus utilisées.

Cette technique par immersion a chaud qu’on appellerisation, permet d’atteindre des
épaisseurs de revétements importantes. Etso#laa la réactivité importante de I'aluminium
avec le fer qui engendre la formation d’'une couiclermétallique, ce qui assure la liaison
entre le fer et 'aluminium. Cette couche intermigfae semble composée de plusieurs phases
intermétalliques notamment la phaseAte qui est considérée comme une phase principale

dans la couche intermétalliq{:7].

Actuellement, on dispose de nombreuses méthodesv@8ements pour déposer un matériau
donné sur un substrat déterminé. Ce matériau awmitécer des propriétés nouvelles a la
surface gu'’il recouvre, sans perte des caraciguiss mécaniques du substrat, et avec un colt

avantageux. Parmi les techniques connues, ondpstintguer :

1- Les méthodes d’apport par voie humide
- Electrodéposition

- Méthodes chimiques de dépot
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2- Les méthodes d’apport par voie seche

- Projection

- Immersion dans un bain de métal fondu

- Projection thermique

- Dépbt chimique en phase vapeur (CVD)

- Dépbt physique en phase vapeur (PVD)
Industriellement, pour des productions en grand brenet a moindre co(t, la plupart des
revétements meétalliques s’obtiennent soit par insinardans un bain de métal fondu, soit par
électrodéposition a partir d’'un électrolyte aquelgs autres méthodes occupent une place
moindre.

Nous citerons les revétements métalliques lesquosus :

1- Revétements de Nickel
Les revétements de Ni sont habituellement préppagsélectrodéposition, le métal étant
déposé soit directement sur I'acier, soit par dépi@rmédiaire de cuivre servant de couche
d’accrochage. Le dép6t chimique, a base de « NP=Mitient également une grande place

pour cette nature de revétement.

2- Revétements de Plomb
lls sont obtenus généralement par immersion a chayzhr électrodéposition. Dans le cas de
immersion a chaud, le bain contient un faible mamtage d’étain pour favoriser I'adhérence

sur l'acier.

3- Revétements d’Etain
Les méthodes d’électrodéposition de I'Etain donrod revétements plus uniformes et plus

fins, que I'immersion a chaud.

4- Revétements de Zinc
lls sont obtenus par immersion a chaud ou parrél@eposition. Les revétements préparés par
électrodéposition sont un peu plus ductiles quex cdadenus par immersion a chaud, car ces
derniers forment a l'interface revétement-subsiied composés intermétalliques Fe-Zn trés

fragiles.
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5- Revétements d’aluminium ou calorisation
Ces revétements sont obtenus essentiellement paersion a chaud dans des bains
d’aluminium ou alliages d’aluminium, soit (Al-ZnjAl-Si) et méme (Al-Fe).

C’est cette derniére méthode de revétement (Algde)nous avons adopté dans notre travail
pour déposer de l'aluminium sur l'acier afin de konférer une bonne résistance a la

corrosion et a I'oxydation tout en gardant de benm@priétés mécaniques au coeur.

Il. C’est quoi la calorisation?

La calorisation est un traitement thermochimiqueagunsiste a saturer la surface d’'un acier
en aluminium. Autrement dit, c’est la diffusion suficielle par voie thermique de
aluminium dans I'acier qui semble acquérir plusie propriétés précieuses dont la tenue a

chaud, a l'usure accrue et la résistance a la siomo

lll. Méthodes de calorisation

Difféerentes méthodes peuvent étre utilisées potermbune fine couche d aluminium sur la
surface de |'acier. Cette derniere doit étre erwieh I"aluminium dans le but d’augmenter sa
résistance a |'oxydation a haute température. @Esemtes méthodes peuvent étre citées ci-

dessous.

[lI-1- Calorisation en caisse ou calorisation a |'&at gazeux

Son principe est simpld,consiste a introduire les piéces d'aciers ariséo dans une caisse
contenant un mélange cément d’aluminium (Al), diailoe (ALOz) comme un diluant inerte
et du chlorure d’ammonium (N)&l) comme un diluant chloré pulvérulent. Le tout garté a
une température (900 a 1100) °C. L'aluminium diéfusans l'acier et forme une couche
superficielle résistante a I'oxydation a haute térapure. Les travaux antécédents ont été
réalisés a des températures supérieures a 900°€ffdEnle traitement thermochimique des
aciers alliés a ces températures peut séveremgradi leurs proprietés meécaniques telles
gue la résistance a haute température et au fluage.

Pour empécher une telle dégradation, le processaaldrisation en caisse est nécessaire pour
étre conduit aux températures en-dessous de 70PRG.récemment, les études ont démontré

que les aciers alliés peuvent étre calorisés adeatyres aussi basses que 528%].
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lll-1-1- Stades élémentaire de ce traitement thermzhimique
Il comporte trois stades :
- Processus assurant le dégagement de I'éléaifargant (Al).
- Adsorption de I'élément diffusant.

- Pénétration de I'élément diffusant dans I¢ainge base.

l1l-1-1-1- Processus assurant le dégagement de Edhent diffusant (Al)
Lorsque la température dépasse 335°C, I'ageimique NHCI se décompose suivant la

réaction :

v

NH4C| NH; + HCI

Le chlorure d’hydrogéne ainsi obtenu attaque I'ahiom :

6 HCI + 2Al — 2AICk + 3hH

Pour former le trichlorure d’aluminium qui se déqmee a son tour :

AICl 3 > AlCI + C}

A la surface de la piece aura lieu la réactionanie :

3 AICI > AIC, + 2Alatomique (€1ément diffusant)

[1I-1-1-2- Adsorption de I'élément diffusant et sapénétration dans le métal de base
L’élément diffusant (Al) libéré a I'état ataopie est adsorbé par le substrat, qui lui permet

de former des liaisons chimiques avec le fer ; gappelle adsorption chimique.

[11.1.2. Constituants du mélange

[11.1.2.1. Poudre d’aluminium

L’aluminium est un métal qui trouve un usags répandu, grace a ces caractéristiques ;
faible densité, conductivité électrique, propriétédcaniques et sa trés bonne résistance a la
corrosion. Dans ce mélange, il est ajouté en ptmps de 25 a 50%, il représente le

générateur de 'aluminium.



Chapitre | dRerches bibliographique

[11.1.2.2. Poudre d’alumine (ALO3)

En calorisation, I'alumine n’entre pas encté&m chimique car elle est inerte. Cependant,
elle joue un role important ; elle empéche le dg& de I'aluminium (la solidification de
'aluminium en un bloc métallique), et peut dang wertaine mesure éviter la conglomération

de celui-ci a la surface de la piece. Celle-cegztitée de 25 a 75%.

[11.1.2.3. Le chlorure d’'ammoniac (NH.CI)

C’est un sel jouant un réle important, d’'uremigchimique activant, dans le traitement
thermochimique. En effet, bien qu'il soit utilisé daible proportion (1 a 2 %), sans sa
présence l'opération se réduirait a une situatinalaggue a une immersion dans un bain
d’aluminium (absence de phase gazeuse). Il permeprbduction et le transport de
aluminium a I'état gazeux combiné pour étre calBétat atomique a la surface du substrat.
D’autres activateurs ont éeté utilisés tels que AIF3, NaCl et NaF. Des études [18] ont été
effectuées dans le but de déterminer I'activantplies approprié dans le processus de
calorisation en caisse. Cependant, ces études ontrénqu’a 700°C, AlGI représente le
meilleur activateur en raison de sa réaction todales le mélange. Suite a une analyse par
diffraction des rayons X, I'absence des raies deactvateur confirme sa disparition a la fin

de la réactionfl7].

[1l.2. Calorisation en présence des feuilles d’alumium

Cette technique consiste a fixer une sériéed#les d’aluminium, dont I'épaisseur d’'une
feuille est de 20um, sur le substrat d’acier. LHudion de I'aluminium dans l'acier est
assurée en appliquant une pression de l'ordre @®R@ a chaud sur les feuilles d’aluminium
a une température inférieure a celle de la fusied’auminium. La figure (I.1) montre le
dispositif utilisé[18].
Les échantillons sont soumis au traitement dedpfésion a une température de 650°C
pendant 1h sous vide & une pression d&P#0 Ensuite, les traitements de diffusion sont
réalisés sous air a des températures supériewsteae la fusion de I'aluminium (allant de
700 a 1000°C) et leur refroidissement est effeattempérature ambiante.
Ceci assure la diffusion de I'aluminium vers I'acet permet d’obtenir une fine et uniforme

couche d’aluminium sur la surface de I'adie].
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Figure. 1.1. Schéma illustrant le processus de calorisatiofieeriles
d’aluminium[18].

Il en ressort de ces études que I'aluminium diffaseartir de ces feuilles vers I'acier pour
former les composés intermétalliques FeAl etAleavec une épaisseur importafit&]. En
comparant cette méthode a la calorisation dandd@ss de fusion, les auteurs montrent
clairement qu’elle est meilleure et bénéfique paes raisons suivantes :

-Le taux de porosité qui existe dans la couchenmd&allique FgAls et a l'interface FeAl/Al
est réduit.

-Les couches intermétalliques FeAl sont formées ave épaisseur importante en un temps
minimum de maintien sous des températures plusebagpse dans la calorisation dans les

bains d’aluminium en fusion.

l11.3. Revétements électrolytiques

Dans les revétements électrolytiques, les éledrslgont composés d'un mélange de sels
fondus de chlorures d’aluminium ou l'aluminium dashs bromure d’éthyle et de benzéne.
Avant de revétir le substrat, ce dernier a étéogéftdégraissé et décapé avec une solution de
chlorure d’hydrogene (HCI). Le taux de dépo6t dduiminium sur le substrat d’acier est trés
faible, car c’est un processus trés lent. Génémhgniiépaisseur de revétement est de I'ordre

de 0,01mm obtenue pendant 30mn de traitement.

l1l.4. Pulvérisation (Métallisation)
Dans cette étude, un revétement d’aluminium d'ysesséeur précise est pulvérisé sur la
surface du substrat pré-nettoyée. Le processusrenihfa fusion et la pulvérisation du métal

avec un jet d'air comprimé (a 25-60 psipoynd per square inch » unité de mesure de contrainte et
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de pression anglo-saxonn@ l'aide d’'un métalliseur spéciale. La liaisonsaiobtenue est de faible
force, méme si l'adhérence peut étre amélioréd'@amuche de la surface du substrat. Un
recuit a 850-1250°C pendant le long temps est teféepour augmenter la force de la liaison.

L’épaisseur de la couche du revétement forméenatiee valeur de 0,05 a 0,5 mjas].

[11.5. Aluminisation sous vide

Dans ce processus, le revétement d’aluminium dshalpar vaporisation puis condensation
de I'aluminium sur le substrat d’acier. L’épaissdurrevétement dans ce cas est de I'ordre de
0,1 micron. Une chambre & vide avec une pressidi0de 10° mm d’Hg est nécessaire. Des
dispositifs a faisceaux d’électrons sont utilis@urpfaire fondre I'aluminium et élever sa
température jusqu'a 1400°C. Le substrat doit égadetre chauffé entre l'intervalle de (175-

370) °C. Ce processus nous donne une bonne adbé&tenevétement.

[11.6. Calorisation en phase liquide

Cette technique consiste a introduire les piecéiiter dans un bain d’aluminium fondu
saturé en fer (jusqu'a 6 a 8%), ajouté pour éviedissolution de piéces a traiter dans
laluminium. L’'opération s’effectue a partir de tampérature de 700°C, pour assurer la
fusion totale de I'aluminium, pendant 45 a 90mregddisseur de la couche intermétallique

formée atteint la valeur de 0,25 a 1,10 1.

l11.6.1. Constituants du bain de calorisation

Le plus souvent, les bains de calorisation sonstitoiés essentiellement de I'aluminium et du
fer [5]. Ce dernier est incorporé pour éviter la dissolutiarsubstrat.

Cependant, des bains de calorisation a I'aluminpumainsi qu’a I'aluminium additionnée du
silicium [14] ont pris place, dans le but de voir leur l'inflgersur la diffusion de I'aluminium
dans I'acier et le fer dans I'aluminium. Il n’esigprare d’utiliser des bains contenant a la fois
de I'aluminium, du fer et du siliciurfi6].

[11.6.1.1. Mécanisme de calorisation

La calorisation ou Hot-Dip Coating (HDA) en anglammplique essentiellement une réaction
entre le solide Fe a la surface de l'acier etfialium liquide. Le substrat d'acier a caloriser
est immergé dans un bain d'aluminium fondu ou Hiegyes. Le processus de revétement se
produit par mouillage, dissolution, inter-diffusiorpuis la formation de composés

intermétalliques. 1l doit étre apprécié que dansniiersion a chaud dans un bain

9
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d’aluminium, il est difficile de rejoindre I'alumitim avec l'acier sans la formation de la
couche intermétalliqgue a la face du solide en rad® leur solubilité mutuelle limitée. Une
surface propre du substrat assure un bon mouikdgauthentifie mieux le contact avec

I'aluminium.

L'aluminium a une bonne affinité avec I'oxygéne.drasence d'oxyde de fer dans la masse
fondue devient encore le probleme pour le procgsausnmersion a chaud.

La couche intermétallique posseéde un caractéraldragette couche se développe et se
dissout en méme temps que dans le bain d'alumifondu, qui est directement associée a la
perte du substrat d'acier. Le taux de croissanda dauche intermétallique est étroitement lié

a la température et au temps de mainfigr}. L'épaisseur de la couche varie également en

fonction de la composition chimique du bain de gaddion et du substrat d'aciés].

[11.6.1.2. Influence de I'ajout du silicium

La présence du silicium dans le bain de calorisaiaune influence sur la croissance de la
couche intermétalliquél6, 19, 20].Ces auteurs ont ainsi prouvé que le silicium agfiss
directement sur la croissance des phases intetigpgéés FegAls, en s’insérant dans le
nouveau composé formé et en occupant les nombréaeses présenteSung-Ha Hwang

et son équipe ont montré que la diffusion a I'étdide a travers la phase,Ré; serait ralentie
par I'occupation des sites vacants par le silicilinsemblerait également que la dureté des
couches formées en présence de silicium soit pibte{16].

L’addition du silicium dans le bain d’aluminium dimue la surface réactive, et lorsqu’il est

en contact avec I'oxygene du bain la réaction suevae produit :

3{Si} + 3(@) —— 3[Si + 4{A} —— 3{Si} + 2[Al04]

Avec {}, () et [] représentent respectivemetd liquide, le gaz et le solide. Les autel@sl|
Hameed Awan et Faiz ul Hasaront procédé a I'étude de la variation de I'épaissias
couches de RAls et FgAl en fonction de la teneur en silicium (dans umbie calorisation
(Al-6%Si)). En effet, la figure. (1.3) montre césultat. La couche B&ls perpendiculaire au
substrat (qui se présente en profil de dents d® sei forme avec une épaisseur importante
lorsque la teneur en silicium est faible, mais grissilicium augmente en concentration,
I'épaisseur de la couche diminue et la morpholadiange de profil et devient plane et
homogene. En revanche, l'autre couche adjacelgeauche d’aluminium qui est $Ad, se

construit en épaisseur et augmente en fonctioa tenkur en siliciurfiL4].

10
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Figure.l.2. Variation de I'épaisseur des couches dgAkeget FeAl en fonction de la teneur
en silicium[14].

D’autres auteurs ont mis en évidence l'influencesdicium sur lintéraction entre l'acier
solide et aluminium liquide. En effet, dans le dam systéme binaire (Fe-Al), l'interface de
la couche intermétallique constituée de la phas@lEest trés irréguliere du coté acier et
prend une forme dentelée. Cette croissance anmoest liée seloiviehdi SALEM a une
diffusion rapide de I'aluminium, favorisée par teusture orthorhombique de la phaseAle.
Cette derniere présente une densité de lacunertpgstante suivant I'axe « ¢ », favorisant la
diffusion de I'élément aluminium dans cette direnti Cela lui confére une cinétique de
croissance rapide dans le cas de l'interaction Fedlbn une direction préférentielle, ce qui
permet la croissance rapide de ses cristaux a teragératurérs1].

Par contre dans le cas d'un systeme ternaire (F&HAlles atomes de silicium diffusent
simultanément avec les autres especes. Le silicccape les sites vacants, concurrengant
ainsi les atomes d'aluminium de taille proche (¥$j32A, d(Al)=1,43A). La diffusion
préférentielle est par conséquent freinée, ce ajene le systeme a une diffusivité faible et
isotrope, et qui se traduit par une augmentatio’é@eergie d’activation du processus de
diffusion dans le systenj&1l].

D’autres travaux ont montré que pour un alliageluanium a 2% de Si, I'énergie
d’activation augment de 25% par rapport a cell&ademinium pur. Les valeurs de I'énergie

d’activation deviennent négatives pour des tensupgrieurs a 4% en Si. Cet effet a été
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attribué au mécanisme de dissolution dont I'énedietivation devient prépondérante devant
la diffusion. L’énergie apparente du systeme eateégn effet a la différence entre I'énergie
du mécanisme de diffusion et I'énergie du procedsudissolution, dont la valeur 'emporte a
partir de 4% en Si. Ainsi, les valeurs de I'énerdjictivation deviennent négatives, bien que

la diffusion continue a se produire.

Cette analyse a permis d’attribuer au silicium deilgs dans I'inhibition de la croissance des
couches intermétalliques lors de l'interaction eracier solide et aluminium liquide. Il réduit

d’'une part la vitesse de diffusion de I'aluminiumdel fer a travers la couche d’alliage ; il

accélere d’autre part la dissolution de la couclyesde métal liquide qui devient plus forte
que la diffusion a partir d’'une teneur comprise@tet 4%471].

De ce fait, la dissolution de la couche intermé&ja# est favorisée par le silicium. Ce dernier
engendre la solubilité des phases ternaires forpaesa présence de cet élément. Pour les
faibles concentrations de silicium, la couche mi&tallique est constituée de plusieurs phases
binaires fer-aluminium. Ces phases sont tres plibles dans le liquide en particulier Aés.

Le réle du silicium se résume alors a réduire ldifité des atomes de fer et d’aluminium. En
revanche, dans le cas des alliages riches enusiljdies phases formées sont plus solubles
dans le métal liquide, car elles sont a I'équilibreec le liquide et se situent Iégerement en

dessous du liquidus.

l11.6.2. Morphologie de la couche intermétallique

Dans la calorisation des aciers, la morpholalgida couche intermétallique est identifiée
dans de nombreuses études. Elle apparait sousotfih & dents de scigui constituent
essentiellemente composé intermétallique fAds de systéme cristallin orthorhombique

formé a une température inferieure a 950P€ 15].

L’épaisseur de la couche intermétallique varie daecariation du bain de calorisation. Ceci
est confirmé avec les travaux @el Hameed Awan et al.qui ont montré que I'épaisseur de
la couche intermétallique semble épaisse dansniiaium pur et expose une croissance en
profil de dents de scie. Son épaisseur atteindleaw de 0,5mm a 700°C pendant 30mn. Avec
une incorporation graduelle du silicium dans lenbdialuminium, I'épaisseur de la couche
intermétallique diminue et la morphologie devieatplus en plus plane (homogéene), mais le

réle du silicium n’est pas encore mis en évidgidé.

12
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Figure. 1.3. Morphologie de la couche intermétalligLiz.

Des travaux antérieurs ont constaté que la craissan dents de scie de la couche
intermétallique n’est pas causée par la présenda perlite accumulée au front de diffusion,
mais ce profil reste une caractéristique de laudifin de I'aluminium dans la calorisation a
aluminium pur. lls ont pu confirmer ce résultat ealorisant un acier a faible teneur en

carbone dans un bain d’aluminium pii].

[11.6.3. Influence du carbone de I'acier

L’influence du carbone sur la calorisation des raci@ fait I'objet de nombreux travaux.
Cependant, ces études ont été basées sur l'inBudmda teneur en carbone sur la croissance
de la couche intermétallique. Il a été constaté apite couche diminue avec 'augmentation
de la teneur en carbone contenue dans l'acienjicexgliqgue que le carbone présente un front
ou un obstacle empéchant ainsi 'avancement deuahe intermétallique vers le coeur de
l'acier [1,7].

Sung-Ha Hwang et ses auteorsg montré que lorsque la concentration en carleshélevée,

la fraction en volume de la cémentite augmenteadeirite proeutectoide diminue dans la
microstructure de I'acier.

Des études ont montré que le carbone se décompadeetjement en carbures sphériques
pour diffuser dans la couche réactive. Son accuinulau niveau des dents de scie bénéficie

ou bien incite a produire une couche intermétadligpaiss¢l9].
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Le contact aluminium — carbone induit a la formatau carbure d’aluminium suivant cette
réaction ;
4A1  + 3C —m— s Al

Cette réaction nécessitee énergie de formation dés; = -163,16 kj/mole a 727°C19].

Ce composé (AC;) est identifié au niveau de la couche intermépa#i[19] suite a la

diffusion du carbone et I'aluminium vers cette doaigéactive, comme le montre la figure

(1.4).

Interface
Layer

f

Pore (AlLC; + C)

Figure. |.4. Micrographie d’'un acier calorisé a 700°C pendantd®a
I'aluminium pur[19].

Les travaux deTeng-Shih Shih et Shu-HaoTuont montré qu’a l'interface de la couche
intermétallique, une forte concentration en carbesteobservée. En effet, c’est & ce niveau
qgue le carbure d’aluminium (AT3) se forme comme le montre la figure (I.B)]
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Reacted
phase
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W L Bmm Signal & = 5BE2
[ >

Figure. 1.5. Micrographie d’'un acier calorisé a 700°C montrdatformation
d’Al,C; a l'interface acier/couche intermétalliqui#9].

Une étude sur I'influence du carbone de I'acierl®wolution de la couche intermétallique a
été menée par Gul Hameed Awan et Faiz ul Hasancekt dans différents bains de
calorisation, le premier est a I'aluminium pureskconde a I'aluminium avec 6% de silicium
(Al-6%Si). La figure suivante (fig. 1.6) montre taoissance de la couche intermétallique dans
ces différents bains de calorisation avec deuxra@emoyenne teneure et faible teneur en
carbond14].

------ low carbon ======low carbon

044 medium carbon 3 04 medium carbon
£ %
: 5

031 £ 03t
8 ”
= w
g %
£ 02 T 02¢
c =
% £
9 g4 A

0.1 2 of

0 1o 20 %0 0 10 20 30

(a) Dipping Time (min) (b) Dipping Time (min)

Figure. 1.6. Epaisseur de la couche intermétallique d'un aédaible et a moyenne teneur en
carbone calorisés pendant 10, 20 et 30mn a 700%G das bains de calorisation différents. (a)
Al pur et (b) Al-6%Sj14]. 15
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Dans ce cas, le résultat montre clairement quaue de dissolution diminue quand la teneur
en carbone augmente. L’épaisseur de la couchdussinpportante dans le bain a I'aluminium
pur en atteignant une valeur de I'ordre de 0,4umreévanche, une croissance faible dans le

bain d’aluminium a 6% de silicium est observée.

Un autre résultat intéressant porte sur la carsm#e de I'accumulation du carbone au
niveau des dents de scie dans un acier a 0,45%admne calorisé a 750°C ou son
refroidissement est effectué dans I'eau (trempes daau). Dans cet échantillon, la phase
martensitique est observée, elle est formée dangfgons ou il y’'a une forte concentration
de la perlite (Fig. 1.7)[14]

Figure. 1.7. Micrographie d'un acier a 0,45%C calorisé a 750% refroidit
dans 'eau[14]

Cette figure montre clairement que ces régions somiposées de l'austénite qui est formée
durant le traitement thermique de calorisation 8°Z5et se sont transformées en phases

martensitiques durant le refroidissement dans I'eau

[11.6.4. Formation des composés intermétalliques FAl

[11.6.4.1. La liaison acier/aluminium

La qualité d’adhérence entre I'acier et I'aluminiwgst principalement conditionnée par la
compatibilité métallurgiqgue et les différences daepriétés physiques entre le fer et

I'aluminium.
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[11.6.4.1.1. Compatibilité métallurgique

a-Aspect thermodynamique
D'un point de vue thermodynamique, la compatibilitéétallurgique entre le fer et
laluminium est déduite de I'analyse du diagramuieguilibre FeAl. On observe ainsi (fig.
1.8) la solubilité quasi nulle (0.025% At) a I'établide du fer dans I'aluminium, ce qui
entraine apres une mise en contact d'un ou des ohetériaux a I'état liquide, la formation

des phases intermétallique/g,.

Atomic Percent Aluminum

1310°C

~1180°C

912°C

Temperature °C
PezAlﬁ

855°C | 660.452°C

(A)—

10 20 30 40 50 60 70 80 90 ]0_0
Fe Weight Percent Aluminum Al

Figure.l.8. Diagramme d’équilibre Fe-Al

Suivant ce diagramme Fe-Al, la solubilité du fensldaluminium est extrémement faible
[45].

De ce fait, la réaction entre le fer et I'aluminiuconduit & la formation de nombreux
composeés définis, ou composés intermétalliquesy €amposés intermétalliques stables sont

identifiés : FgAl, FeAl, FeAb, FeAls et FeAk. Il existe également des phases métastables
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telles que F&Al3;, comme le présente le tableau I.1. On peut naierlg phase FeAlest

souvent rencontrée dans la littérature sous ladatenFgAl 13 [62].

Tableau |.1.Structure cristallographique et domaine de comiimsides phases formées

dans le systeme binaire FeJ&P]

Phases Symbole Structure Domaine de Densité
cristallographique composition (%At) (kg.mm?)
Fe(Al) cC 0-45 7.8
y-Fe CFC 0-1.3 7.8
FeAl B2 CC 23-55 5.58
FeAl B1 DO; 23-34 6.72
FeAl; I3 Cubique 58-65
FeAl, d Triclinique 66-66.9
FeAls n Orthorhombique 70-73 411
FeAl; ) Monclinique 74.5-76.5 3.9
Al(Fe) CFC 99.998-100 2.69

Si certaines études soulignent I'existence d’aytfexses métastables telles que ePdAlg
ou encore FeAl Le diagramme d’équilibre ne prévoit pas, dansddre d’interaction hors
équilibre, la nature des phases formées. En ddfédrmation des phases intermétalliques est

conditionnée par leurs cinétiques de croissance.

Par exemple, la plupart des études portant sutetéction entre un acier solide et un
aluminium liquide, généralement en condition isathe[14, 15, 16, 17, 37, 45, 6Ghontrent
la formation de la phase fAds avec la présence ou non de la phase feAelon la
température choisie, alors que les études surefastion entre un acier liquide et un
aluminium liquide, dans le cadre d'un soudage ldsglement anisotherme ont mis en

évidence la présence des phases FeAl, ;-8AAL et FeAls [62].

b-Aspect cinétique : Interaction entracier solide et aluminium liquide
L’interaction entre I'acier solide et I'aluminiunglide a été largement étudiée, car elle peut
intervenir dans de nombreuses applications incilietsi telles que I'aluminisation par
immersion a chaud, le revétement d’acier par darfimium, le revétement d’aluminium par

de lacier, I'élaboration de composites meétalliqui@sserts en acier dans une matrice
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d’aluminium), I'érosion des moules de fonderie patuminium liquide, et les différents

procédés d’assemblage en phase liquide et solide.

Les études effectuées sur le sujet décrit la natesephases formées lorsqu’on met en contact
de l'acier avec I'aluminium a I'état liquide. Il te& noter que la couche intermétallique qui se
forme entre l'acier et I'aluminium est généralemeamposée de deux phases, le composé
FeAl; c6té aluminium et le composé A& coté acier comme il a été détecté par Kobayashi
et Yakou, la couche FefABtant d’épaisseur plus faible que la couchgAke Les interfaces
Al/FeAl; et FeAb/ FeAls sont décrites comme planes, alors que linterfaeglis/acier
présente une morphologie sous forme de dents de(stongue- like » shape) adjacente a
l'acier [14, 15].

Parmi les hypothéses émises quant a la justificatela morphologie du front de croissance
FeAls/acier, l'explication généralement retenue est lasspbilité d’'une croissance
préférentielle suivant I'axe ¢ de la phaseAte qui contient une grande quantité de lacunes,
ce qui favoriseraient la diffusion des atomes dfahium suivant cette direction

cristallographique et entrainerait un front de ssance non plai62,68].

Suivant la température a laquelle se déroule Faugon (700°C-900°C), et suivant la durée
du contact entre I'acier solide et I'aluminium lide (10s- 3600s), I'épaisseur des couches de
réaction et la morphologie de I'interface,Rb/acier évoluenf15,62].

D’apres les études recensées sur la réaction solele/aluminium liquide en conditions
isotherme, il semblerait que la croissance des gshae déroule suivant un mécanisme

physique en trois étapes : réaction chimique, siiffio et dissolution15, 53, 63, 67, 683]

Durant la premiere étape, il s’établitaomtact et une réaction chimique entre 'acier et
aluminium durant lesquelles on distingue diffées phases et notamment I'établissement
du contact puis I'adsorption des especes avarddetion chimique. A l'issue de cette étape,
une couche limite de la phase,/&k est formée. Cette couche limite est difficile attneeen
evidence d’un point de vue expérimental, en raiden’extréme rapidité du processus de
formation. C’est pourquoi, la plupart des modélesctbissance ne prennent pas en compte
cette premiere étape. L’énergie d’activation némiesgpour la croissance de cette phase est de
'ordre de Qe2a5=155 KJ/mol a des températures de 670°C a 8009
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Dans une seconde étape, la croissanca gedse F&ls formée est contrdlée par un
processus de diffusion. Les modeles de croissaénérglement proposés définissent alors
une loi de croissance paraboligé®]. En régime isotherme, la loi de croissance des @sich
est donc de type :

X=2.k.t
Avec x : épaisseur de la couche (m), k : consteimigtique de croissance {rs') et t : temps
d’interaction (s).
Cette loi de croissance s’applique bien a la phae#\ls. Pour la phase FeAl les
observations different suivant les auteurs. AilBiuayad[63] a observé une croissance
linéaire de la phase FeAlalors que d’autres auteuf§7] considéerent une croissance

parabolique de cette phase.

La troisieme phase intervient avec I'appamitd’'un nouveau mécanisme, simultané a la
croissance diffusionnelle de la couche de réactmn, correspond a un phénomene de
dissolution des composés intermétalliques formés daluminium liquidg62, 64].

111.6.4.1.2. Propriétés physiques du fer et d’alummium
Les propriétés physiques du fer et d’aluminiumuwme influence importante sur le processus
de calorisation lors du contact entre les deux n@até. Les différentes propriétés physiques

du fer et d’aluminium sont répertoriées dans léei@ip|.2.

Tableau. |.2. Propriétés physiques du fer et d’alumini{@a].

Propriétés Symbole Unité Fer Aluminium
Masse volumique p Kg.m" 7870 2698

Point de fusion (1013 mbar) T; °C 1536 660.45

Capacité calorifiqgue massique Cp J.Kg.K 450 (Few) 897
510 & 720 (Fe)
Conductivité thermique A W.mtK?T 75 237
Coefficient de dilatation linéique o 10°K™ 12.6 (Fet) 23.1
23.4 (Fey)
Module d'Young E MPa 210000 69000
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1. Température de fusion
L’écart important de température de fusion du ferefle de I'aluminium est un avantage pour
la réussite du processus de calorisation quand nwisage de réaliser une interaction
solide/liquide. On dispose dans ce cas la, uneepiiggtempérature importante (660-1536°C)

pour réaliser une interaction entre I'acier sokd&aluminium liquide.

2. Coefficient de dilatation linéique
La différence de coefficient de dilatation linéigda fer et d’aluminium est importante a
température ambiante, pour I'aluminium le coefitiee dilatation linéique est de 23,1.10
®K?, et quil est de 12,6.1%K™* pour la ferrite (Fer). Alors que pour des températures
élevées, (supérieures a 900°C), les coefficientdild¢ation sont proches, puisque celui de
l'austénite (Fer) est égal & 23,4.10K ™.
Cette difference pour les températures inférieulme800°C peut causer des contraintes
mécaniques d’origine thermique au voisinage dediface pendant le refroidissement aprés
I'établissement de la liaison entre les deux matsxi

3. Propriétés thermique
Les propriétés thermiques semblent étre d’'une gramgportance lorsqu’on envisage de
mettre en contact le fer et I'aluminium, donc pasben chauffage a un refroidissement. La
différence de conductivité thermique entre le #& \V.m*.K™) et 'aluminium (237 W.rit.K°
1) entraine une forte difficulté de I'établissemeletla liaison entre les deux matériaux d’une
part. D’autre part, I'absorption et la diffusion dbaleur dans les deux matériaux est trés
différente, ce qui risque de poser des difficuleds du chauffage, au moment de I'adhérence

entre les deux matériaux.

[11.6.5. Réaction de la ferrite avec I'aluminium
Dans d’autres études la ferrite réagit avec I'ahiom pour former le composé JAds par une

succession de réactions suivantes nécessitanhdegies de formationl9]

Fe + Al > FeAl AGs= - 11,09 kj/mole)
FeAl + Al » FeA) AGs= - 16,99 kj/mole)
FeA} + Al > #ds  (AGi=- 19,64 kj/mole)
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[11.6.6. Réaction de la cémentite avec I'aluminium
Durant la calorisation a 710°C, I'aluminium réagitec la cémentite (B€) pour former des

composeés intermétalliquék, 19] suivant les réactions :

FeC + 9Al » 3FeAl + C
2FeC + 15A| —— 3F&Als + 2C

Ou I'aluminium réduit le carbone de la cémentitesetcombine avec le fer pour former des
composes intermétallique Fe-All].

Et le carbone réduit ne réagit pas avec l'aluminipour former du AJCs en dessous de
1000°C, il peut réagir avec I'oxygene du bain diinium et former du CO et CQyui se
dégagent du bain de calorisatidh

Comme l'oxygéne se trouve en quantité insuffisataes le bain de calorisation, le carbone
réduit est éjecté vers le front de diffusion ou wwme d’enrichissement en carbone est
observée[l]. Cette derniere devient un obstacle empéchant leheo intermétallique de

s’avancer vers l'acier.

[11.6.7. Influence de la couche d’alumine a la suiice de I'aluminium lors du processus
de calorisation

La plupart des métaux et des alliages métalliqoes iecouverts, a la température ambiante
d’'une couche d’oxydes a leur surface. Pour le éergxemple, la couche d’oxyde qui porte le
nom de rouille n'adhére pas a la surface du msiddien que le fer continue a rouiller. Dans
le cas de l'aluminium, la surface exposée a |'@rceuvre d'une fine couche naturelle
d’'oxyde d’alumine (AJOs) qui le protege efficacement contre la corrosioépaisseur de
cette couche d’alumine est variable suivant lesditmms de stockage (température,
atmosphere). Le probléme associé a la présencettle abuche a la surface des alliages
d’aluminium réside dans la température de fusiena® de I'alumine qui est de 2043°C.

Lorsque I'on provoque la fusion de I'aluminium, dauche d’oxydes d’alumine se retrouve
accumulée en surface et isole I'aluminium liquide,qui peut empécher le mouillage d'une
surface métallique, donc lorsqu'on plonge les acidans I'aluminium liquide pour
calorisation.

Pour éliminer la couche d’alumine présente a léasaerde I'aluminium avant I'introduction

des aciers a caloriser, il est possible d’enlevécaniquement une couche de matiére afin
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d’obtenir, trés provisoirement, une surface nueodépie d’oxyde pour favoriser ainsi le

mouillage de I'aluminium liquide sur la surface @esers a caloriser.

[11.6.8. Calorisation des aciers inoxydables

La calorisation s’effectue aussi pour les aciemsxyalables a base du chrome et du nickel
[16]. Les études montrent que la résistance a I'oxydatian acier a base de chrome et du
nickel conduit a la formation de I'oxyde £r; a sa surface. Cependant, cette couche d’oxyde
se déstabilise a haute température, plus de 10G@Ca formation d’'un oxyde volatile de
CrO; [4]. L'effet bénéfique de I'ajout de l'aluminium permét formation de la couche
d’alumine AbO3 qui est plus stable que celle de@ya hautes températures, qui lui confere

une grande résistance a I'oxydation.

Le traitement d’oxydation de ces aciers inoxydahtakrisés a 800°C donne lieu a la
formation d’une certaine épaisseur d’'une coucheydle de I'ordre de 120um sur la surface
de l'acier, composée d'une fine couche dealumine, ALC et AL/ Cry, parfaitement
adhérentes et qui présentent une grande résiséatiogydation, a la corrosion et au choc
thermique3].

Une étude comparative sur la cinétique d’oxydatitun acier inoxydable non revétu (a
0,4%C, 10,46%Ni et 26,1%Cr) et calorisé a été aftsm Cependant, la figure (1.9) montre
I'évolution de la masse des deux aciers (non regétalorisé) en fonction du temps, oxydé
sous air a 1100°C pendant 10@h Le gain de masse de I'acier non revétu est plpeitant

gue celui de l'acier calorisé. Ceci expligue querdsistance a I'oxydation d'un acier

augmente en présence de I'aluminium en surfackeeocédé de calorisatig].
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Figure. 1.9. Cinétiques d’'oxydations & 1100°C pendant 100h gajacier inoxydable calorisé et (b)
acier inoxydable non revétu en alumini{4i.

En outre, l'analyse par diffraction de rayons X ldesurface des échantillons (acier non
revétu et calorisé) a révélé les différents oxydeder et d’aluminium qui apparaissent au
cours de leur oxydation a 1100°C. Cependant, itessort de cette étude que la surface de
I'acier non revétu est couverte par un oxyde degterest (FgO,), (figure. 1.10.b), tant dis
que celle de I'acier calorisé est protégée paryliexd’aluminium (A$Os), (fig. 1.10.a). En
effet, la bonne tenue a l'oxydation de l'acier c&é a haute température est due a la
formation de la couche d’alumine en surface. Evamehe, la plus faible résistance a
I'oxydation de l'autre acier dépend de la formatéoxyde de chrome sur la surface {QG3),

mais cet oxyde se déstabilise a haute tempéraurdgssus de 1000°C) et se substitue par un

oxyde volatil (CrQ). Pour cela, I'acier s’oxyde rapidement et se ugce des oxydes du fer.
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Figure. 1.10. Analyse par DRX de la surface des échantillonsdéxy1100°C pendant 100h :
(a) acier inoxydable non revétu en aluminium etaier caloris€/4].

[11.6.9. Résistance a I'oxydation des aciers cal@és

La bonne tenue a 'oxydation est liée a la fornratie la couche d’alumine (ADs) qui assure

la protection du substrat a haute tempéraf@es.

La cinétique d’oxydation de la couche intermétakid’aluminium) est liée a une croissance
paraboliqug22]. Des études ont montré que le gain de masse d’'an e&liorisé a 1100°C
pendant 100 h est moins important que celui deiefaoon revétu[22]. Les analyses

effectuées par Diffraction de Rayons X ont montiges la surface de I'acier non revétue est
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couverte par I'oxyde de fer (K@), alors que celle de I'échantillon calorisé esit@gée par
I'oxyde d’alumine (A}Os).

Et lorsque I'apport en I'aluminium est insuffisgdur former une couche compacte g@d,

au début de l'oxydation, permet néanmoins la potesie I'oxydation et la formation du
protoxyde du fer FeO. L’interaction de deux oxy&e®© et A}JOz; conduit a la formation de
la phase spinelle Fe/D,4qui se trouve dispersée dans H2@).

Trés rapidement, les fissures de la couche DAlse colmatent et l'interaction directe
oxygene-substrat est supprimée et 'oxyde deviestepteur.

Le contact fer-aluminium conduit a la formation determétalliques FeAl qui conféerent a
I'acier une bonne tenue a I'oxydation aux hautegoratures. En effet, des études ont montré
que la résistance a I'oxydation des intermétalliqieAl et FgAl est plus importante en la
comparant a celle de 5ds [15].

La figure (1.10) montre les vitesses paraboliquesodiation des intermétalliques FeAl et
FeAl. Les valeurs des énergies d'activation calculé#ss deux composées sont
respectivement 180 et 260 Kj/mqlis].

Temperature, T /K
1330 1320 1310 1300 1280 1280 1270

0.8

& Fail
o FesAl

0.6

0.4

in K

0.2t

0.75 0.78 0.77 0.78 0,78
1T M0

Figure. 1.11. Diagramme d’Arrhenius montrant les vitesses parigjugs d'oxydation des
intermétalliqgues FeAl et RBAl [15].
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111.6.10. Propriétés mécaniques des composes inteétalliques

Certains travaux ont été menés sur |'étude des rigtép mécaniques des phases
intermétalliques Fé\ly, notamment la microdureté Hv. Toutefois, les travaéalises par
Yasuyama et alportent sur la caractérisation mécanique des ghasameétallique§s6].

De ce fait, ils constatent des duretés supérieuB0 Hy pour la phase FeAkt supérieure a
1000 Hv pour la phase RAls (Tab. 1.3). Par contre les duretés des phases EeReAl
sont beaucoup plus faibles.

Tableau. 1.3. Propriétés mécaniques des composes intermetediiggAl, [66]

Dureté Vickers | Kic (MPa.m'?)
FeAl 892 2.15
FeAls 1013 2.30
FeAl 470 /
FesAl 330 /

A partir des essais d’indentations, les auteurs mnitcalculer les facteurs d’intensité de
contraintes critiques K a partir des longueurs de fissures crées parefitet. La
détermination de ces parameétres pour les phaselsefdZgAl n'est pas possible par cette
technique puisque lindentation ne provoque pasfigguration des zones avoisinantes,
comme le montre la figure. 11.12, ce qui traduit eomportement mécanique moins fragile
gue celui des composés,Pé; et FeAk.

P=0.25N P=4.9N

5 ik i

FezAls

FeAl

FesAl

Figure. 1.12. Micrographies des empreintes d’indentations deagmsés 27
intermétalliques sous des charges de 0,25 et fi1SN
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Pour comprendre cette différence de comportemencamgue entre les phases
intermétalliques du diagramme Fe-Al, les auteurs mn vérifier cette différence par des

essais de compression réalisés sur des matériassifma.es courbes sont présentées en

figure. 1.13.

BOO 1
o
& FeAl .
= 600}
E FesAl
=
S 400t
4

F
E a0l *AL poals
o
- 02% -
| W
Strain

Figure. 1.13. Courbes de compression des composeés intermétsliggAl, [66]

Les courbes d’efforb=f(¢) montrent de faibles résistances a la rupture peEsicomposés
FeAls et FeAg (respectivement 230 MPa et 200MPa), avec un caepent mécanique de
type fragile puisque la rupture se produit sangmiéétion plastique. En revanche, les phases
FeAl et FeAl présentent une certaine ductilité puisque lautgse produit pour des niveaux
de déformation plastique supérieurs a 0.5%.

Pour les aciers alliés au manganese (Mn) et magnédilg), la mesure de la microdureté est
effectuée sur des échantillons massifs. Sé&ebabrata Pradhan et al.[46], les valeurs
moyennes de dureté Vickers de la couche externdurdlAium, des deux couches
intermétalliques FAIs et FeAg ainsi que le substrat d’acier pour tous les tedgpgempage
sont répertoriés dans le tableau 2. lls montrerd Buddition des éléments Mg et Mn
influence sur la dureté des phases intermétalligDesce fait, leur dureté semble moins
importante en le comparant a celles trouvé ersatilides aciers non alliggs].

Ce qui signifie que ces phases présentent uneireerthuctilité qui se traduit par un

comportement moins fragile.
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Tableau. | .4. Valeurs moyennes ddicrodureté Vickers (HV) des différentes couchalsalses formé

au cours de la calorisation a chaud pour différeteisips d'immersion.

Dipping time (s) Microhardness (Hv, kg/mm®)

Al-Mg-Mnalloy FeAl;layer FesAls layer Steel substrate

[ Al-alloy)
10 65 455 794 202
20 59 481 801 207
30 61 477 829 195

IV. Domaines d’applications
De nombreuses applications résident sur 'amélmmades caractéristiques mécaniques de la
piece, viennent ensuite les caractéristiques detégigelles que :
- Larésistance a la corrosion pour les pieces s@asaigx milieux agressifs.
- La résistance a l'oxydation a chaud pour les piesesmises a des
températures éleveées.
- Lareésistance a l'usure pour les pieces soumisefraiiements.

- L’éclat pour les applications de décoration, etc.

Une grande variété des industries agricoles etradufis de consommation sont fabriqués en
tble d'acier revétu d'aluminium. Les produits snoiganécessitent une résistance a I'oxydation
et a la corrosion a hautes températures, parmiiédsgon peut citer : chambre de combustion
et les boitiers externes, séchoirs agricoles, &e$ateurs, les conduites de chauffage, des
ustensiles de cuisine, des barbecues, réservdes emballages pour les éléments de chauffe-

eau, eftc.
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[I.1.Techniques d’élaboration

I1.1.1.Procédé de calorisation

11.1.1.1. Préparation des échantillons a caloriser

L’acier utilisé dans cette étude est un acier dibeixiuance XC48, la microstructure observée
a l'aide d’un microscope optique de cet acier sepaesentée dans le chapitre Ill.

Les échantillons d'acier sont découpés a laide né’'uscie manuelle, en forme
parallépépidique. lls ont ensuite subit un dresgamur leur mise en forme et un polissage
meécanique de finition a l'aide des papiers abragfgranulométrie décroissante. A l'issue de

cette opération, ils sont nettoyés dans un baltrason puis séchés a I'air chaud.

11.1.1.2.Préparation des surfaces

a. Dégraissage

Le dégraissage permet d’éliminer les corps gras sjmccumulent sur la surface des
échantillons. L'opération se déroule a chaud, a temepérature de 50°C. Elle consiste a
immerger les échantillons dans une solution d’hygde de sodium (NaOH) de concentration

de 100g/I, pendant 5mn de maintien suivi d'un rgeca I'eau distillée.

b. Décapage

Son principe consiste a éliminer les produits déase indésirables, en particulier les oxydes.
La procédure se fait par immersion des échantilldasis une solution de chlorure

d’hydrogéne (HCI) de concentration de 20% a tentpggambiante pendant 2mn suivie d’'un
rincage a I'eau distillée.

c. Fluxage

Pour éviter la réoxydation des échantillons, unéragion de fluxage est effectuée. Pour cela,
les échantillons sont immergés dans une solutiachtteure de potassium (KCI) a 30g/l.
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L’'opération se deéroule a chaud, a une températereQ@C pendant 2mn, ensuite les
échantillons sont séchés a I'air chaud.

11.1.1.3. Préparation des bains de calorisation

Les bains de calorisation sont prépareés par fusgbaluminium dans un creuset en graphite
a 800°C et a 1000°C avec une vitesse de chauffageDtUC/mn. Les bains sont composeés
d’aluminium pur ou d’aluminium saturé en fer.

L'opération est réalisée dans un four électriqguemaufle, qui permet de réaliser les

traitements thermiques sous air et d’atteindretelepératures élevees, jusqu’a 1200°C.

11.1.1.3.1. Préparation du bain de calorisation a’&luminium pur
Le bain de calorisation est constitué uniguemealudiinium découpé en petits morceaux qui

sont introduits dans le creuset en graphite plaocé ¢e four a moufle pour la fusion.

11.1.1.3.2. Préparation du bain de calorisation a’'aluminium avec I'ajout du fer (Al-
6%Fe)

Le bain de calorisation dans ce cas est constigsengiellement de 94% en masse
d’aluminium et 6% en masse de fer. L'introductianfdr dans le creuset se fait aprés fusion
de I'aluminium. Le fer est rajouté sous forme dstitlas élaborées par compression d’'une
poudre fine sous 60 MPa. Le creuset est ensuitesréams le four pour un maintien de 20

mn, afin d’assurer la dissolution du fer jusqu’tusation du bain d’aluminium.

I1.1.1.4. Immersion des échantillons d’acier dansels bains de calorisation

A lissue de I'opération de fusion, les creuset®sesortis du four a I'aide de pinces spéciales
et sont déposés avec précaution sur une briquectaiire. Les échantillons y sont immergés
dans le métal en fusion en prenant soin de lexespaffisamment.

La vitesse d'immersion est un facteur tres impdrég/ant un impact certain sur la qualité du
revétement. En effet, une grande vitesse peut avoeffet de piéger des résidus de sel de
fluxage a la surface des échantillons d’acierJug h'ayant pas eu le temps de fondre, de se
décomposer et d’attaquer les oxydes. Une vitespdénte conduit a un écoulement de flux a
la surface des échantillons d’acier ce qui peuerdrer la mise a nu de ces derniers avec des
risques de réoxydation. Apres immersion complése,dchantillons y sont maintenus a de
différentes durées qui sont de 90, 180 et 270 min.
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11.1.1.5. Récupération des échantillons calorisés

A la fin de l'opération de calorisation, les écliborts sont récupérés et refroidis a I'air
ambiant aprés quoi ils sont soumis au polissagenigae a I'effet de mettre en évidence les
différentes couches de revétement.

[1.1.1.6. Polissage mécanique

Cette opération est réalisée a l'aide d’'une palissanécanique de marque STRUERS ayant
un disque tournant a 150 ou 300 tr/mn sur lequelcelé le papier abrasif. Cette étape
consiste a rendre la surface des échantillonsabtélet dénuée de toute rayure. Pour cela, la
surface a polir est mise en contact avec du pabiexsif de granulométrie décroissante allant
de 80 a 4000. L'opération est effectuée sous coutaau évitant ainsi I'échauffement des

échantillons. La durée du polissage est d’envirar32minutes pour chaque papier.

11.1.1.7. Polissage de finition

Le polissage de finition est destiné a amélioravdhtage I'état de la surface a analyser. Pour
cela, on a utilisé une solution d’alumine en susfmem versée sur un feutre collé sur le disque
tournant. L’échantillon est ainsi frotté sur ceqdis pendant un temps adéquat jusqu’a

I'obtention d’une surface brillante ayant I'aspdain miroir.

11.1.1.8. Attaque chimique

Apres le polissage de finition, la surface a arexlyest directement lavée, séchée et attaquée
par un réactif chimique approprié. Nous avons sdilie NITAL qui est une solution
alcoolique d’acide nitrique a 4%. Son rdle est é&ler les joints de grain et les différentes
phases par attaque préférentielle. La durée dadia¢ est de 5 a 6 secondes puis I'échantillon

est lavé a grande eau pour arréter la réactionfigae II.1 montre une représentation

schématique des diverses actions du réactif surdebstructure du matériau attaqué.
D D D

RN

Grains phase IT Grains phase I
Figure. 11.1. Représentation schématique des divers effets @itague chimique

sur une surface métallique.
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Avec :
A : dissolution des joints de grains d’'une mérhase ;
B : dissolution des joints d’interphases ;
C : dissolution des surfaces des grains enifomde leur orientation cristallographique ;
D : formation d'une couche superficielle adiméee de produit de réaction et dont

I'épaisseur est fonction de I'orientation du graim lequel elle se développe.

[I.2. Techniques d’analyses

[1.2.1. Microscopie Optique
Pour mettre en évidence la microstructure et lapmmogie des couches de revétement, les
échantillons calorisés sont soumis a des obsenstioétallographique sur un microscope
optique de type ZEISS Axioplan, assurant un gressient allant jusqu’a 1000 fois. Les
surfaces des échantillons a analyser ont été ptéaiant polies et attaquées avec le réactif
Nital.

[1.2.2. Microscope Electronique a Balayage (MEB)
La Microscopie Electronique a Balayage est basédesprincipe d’interaction électrons-
matiére, capable de produire des images en hastdutidn de la surface d’'un échantillon

avec des agrandissements importants.

Le microscope électronique a balayage utilisé esttygpe JEOL IJSM-606@quipé d’'un
spectrometre a dispersion d’énergie (EDS-X). Lanfiént du microscope est en tungstene et
la tension appliquée est généralement de 20 kV.sylseeme d’analyse permet I'acquisition
d’analyses ponctuelles et de cartographies éléinents.

Les observations des échantillons ont été effesttrés souvent en mode rétrodiffusé, ce qui

permet de mieux visualiser les différentes phasesgntraste chimique.

11.2.2.1. Interaction électron - matiére

Les différents procédés d’analyse que nous allcgtsilter par la suite impliquent tous

linteraction d’'un faisceau d’électrons avec la i@ Nous commencerons donc par
effectuer un rappel sur ces différents types d'adtons avant de détailler 'usage qui en est
fait en tant que méthode d’'analyse. La Figure. #e2t de support aux descriptions qui

suivent.
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Figure. I1.2 : Schématisation des interactions possibles

d'un électron incident avec un atome

Lorsqu’un électron (1) est envoyé sur un atome i{3)eut subir une collision élastique ou
guasi-élastique (3). Il repart alors avec une éagrgpche de son énergie incidente, et, le cas
eéchéant, peut ressortir par la surface du matériiast alors appelé électron rétrodiffusé (4).
Les atomes les plus lourds émettent d’avantageleatféns rétrodiffusés que ceux de

numéros atomiques plus faiblés}].

Il se peut également que I'électron incident (Ipeme un électron d’'une des couches de
'atome rencontré, perdant ainsi de I'énergie. Délectrons secondaires (5) sont alors émis,

I’électron incident et celui de I'atome.

Suite a cela, 'atome est dans un état excité Bt dastable. Si I'électron arraché provenait
d’'une couche interne, un électron d’une coucheregtea venir le remplacer. Pour ce faire, il
doit perdre de I'énergie. Cette perte d’énergiet @dre obtenue de deux facons différentes.
Cela peut se faire sous forme d’'un rayonnement)X6photon X. Le photon émis a donc
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une énergie correspondant exactement a la tramgkgztronique dont il est issu : la longueur
d’'onde des rayons X émis est donc caractéristigua dature de 'atome émetteur.

La seconde possibilité pour obtenir cette pertaargie est le départ d'un électron d’'une
couche « externe » : c’est un électron Auger @nme indiqué sur la Figure. 11.2, I'émission
d'un électron Auger fait intervenir trois niveaule@roniques. Son énergie est égale a la
différence entre les deux niveaux d'énergie impgjwdans le processus d’excitation et
désexcitation, moins celle du niveau duquel ességlectron Auger. L’énergie d’'un électron

Auger est caractéristique de la nature de I'atoméuia donné naissance.

11.2.2.2. Imagerie par électrons secondaires

11.2.2.2.1. Principe

Les électrons secondaires ont une faible énertgend proviennent que d'une couche
superficielle, de quelques dizaines d’angstrompai&seur. La résolution est de l'ordre de
40A pour un échantillon a éléments lourds, ellet peonter & 100A et plus pour des éléments
légers.

Dans ce mode d’émission, un point de l'image esutdnt plus clair que le point
correspondant de Il'objet émet plus d’électrons. rhailleure résolution en électrons
secondaires est obtenue avec des éléments I¢Rrd<e mode nous renseigne sur la
topographie de la surface des échantillons a étudie

11.2.2.3. Imagerie par électrons rétrodiffusés

11.2.2.3.1. Principe

Comme nous venons de le voir, un matériau soumis faisceau électronique réémet entre

autres des électrons rétrodiffusés dont la quadéfend de la nature chimique de I'élément
émetteur. L'usage classique qui en est fait, danMigcroscope Electronique a Balayage, ou

MEB, est une image en contraste chimique : le éaisdalaye la surface de I'échantillon et

I'intensité de rétrodiffusion est mesurée et repnése en échelle de gris sur une cartographie.
Un point clair montrera un endroit de forte émiggivdonc de numéro atomique « élevé », un

point sombre correspondra a une zone de numéracqtermoins élevé.

Dans notre cas, I'échantillon d’acier est homogém&omposition, aucun contraste chimique
ne sera donc visible en imagerie d’électrons réfuss. En revanche, il est possible
d’obtenir une image cristallographique. En effet, rendement de rétrodiffusion dépend

egalement, mais plus faiblement, de I'orientatiarstalline. C'est ce qu’'on appelle le
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contraste cristallin oghannelling contrastCe procédé sera utilisé plus loin pour visualiser
les cellules de dislocationka possibilité d'imager des cellules de dislocadiguar électrons
rétrodiffusés dans un MEB a déja été démontré&pétierez et al[55, 56].

[1.2.2.4. Microanalyse X

L’'analyse EDS-X permet une caractérisation chimiges différentes phases. Le principe
consiste a bombarder I'échantillon par un faisadélectrons d’énergie de I'ordre de 10 a 40
keV. L'impact provoque I'émission de rayons X (sal€, L, M) caractéristiques des éléments
constituant I'échantillon. La zone d’interactionndalaquelle sont émis les électrons et les
photons forme un volume, appelé poire d’interactidant la taille dépend de la tension
d’'accélération des électrons et du matériau étudiétension d'accélération du faisceau

d’électrons incident est I'un des paramétres ingrag de la microanalyse.

11.2.2.5. Cartographie X
Une cartographie X permet d’observer la répartititun élément chimique sur la surface

analysée de I'échantillon.

11.2.2.6. Profil de concentration
Un profil de concentration détermine la concenbraten plusieurs éléments chimiques a la

surface de I'échantillon le long d’'une ligne cheipiar 'opérateur.

11.2.7. Diffraction des électrons rétrodiffusés (EESD)

[1.2.7.1. Historique de 'EBSD

En 1928, Shoji Nishikawa et Seishi Kikuchi décowmrpour la premiere fois le phénomene
de diffraction des électrons sur un cristal de mi@ms un microscope électronique en
transmission(TEM) donnant lieu a des lignes dites Hé&uchi. Avec l'apparition des
premiers microscopes électroniques a balayage @snannées 1950, il devient possible
d’enregistrer ce qu'on appellera alors « diagramnd&dectrons rétrodiffusés (EBSP :
ElectronBackScatter Diffraction pattejn» [70, 76, 77].

Ces diagrammes sont alors traités manuellement gaenir I'orientation du grain analysé.

Basée sur le principe de diffraction des électrens les plans cristallographiques, la

technique EBSD est née. Les électrons rétrodiffasés détectés et a chaque point de mesure
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correspond un cliché de diffraction. L'indexatioesdlignes de Kikuchi donne acces a

I'orientation du cristallite et a la qualité dudahie[69].

A partir de 1972 'EBSD servira a l'identificatiaristallographique et a I'analyse de texture,
ceci est mis en évidence par Venable et Harlargutbmatisation de I'analyse des clichés de
diffraction pour la détermination de I'orientatignistallographique n’a été mise en évidence
gu’a partir de 1980 par Dingley, Wright, Adams eh®arzer. En 1984, |le premier systeme
EBSD est mis en évidence mais I'indexation n'es pacore automatique et nécessite de
fortes connaissances sur la cristallographie detrraax. Par la suite, des traitements
d'images ont été développés pour améliorer la tfuadies diagrammes de diffraction

notamment I'élimination du bruit de fond. Des aijunes de détection des bandes de
Kikuchi (exemple du diagramme en figure. 1.3) oétié développés pour faciliter la

reconnaissance et rendre I'indexation automatigeglus connu est la transformée de Hough
qui est celle utilisée par les logiciels commergiawjourd’hui. Avec ces développements,

indexation automatique de n'importe quel diagraende diffraction est possible sans avoir

besoin de connaissances poussées en cristallographi

Le systéme d’acquisition et de traitement des desirte 'EBSD a été alors mis au point.
L'indexation étant devenue automatique et ainsatidment rapide, on peut envisager
d’enregistrer les orientations de plusieurs dizav@r centaines de point pour une analyse.

Il a fallu pour cela résoudre le probleme de bajayde I'échantillon pour I'obtention de la

cartographie d'orientation. Pour cela, la solutienvisagée était de déplacer le porte
échantillon sous le faisceau puis rapidement, teréte du faisceau s’est révélé plus efficace
puisqu’il permettait de passer d’'une cadence dpax@s par minute a 600 point par minute.
C’est a partir de la, vers le milieu des annéeIfi#: la cartographie d’orientation apparait

telle qu’elle existe aujourd’hui.

Depuis, des améliorations ont été apportées awxritimes de traitement et aux cameéras

pour gagner en rapidité et en sensibilité, et devalbes applications ont vu le jour.
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Figure.ll.3. Exemple d’un cliché d’un diagramme de Kikuchi

Le point fort de I'analyse EBSD repose sur I'asation image et diffraction (figure. 11.4).
C’est I'énorme avantage qu’elle possede par rappdat méthode conventionnelle d’analyse
cristallographique qui est la diffraction de rayoKs Toutefois, cette derniere permet
généralement de réaliser une étude plus globaléatentillon. Ainsi 'EBSD a d’abord été
utilisée pour l'identification des phases cristadl, I'étude des textures ainsi que la mesure

de contraintes et I'évaluation des déformationsstlaes a partir des diagrammes de

diffraction des électrons rétrodiffusg9].

Figure.ll.4. Diagrammes EBSD correspondants aux différents

grains sur la microstructurgz6]
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11.2.7.2.Cartographie par diffraction d’électrons rétrodiffu sés ou EBSD

11.2.7.2.1. Principe

L'EBSD est une technique d’analyse cristallograpbidocale basée sur I'exploitation des
diagrammes de diffraction des électrons rétrodé$uslle permet de relier la cristallographie
a la microstructure de I'échantillon. C’est 'én@ravantage qu’elle posseéde par rapport a la
méthode conventionnelle d’analyse cristallograpbiqu’est la diffraction des rayons X.
Toutefois, cette derniere permet généralement ddiseé une étude plus globale de
I'échantillon. La résolution angulaire, obtenueEBISD quand on mesure une orientation, est
inférieure a 0,5°, tandis que la résolution spatie¢t de I'ordre du micron dans un MEB
conventionnel (filament tungsténe) et de I'ordreqdelques dizaines de nanomeétres dans un
MEB haute résolution de type FEG.

11.2.7.2.2. Les étapes de I'analyse par la techniggeBSD
L’'analyse EBSD commence avec |'étape de préparakioléchantillon, qui peut étre longue
et demande une grande expertise et cela bien de¢tappe d'acquisition des données de

diffraction.

11.2.7.2.2.1. Préparation des échantillons pour I'malyse EBSD

La préparation des échantillons joue un role imgrdrtdans I'obtention des diagrammes de
diffraction et du contraste cristallin. EBSD ef# ce fait, particulierement sensible a I'état
de surface de I'échantillon. Il s’agit donc d’élimer toute rugosité et trace d’oxydation de la
surface de I'échantillon tout en maintenant le aésgristallin intact car I'état de surface influe
sur la qualité des clichés de diffraction. Si ueémpdmene de dégradation ou de contamination
apparait, on peut obtenir une couche qui va géaendppement des électrons rétrodiffuses et
dégrader la qualité du cliché de diffraction comimemontre la figure. 11.5. De plus, la

surface doit étre aussi plane que possible etilii [tenitée.

Le matériau doit étre conducteur pour limiter lffle charge qui va perturber les électrons
rétrodiffusés. Dans le cas ou le matériau est mspiafaudra le métalliser en surface en y
déposant une fine couche d’'un matériau conductgugénéral de I'or ou du carbone). Il faut
s’assurer de déposer juste ce gu'il faut car Isqrée de cette couche sur le matériau va
rendre plus difficile I'échappement des électratsadiffusés.
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Pour cela, la préparation consiste en un polissggEnique trés doux, progressif et prolongé,
soit sur des disques abrasifs rotatifs, soit s plateaux vibrants. Apres passage sur les
grades successifs de papiers abrasifs, la finit@hse terminer a la pate diamantée 1/4um ou
en utilisant un feutre imbibé d’'une suspensionaidile de silice. Cette derniére étape du

polissage permet d’éliminer la surface écrouie g&mpar les disques abrasifs.

Bonne
préparation

Mauvaise
préparation

Figure. 11.5. Clichés de diffraction EBSD (Kikuchi) montrantéssultat d’'une bonne et mauvaise

préparation de I'’échantillon

Il est également possible d’utiliser le polissaget®ochimique, ou I'attaque chimique. Cette
technique est couramment utilisée en métallurgie pes observations au MET. Elle permet
d’obtenir une surface trés peu rugueuse et n'emgemqas de dommage mécanique
contrairement au polissage. Mais elle n’est paptaggpour une étape de finalisation.

Dans le cas de notre étude, c’est le type de poiesavec une suspension colloidale de silice
gue nous avons adopté pour identifier et localissrdifférents composés intermétalliques
formés lors du processus de linterdiffusion ederder et I'aluminium via la technique de
calorisation.

Aprés la préparation compléete de I'échantillondéaixiéme étape consiste a I'acquisition des

diagrammes de diffraction et leur indexation.

[1.2.7.2.2.1. Acquisition des données
Aprés l'étape de la préparation, I'échantillon &s€& d’'une maniére délicate sur le porte
échantillon a I'aide d’un vernis conducteur, etlim& a 70°. Cette inclinaison sert a augmenter
le rendement d'électrons rétrodiffusés. Et par éqoent de rapprocher le volume
d’interaction de la surface de I'échantillon. Latdince que les électrons ont a parcourir pour
ressortir de I'échantillon et étre détectés estduus faible, plus d’électrons peuvent ressortir

pour étre détectés ce qui améliore la qualité tielsés de diffractiorj70].
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Concernant le réglage du microscope, il est nagessle régler la caméra notamment le
temps d’exposition ainsi que la tension d’accélénat Cette derniere doit étre de I'ordre de
20 a 25 kV, dans le but de faciliter I'indexatioesddiagrammes, a cause de la faible
sensibilité des détecteurs. Plus la tension egéélplus la largeur des bandes diminue ce qui
facilite par la suite leur détection lors de I'imdéion. De plus, une baisse de tension engendre
une diminution du contraste suite & une baisseedsilsilité du détecteu70] ce qui est

illustré sur la figure II.6.

Figure. 11.6. Effet de tension d’accélération sur les diagramuaesliffraction obtenus pour le

silicium. Les valeurs de tension sont respectivempeunr a, b et ¢ de 5, 15 et 25 KRO]

La plupart des électrons arrivant sur le détectsairparticipent pas a la formation du
diagramme de diffraction mais a la formation dudf@ontinu. En soustrayant ce fond continu

au cliché, on améliore le contraste de facon siatife comme le montre la figure 11.7.

Figure. 11.7. Diagramme de diffraction brut a gauche, le fondtamnau milieu et le diagramme

apres soustraction du fond continu a drdité]
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11.2.7.2.2.2. Indexation et formation des lignes d&ikuchi

L’indexation s’effectue en deux étapes, I'identification desdsnde Kikuchi présente dans
le diagramme, puis la détermination de l'orientataistalline correspondante au cliché de
diffraction.

L’identification des bandes de Kikuchi se fait jartermédiaire de la transformée de Hough

[70] donnée par I'équation (1) :

p=XxSine+ysine (1)

Ou ; p correspond a la longueur de la perpendiculaireedattrace de la bande de kikuchi et
I'origine et e est I'angle entre la trace et 'axe des x du diagne de diffraction dans un

repere (x,y) orthonormé.

Cette relation fait correspondre a chaque pixelagppant a une bande de Kikuchi une
sinusoide dans I'espace de Hough. A tous les pdinote bande correspond un ensemble de
sinusoides qui S'intersectent en un méme point datmun maxima. Ainsi apres
transformation, il suffit de rechercher les maxinsudans I'espace de Hough pour identifier
les bandes de Kikuchi présentes dans le diagranardifidaction. La figure 1.8 donne un

exemple d’'un diagramme de diffraction et de sagsgmtation dans I'espace de Hough.

Apres l'identification des bandes de diffractioa,détermination de I'orientation se fait par

comparaison des valeurs des angles entre les bauddsagramme expérimental avec les
diagrammes théoriques. Cette comparaison estgaitetous les triplets de bandes possibles,
sachant que trois bandes par plan qui se croiséidest pour obtenir une unique solution

d’orientation cristalline, a partir des bandedaeauchi identifiées.
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Figure.ll.8. a: Diagramme de diffraction en coordonnés (x,y)cakeesignification de ete. b :
représentation du diagramme apres transformationsd&espace de Hough en coordonnéges)(
avec identification des maxima les plus intensefandes de Kikuchi identifiées superposées au
diagramme de diffraction et: solution de I'indexation superposée au diagranawec les valeurs

des angles d’Eulerd,,®,®.) de la solution.

En résumé, le principe de formation des ligdesKikuchi est basé sur la focalisation d’'un
faisceau I'électron sur la surface de I'échantillfmmtement incliné a 70°. L'interaction

électron-matiére va provoquer la diffusion inélgsé d’'une fraction des électrons pour
former une source divergente d’électrons dans #@tihon. Une proportion minoritaire de

ces électrons rétrodiffusés va diffracter sur léng cristallins selon un angle théta qui
satisfait la loi de Bragg donnée par la relation: (2

n.A=2.d.sin@) )

Ou ; n étant I'ordre de diffraction). la longueur d’onde des électromkja distance inter-

réticulaire e I'angle d’incidence des électrons sur les plaffsatitant.
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La diffraction des électrons sur un plan cristalieffectue suivant deux coénes trés ouverts
dits de Kossel (chaque cbne correspond a une tadsgllplan), formant ainsi deux lignes qui
apparaissent quasiment droites sur I'écran phospl@es deux lignes forment une bande
comme le montre la figure. 1l.2a ligne centrale de cette bande correspond eojagiion du

plan diffractant sur I'écran. De la méme maniéogistles plans diffractant vont former une

bande sur I'écran, constituant ainsi un diagrammediffraction qui est enregistré par la

caméra.
P Incident
i | Electron
/ \ Diffracted | Beam ' "
: \ Electrons Diffraction
_}Cones
*/L S—

99
“ye Forward Scattered Electrons

~<‘—. Forward Scattered Electron Detector

Figure. 11.9. Principe de 'EBSD.

Une fois le diagramme de diffraction d’électronsradiffusés (EBSP en anglaisElectron
Back Scatter Diffraction patterngst identifie, il est dés lors possible de procéde
l'orientation du point analysé. Il suffit de détenmer la position d’une série de bandes de
Kikuchi par analyse d’'images en passant par |lstoamée de Hough et de les indexer par les
indices de Miller (h k I) du plan cristallin diffcéant, ayant formé cette bande.

La phase d’indexation est basée sur la qualitélidnécde diffraction. C’est pour cela qu'il
faut mettre l'accent sur la préparation de I'échilamt, qui est primordiale et une étape

critique pour une analyse EBSD.

L’EBSD est une technique de surface, car les @estiqui participent a la formation du
diagramme de diffraction sont ceux qui provienrdmt'extréme surface de I'échantillon.

La profondeur d’échappement de ces électrons eést faible, de l'ordre de quelques
nanometres a quelques dizaines de nanometresiégléend du numéro atomique du matériau
et de I'énergie incidente des électrom®main Galand[70] a déduit par simulation que 5%

de la totalité des électrons rétrodiffusés est deloges nanometres. Et par conséquence,
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d’'une part environ 95% des électrons rétrodiffysasicipent au bruit sur la caméra et d’autre
part que la technigue EBSD est une technique djaaatlont on peut assimiler le volume
d’interaction a une surfagé0]. Pour cela il faut éliminer le mieux possible taiche oxydée
ou la contamination de surface.

Comparativement a la méthode conventionnelle deakae cristallographique globale par
diffraction des rayons X (DRX), la technique EBS€&rmpet d’obtenir une analyse locale (qui
peut concerner une fraction de um). Elle est paiéirement efficace pour :

»Caractériser la microstructure des matériaux p@ialtins

»L’orientation cristallographique des grains desériatix polycristallins

»Profils de désorientation

»Nature des joints de grains

»ldentification de macles

»ldentification des phases dans un matériau dotna@osition a préalablement été faite par

spectrométrie X.

[1.7.2.3. Mode opératoire

Cette analyse EBSD est basée sur l'indexation diebés de diffraction des électrons

rétrodiffusés de la surface d’'un échantillon. Lagest réalisée a I'aide d’'un MEB a filament
de tungstene équipé d’'un systeme EBSD HKL /Oxfasfrument. Le traitement des données
s’effectue avec les logiciels HKL Channel 5 et T8IUM5. Couplé a un microscope

électronique a balayage, le détecteur EBSD estcipatement composé d'un écran

fluorescent, sur lequel vont se former les diagrasme diffraction, et une caméra a bas

niveau de lumiére, qui va permettre de récupéireatje de ces diagrammes.

La séquence se déroule comme suit (figure. Il.1@chantillon est incliné a 70° et un écran
de phosphore couplé a une caméra enregistre leedlie diffraction(a) faisant apparaitre les
bandes de Kikuchib), qui sont les intersections des cones (cones dsdode diffraction
avec I'écran de phosphore. Le traitement informetigermet ensuite de détecter ces bandes
(c) puis de déduire de leur position, de leur espanerat de leurs intersectior(gl) la
structure cristalline, les parameétres de maillkogientation cristalline. Une cartographie des

orientations cristallographiques est obtenue eaybalt I'échantillon
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Figurell.10. Principe de la diffraction d'électrons rétrodifesou EBSD.

Les échantillons calorisés a 800°C et 1000°C soalyaés par EBSD et le but principal de
cette analyse est l'identification des phases nmég¢allique FeAl, formées au cours du

traitement de calorisation en associant la criggadiphie a la microstructure. La détection des
bandes de Kikuchi suivi de leur indexation en paispar la transformée de Hough apres une
bonne préparation des échantillons calorisés @d'ale la silice colloidale nous permet

d’identifier et de localiser, par conséquencepleases intermétalliques présentes.

111.2.3. Diffraction de rayons X (DRX)
[11.2.3.1.Principe de la diffraction

La diffraction de rayons X est un phénomene deusiifin cohérente et élastique d’'un mince
faisceau monochromatique de photons X avec la reatié

Le principe est basé sur la relation de Braggeai# (3).

n= 2d1k| sin® (3)

Avec

A : longueur d’onde du faisceau incident.

0 : angle de diffraction (rad).

dnk : distance interréticulaire entre deux plans d’'umeilta hkl.

n : ordre de diffraction (entier positif).
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Les nombreuses optiques et porte-échantillons diifinactométre peuvent permettre de
réaliser les mesures suivantes : texture et comésirésiduelles, réflectométrie sur couche
mince, tomographie, diffusion aux petits angles XSA épitaxie, micro-diffraction, étude

d’échantillons toxiques ou sensibles a I'air, etc..

Pour cette étude, il a ainsi été possible d’'idemtibcalement par diffraction des rayons X, les

phases en présence sur des échantillons métalloaesifs a microstructure hétérogene.

[11.2.3.2. Conditions expérimentales

Les mesures ont été réalisées avec un diffracteniétrpyrean de la marque Panalytical. |l
est multifonctions mais destiné uniquement aux mdh@ns polycristallins. Un tube a
anticathode de cuivre dont le rayonnement eséfflig, = 1,5419 A) est installé ainsi qu'un
détecteur multi-canaux derniére génération PIX@85(canaux, soit une plage active de
3,347°), dans une configuration Bragg-Brentéstb

L’échantillon a analyser est placé sur le porteaé@tifon, un berceau 5 axes qui permet a la
fois de régler parfaitement la hauteur de I'échiantiet son inclinaison, et de déplacer
I'échantillon en x et y pour mesurer les différentenes d’'intérét de I'échantillon.

Les parametres choisis pour les mesures sontilenssi: un masque de 10 mm, une fente de
divergence de 1/32°, des fentes de Soller de @@2une plage angulaire comprise entre 30°
et 90°, un pas de mesure de 0,0131° et un temgsud&tion par pas de 500s. A 30°, le

faisceau a une largeur maximale de 300 pm.

Le diffractométre est doté d’'un microscope optigtie de repérer la zone a analyser avant de
lancer la mesure. Trois zones sont analysées pwntitons. Ce sont les trois couches
formées lors du traitement thermique de calorisatsmit la couche extérieure d’aluminium,
la couche intermétallique et l'interface coucheintétallique/acier.

Ces mesures localisées nous ont permis d’identégiphases formées dans chaque couche
analysée. Les diffractogrammes obtenus sont arsafyd&ide du logiciel High Score Plus,
qui permet entre autre d’identifier les phases quanparaison a des fichiers de la base de
données ICSD (Inorganic Crystal structure database)
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[11.2.3.3. Configuration Bragg-Barentano (0-0)
La géométrie de Bragg-Brentano (figure. 1.11) éstesa avoir unéocalisationapprochée du

rayonnement incident (parfois appelée « parafcatidis »). L'échantillon est horizontal et
immobile, le tube et le détecteur de rayons X baugymeétriquement d’'un angke Le
principe de cette configuration est d'éclairerhi&tillon avec un faisceau divergent, ce qui

permet d'avoir plus d'intensité qu'avec un faisdeau

Tube RX (Cu) A\ Echantillon sur plateau y
A tournant

Berceau de rotation tube, fentes et
détecteur

T e

Figure. 11.11. Principe de diffraction X avec la configurationggyg-Brentan@-6

IV. Caractérisation mécanique (essai de microdure)é

Les essais de microdureté ont été effectués swappareil de type ZWICK ROELL ZHV
eéquipé d’'un microscope optique qui permet de visaeales microstructures et de localiser la
phase a soumettre a l'indentation. De ce fait,qaesle choix de la charge et la zone a
indenter sont réalisés, le pénétrateur se déplagegibler la phase voulue et se retire aprés
20 secondes d’indentation. Une empreinte de forymanpidale est tracée sur la surface de
I'échantillon. La mesure des deux diagonales adale deux droites permet de calculer la

valeur de la microdureté a I'aide d’'un programmeglsur I'appareil.
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Chapitre 1l Résultats et discussion

I1l. Introduction

Ce chapitre comporte les résultats des expériemmges au cours de l'interaction entre
l'acier solide et l'aluminium liquide a températumnstante (800°C et 1000°C). Les

microstructures, la morphologie et la compositidrinique des couches intermétalliques

formées lors de l'interaction solide/liquide sontaminées par microscopie optique et

microscopie électronique a balayage (MEB). Lesédiffites phases ont été identifiées par
diffraction de rayons X (DRX) ainsi que par difftmn des électrons rétrodiffusés (EBSD).

Sur le point de vue mécanique, des essais de mi@t#dont été réalisé pour mesurer la
dureté des couches intermétalliques. Les résudtats obtenus par les différentes méthodes
de caractérisation seront discutés et interprétés.

[1I.1. Calorisation a I'aluminium pur & 800°C

[11.1.2. Matiéres premiéres

[11.1.2.1. Micrographie de I'acier de base

Dans cette étude, nous avons utilisé un acier @8048) a 0,48% de carbone. L’analyse de
cet acier au microscope optique a permis d’obtenmicrographie représentée sur la figure
l.1.

Figure. 111.1. Micrographie de I'acier de base XC48.
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Elle révéle la présence de la ferrite qui appaaitlair et la perlite en sombre. On peut dire
gue cet acier appartient a la famille des acierngobytectoides de constitutions ferrito-

perlitique.

[11.1.2.2. Composition chimique de I'aluminium utilisé
L’'aluminium utilisé pour la technique de calorigati présente une pureté de 99,5%.
Toutefois, des éléments d’addition sont présenesc ade faibles pourcentages. lls sont

consignés dans le tableau (111.1).

Tableau. I11.1. Composition chimique de I'aluminium utilisé

Eléments Al Fe Si Zn Cu
chimiques

Pourcentage 99,5 0,25 0,20 0,03 0,02
massique (%)

En outre, cet aluminium a subi une analyse auxmayoafin de vérifier sa pureté.

[11.1.2.3. Analyse par diffraction des rayons X

Intensité (u.a)

1 1: Al JCPDS (4-0787
— Alpur

1

30 40 30 60 70

-

a0

50 y
2Théta (*)

Figure. I11.2. Diffractogramme de I'aluminium utilisé

Le diffractogramme de rayons X de I'aluminium widi(figure 111.2), révele la présence des
raies qui coincident avec celles de la fiche JCEB$aluminium (JCPDS 04-787, annexe).
Mais il y'a absence totale de raies des autresei&mualifiés d’éléments d’addition. C’est
un résultat qui confirme les valeurs de la compasithimique car la diffraction des rayons X

ne détecte que des taux supérieurs a 3%.
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Cet aluminium porté a 800°C et 1000°C permet dwibten bain dans lequel sont immergeés

nos aciers et maintenus a de différentes durées.

Les échantillons calorisés sont analysés et cais&sé par les différentes techniques

expérimentales décrites dans le chapitre .

[11.1.3. Observation au microscope optique
[11.1.3.1. Micrographies des échantillons caloriséa 800°C a I'aluminium pur
Les microstructures de l'acier calorisé sont regmé&es sur la figure Ill.3. Trois régions
distinctes peuvent étre facilement identifiées :

¢ La couche extérieure riche en aluminium,

¢ La couche intermétallique,

¢ L’acier de base.
La croissance de la couche intermétallique se fredec une forme irréguliere, elle est en
profil de dents de scie qui se développent et exbeint perpendiculairement a la surface du
substrat. Entre ces dents de scie on observe ueectincentration de perlite.
Dans ce cas, deux observations importantes peétenmises en évidence ;
¢ La croissance de la couche intermétallique versdr a tendance a évoluer dans la phase
ferritique en évitant la phase perlitique qui seawve alors enveloppée ou localisée par la
couche intermétallique (figure.lll.4).
¢ L'avancement ou la croissance de la couche intiatimie vers I'acier semble repousser le
carbone du coté acier provoquant ainsi une accuionlde la perlite (figure.lll.4.) au niveau

des dents de scie. Cette partie de I'acier s’etritehplus en plus en carbone.

Figurelll.3. Microstructure de I'acier calorisé a 800°C paaluminium pur. (2) 90mn, (b) 180mn
et (c) 270mn.
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De plus, les micrographies révélent la présencedsmsses, qui se présentent en sombre. Ce
phénomeéne peut étre attribué a la dissolution dud&as I'aluminium et probablement a
I'oxydation. L'interface semble compacte ce quifoeoe I'adhérence du revétement comme

le montre la figure 111.3.

Accumulation
de la perlite

Crevasses

Perlite enveloppé

Figure. 111.4. Micrographie d’un acier calorisé a I'aluminium pu

l11.1.4. Analyse par Microscopie Electronique a Bahyage (MEB) et Diffraction de
Rayons X (DRX)

- Introduction
Cette partie présente les résultats des différearta/ses menées pour identifier les phases
gui composent chaque couche sur I'acier calorisé.
Les éléments chimiques et les phases constituastscbuches ont été préalablement
déterminés par spectroscopie a dispersion d’émeigirayonnement X (EDS) au microscope
électronique a balayage en se basant sur le ctntrhsnique des couches et en se servant
desdomaines de stabilité et rapport Fe/Al pour lessphantermétalliques du systeme Fe-Al issues du
diagramme d’équilibré62]. L'analyse cristallographique par diffraction degaas X (DRX) et
de diffraction des électrons rétrodiffusés (EBSDpeamis d’identifier sans ambiguité les
phases intermétalliques en présence. L’'analyseE@B8D utilise le diagramme (EBSP),
comprenant les pseudo-lignes de Kikuchi indexéas,agpermis de confirmer les phases

intermétalliques formeées.
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[11.1.4.1. Acier calorisé a I'aluminium pur pendant 90mn a 800°C
L’'analyse au microscope électronique a balayagd'atger calorisé en mode électrons
rétrodiffusés révéle trois contrastes différentdprs que la phase soit riche en fer ou en
aluminium. En effet, le contraste clair corresp@nth présence du fer alors que celui qui
apparait en sombre est significatif de la présadiakiminium. Au niveau de la couche
intermétallique, le contraste observé est netterpkrgt sombre que la phase du fer et plus
claire que celle de I'aluminium, ce qui suggére gette phase est composée d'un alliage du
fer et d’aluminium.
Au niveau de la figure 111.5 (a), on observe tromiches qui apparaissent avec des contrastes

différents, la couche d’acier, la couche interfigize et la couche externe d’aluminium.

a) Morphologie de la couche intermétallique
Le profil de la couche intermétallique a I'interéacouche intermétallique/acier est fortement
irrégulier, il semble apparaitre en forme de detdsscie comme le montre la figure IIL.5.
L'épaisseur moyenne de la couche est comprise @00um et 800umGul Hameed Awan
et Faiz ul Hasanont révélé que cette forme de dents de scie n'astgausée par la
concentration de la perlite a l'interface mais plutine caractéristique de la diffusion de
'aluminium [14]. Ces dents de scgont délimitées par une fine couche adjacenteciel gui

présente un contraste chimique plus claire (figlir@).
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Figurelll.6. Micrographie montrant la morphologie de Figurelll.7. Micrographie de la couche externe
linterface de I'acier calorisé & I'aluminium pur 80°C  d'aluminium de 'acier calorisé a I'aluminium pur&00°C
pendant 90mn pendant 90

On observe également une morphologie irrégulieredemts de scie a l'interface couche
intermétallique/couche externe d’aluminium commaenlentre la figure.lll.7. Ce résultat est
en bon accord avec les travaux antéri¢dis 64, 62].Au niveau de cette couche externe, on
observe un début de formation de phases en foraiguilles ou de lamelles ainsi que des
phases de forme globulaires qui se trouvent inéesstans la matrice d’aluminium d’une

maniére aléatoire.
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On constate également des fissures au niveauatrithe intermétallique. Elles sont dues en
partie au polissage mécanique suite a la natugddrdu composé intermétalliqui#4], mais
aussi a la différence des coefficients de dilatatinéique de I'acier, I'intermétallique et la
couche externe d’aluminium. En outre, I'apparitd®la porosité est également observée en
surface. L'origine de cette porosité est liée newmlement a la dissolution du fer dans
'aluminium mais aussi a la différence de mobilité fer et d’aluminium qui engendre un
effet Kerkendall[6]. Cette différence du taux de diffusion entre ledfiefaluminium engendre

un flux de pores qui évolue a I'interfai&s.

b) Composition chimique de la couche intermétallique
L’analyse chimique des différentes couches obteauét® réalisée a I'aide d’'un microscope
électronique a balayage doté d’'un spectrométresgedsion d’énergie EDS-X. Les couches
ont été analysées en partant du substrat d’acislaeouche externe d’aluminium.

Les analyses obtenues sont répertoriées danddaalbl.2.

Tableau.l11.2. Résultats de 'EDS-X de I'acier calorisé a Al ppgndant 90min & 800°C

Fe (at%) Al (at%) Phase
A 98.32 / Fe
B 72.71 23.35 FA
C 27.75 73.25 FAI5
D 00.17 99.83 Al
E 23.86 76.14 FeAl

- Au niveau du point A qui représente le substratcdatraste est clair ce qui est
représentatif de I'abondance du fer avec un taux9882% en masse. Le reste
(1,68%) est attribué aux impuretés dans I'acieake.

- Au point B, a l'interface couche intermétalliquegc on observe une fine couche
moins claire que la phase de l'acier. Sa commuusitest de 72.71% at. Fe et 23.35%
at. Al ce qui approche le rappdre/Al de 3/1 correspondant au composgAFe
(tableau 111.3). Cette fine couche, comme le men# figure 1.6, est attribuée au
composeé intermétallique g formé suite a l'interdiffusion des deux élémefdés et

aluminium. Ce résultat concorde avec les travawéraaurs[71].
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Tableau.l11.3. Domaine de stabilité et rapport Fe/Al pour lesapbs intermétalliques du systeme

Fe-Al issus du diagramme d’équilibyé?].

Domaine de stabilité Fe/Al
%at. Al min| %at.Al max | (Fe/Al) min (Fe/Al) max
FeAl 23 55 0.82 3.35
FesAl 23 34 1.94 3.35
FeAl5 58 65 0.54 0.72
FeAl2 66 66.9 0.49 0.52
FeAls 70 73 0.37 0.43
FeAl; 74.5 76.5 0.31 0.34

- La figure 1.8 montre linterface couche intermiétpue/acier ou on observe
parfaitement la phase $#d qui délimite la couche intermétallique avec wntraste
plus clair. Cette couche est fine et se présente awme épaisseur plus faible par
rapport & FéAls.

Figure.lll.8. Micrographie représentant I'interface couche imtetallique/acier de I'acier calorisé a
I'aluminium pur & 800°C pendant 90mn.

- Au niveau du point C, dans la partie centrale deolache intermétallique, on constate
une phase majoritaire et homogéne avec une congrodi (27.75% at. Fe et 72.25%
at. Al). Ces valeurs correspondent au composélEe Cette phase B&lsde structure
orthorhombique, présente une densité de lacungesnmgortante suivant 'axe « c »,
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favorisant la diffusion de l'aluminium dans cett@edtion. Cela lui confére une
cinétigue de croissance rapide, selon une diregi@iérentielle surtout a haute
températurg9, 71].

- L’épaisseur de cette couche est plus importantecglie de la phase &l ce qui est
da a la différence de leur cinétique de croissqB2g

- L’analyse au point D, montre la présence de I'ahiom en forte teneur (99.83% at et
0.17% at en fer). Le contraste de cette coucherappen sombre en raison de sa
grande teneur en aluminium qui est relativemers f#ger.

- Il semblerait néanmoins gqu’une troisieme phase m@sente en faible proportion a
linterface couche intermétallique/couche extern&luninium (point E), sa
composition est de 76.14% at. Al et 23.86% at.r&pport correspondant a la phase
FeAl.

Cette phase minoritaire Fefde trouve sous forme d’aiguilles ou de ramifigagitamellaires

et globulaires incrustée dans I'aluminium. Elleadance a se former a I'interface comme le
montre la figure.lll.9. Selon les travaux antérge[62], ces aiguilles ou ces ramifications
lamellaires et globulaires se forment a l'interfa@es aiguilles sont a l'origine de deux
mécanismes : le premier est di a une croissariguliére de la couche de réaction du c6té
de laluminium, ce qui forme un profil en dent deies puis en aiguilles suivies de leur
détachement sous l'effet de la forte agitation aégrdans le bain d’aluminium liquide. Le
deuxieme mécanisme concerne la réaction chimiquéeduwui est en sursaturation avec

'aluminium lors de la solidificatiof62].

Figure.ll1.9. Micrographie de l'interface couche externe d’alaimim/couche intermétallique de

I'acier calorisé a I'aluminium pur a 800°C penda®®mn
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L’épaisseur de la phase FgAl l'interface est relativement plus faible qudecele la phase
FeAls, ce qui est du a la différence de leurs cinétigleesroissancpl6, 64, 62].

Pour confirmer la formation des deux phases int@ligues a savoir FeAlet FeAls, un

profil de concentration a été réalisé a traverdifférentes couches suivant le segment AB,
comme le montre la figure.lll.10. Dans ce cas, bseove une différence notable des profils
du fer et d’aluminium. Il se trouve qu’on peutritier chaque région aux phases identifiées
par EDS-X. En effet, la différence d'intensitésl@uminium et du fer suggeére la présence
des deux composés intermétalliqueshre et FeAk formés respectivement au niveau de la

couche intermétallique et la couche externe d’ahium.

2500 |
Intensité — AlK

(u.a)
2000

1500 -
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Figurelll.10. Profil de concentration de I'acier calorisé a 8@pendant 90min.
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Les cartographies X des éléments constitutifs goésentées sur |&igure.lll.11. Elles

permettent de donner la répartition de ces élénsmt®utes les couches de calorisation.

Al wt®h

Fa wt¥ O wit¥

Figurelll.11. Micrographie de I'acier calorisé a I'aluminium pudr 800°C pendant 90mn (a) et
cartographies X de I'aluminium (b), du fer (c) etygene (d).

La cartographie X du fer de cet échantillon réwseaépartition sur toute la surface analysée.
Sur la couche intermétallique, la répartition dudst quasi homogene, mais sur la couche
externe d’aluminium, on ne retrouve que des tradesfer dans l'aluminium. Celle de
'aluminium montre une forte teneur sur la couckiEeme et une répartition quasi homogene
dans la couche intermétallique, et quelques trdees le substrat d’acier. La cartographie X
de l'oxygene révele des ilots de concentrationtikeeent ce qui plaide en faveur de la

formation d’oxydes.
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c) Analyse par diffraction de rayons X
L’'analyse par diffraction de rayons X (DRX) est réerdans le but d’dentifier les différentes
phases formées lors de la calorisation. (La spsxbpe vient confirmer au contraire ce qui
est identifié par DRX).Elle est réalisée dans les trois zones comprerantoliche
intermétallique, a savoir l'interface couche intétallique/acier et la couche externe
d’aluminium. Les trois diffractogrammes obtenustsattribués aux couches correpondantes.
L’'analyse est réalisée avec une tension de 40rkbalayage entre 10et 110° avec un pas de
0,01°.
La figure.(lll.12.a, b et c) représente les difftmgrammes résultant de Il'analyse des

échantillons, pour les trois couches.
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Figure 111.12. Diffractogrammes de I'échantillon calorisé a l'alinium pur pendant 90min, (a)

interface intermétaiqueracier, (b) couche intetaiéque et (c) couche externe d’aluminium.
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Le diffractogramme (a) révéle la formation du coswantermétallique RBAI dont les raies
sont notées par le chiffre 1. Ce composé est d@di principal présent a linterface
intermétallique/acier en couche trés fine entoulamiouche intermétallique. Il est nettement
riche en fer formé par interdiffusion du fer etldiinium. Sa fiche JCPDS est donnée en

annexe.

La phase FAls ainsi que le fer pur sont détectés a ce niveauquaul’analyse englobe une
grande surface. On constate aussi des pics d'atu(@LOs) ainsi que FeAD, qui se sont

formés suite a I'oxydation en surface de l'acidoiaé.

Le diffractogramme (b) correspondant a la couchkerinétallique réveéle la présence des raies
caractéristiques de la phase Feddnnée par la staechiométrie, e, et la phase majoritaire
FeAls bien que ses pics apparaissent moins intensespaont a la phase Feflce qui est

du probablement au fait que dans la surface aralis@hase FeAprédomine.

En outre, I'analyse montre la formation des deumposés AlFe@ et Alj,FeOg suite au

contact de I'oxygene en surface de I'acier calorisé

Le diffractogramme (c) révele la présence de l'ahiom en forte teneur ainsi que la
combinaison intermétallique Fefén faible proportion. Elle se trouve sous formagliilles,
c’est pourquoi ses pics de diffraction sont delé&slntensités.

Ces résultats sont en accord avec les analyséséesaprécédemment par EDS-X et contraste

chimique.

Tout ce qui a été dit dans le paragraphe supemste valable aussi a tous les autres qui ne

différent que par le temps de calorisation

[11.1.4.2. Acier calorisé a I'aluminium pur pendant 180mn a 800°C

a) Morphologie de la couche intermétallique
La micrographie obtenue de l'acier calorisé a Halium pur a 800°C pendant 180mn
montre une couche intermétallique plus importanie cglle de I'acier calorisé pendant 90mn.
Elle est de I'ordre de 1200um d’épaisseur.
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Couche intermétallique

Figure.ll1.13. Micrographie d’un acier calorisé a I'aluminium pér 800°C pendant 180mn

Du point de vu morphologique, on observe un prioiEntique a celui observé avec I'acier
calorisé a 90min. Ce profil se présente sous umadfarréguliére, en profil de dents de scie
qui se développe et s’oriente perpendiculairemert le substrat d’acier (figure.lll.14).

Figure.ll1.14. Micrographie d’'un acier calorisé a I'aluminium par800°C pendant 180mn a

I'interface couche intermétallique/acier

62



Chapitre 1l Résultats et discussion

A l'interface, on observe également une fine cougbaisse et dense qui délimite I'interface
ayant un contraste différents des autres couchisinge cela a été déja illustré dans l'acier
calorisé a 90min. bien que I'épaisseur de cettelo@goit faible, mais elle semble un peu plus
importante comparant a celle de 90min.

Idem pour l'interface couche intermétallique/couehxerne d’aluminium, qui présente une

morphologie relativement dentelée (figure .111.15).

| : r"\'l;—’hases

L 4

Figure.lll.15. Micrographie de I'interface couche intermétallioeuche externe d’aluminium de

I'acier calorisé a Al pur a 800°C pendant 180mn.

Comme il a été déja mis en évidence précédemmarfhrmation de phase sous différentes
formes (aiguilles et globulaires) a I'interfacedsgachent sous I'effet de la forte agitation du
bain d’aluminium et également suite a la réactibimoque du fer en sursaturation avec
aluminium lors de la solidificatio62]. Ces phases en aiguilles se trouvent noyées dans la
matrice d’aluminium et se lient entre elles en fantndes schémas géométriques.

On observe également des fissures a l'intérieutadeouche intermétallique qui semblent
perpendiculaire a I'interface avec une propagadidimtérieur des couches. Ces fissures sont
a l'origine de la différence de coefficient de thkgon linéique entre le fer, 'aluminium et
lintermétallique. De méme, une porosité distribudans la couche intermétallique a été
observé. Cette porosité qui est marquée a l'interBemble du a la différence de coefficient
de diffusion entre le fer et 'aluminium qui engea un effet kirkendall. Elle est attribuée

aussi a la dissolution du fer dans le bain d’aluammliquide.
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b) Composition chimique des couches
Les différentes couches ont été analysées parrepeapie a dispersion d’énergie X (EDS),
les résultats sont confinés dans le tableau.ld.constate des résultats identiques a ceux

obtenus avec l'acier calorisé a 90min.

Tableau. |11.4. Résultats d’analyse EDS-X de I'acier calorisé i pendant 180min a 800°C

Fe (at %) Al (at %) Phase
A 97.24 00.97 Fe
C 27.51 71.84 FAl 5
B 75.22 24.78 FAl
D 23.59 76.22 FeAl
E 23.46 76.43 FeAl
F 00.69 99.18 Al

- L'analyse a l'interface couche intermétallique/eaci{point B) a détecté une phase
minoritaire qui délimite l'interface et qui est pehte a faible proportion dont la
composition est (75,22%at. Fe et 24,78%at. Al)eetalpport Fe/Al est égale a 3,03
d’aprés le tableau.lll.3, ceci montre que cettesphest Rl

- Une deuxieme phase majoritaire et homogéne détsatéla partie centrale (point C)
gui compose essentiellement la couche intermétaigavec une composition
(27,51%at. Fe; 71,84%at. Al) et Fe/Al=0,38, ceermpettent d’identifier la phase
FeAls.

- Une troisiéme phase soit présente a l'interfaceclvteuntermétallique/couche externe
d’aluminium (point D) en faible proportion, dont Bomposition chimique est de
'ordre de (23.46%at. Fe ; 76.43%at. Al) et Fe/ABI) ce qui suggére qu’il s’agit du
composé FeAl Ce dernier est le composé constitutif des phasesiguilles qui se
trouvent noyées dans la matrice d’aluminium. La gosition chimique au point E

dans I'aluminium liquide confirme ce résultat.

c) Analyse par diffraction de rayons X
L’analyse par diffraction X de I'échantillon calsé a I'aluminium pur pendant 180min a été
effectuée sur les différentes couches. Les spedatmesespondants sont présentés en

figure.lll.16 ci-dessous,
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Figurelll.16. Diffractogrammes de I'échantillon calorisé a I'ahinium pur pendant 180min, (a)

interface intermétallique/acier, (b) couche intetaigue et (c) couche externe d’aluminium.

Le diffractogramme (a) obtenu suite a I'analysel'oerface couche intermétallique/acier
révele la formation de deux combinaisons internigteds FgAl, Fe,Als. Le composé Al

est le principal alliage formé au niveau de I'ifdiee bien que son intensité soit plus faible par
rapport a la phase 5. Ceci est d0 & sa faible proportion a l'interfadea présence de la
phase F&ls confirme que l'analyse a été repérée sur une curfmi s’étale jusqu'a la
couche intermétallique.
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On constate notamment la formation de I'alumineserface suite a I'oxydation de l'acier

calorisé.

L’'analyse au niveau de la couche intermétalliqgyedébl’échantillon calorisé révéle des raies
caractéristiques de la phase majoritairgAlkeavec des intensités importantes sachant que
cette phase occupe un large domaine dans la pariteale. Le spectre révéle également des
raies correspondantes a la phase fFdfn qu’elle n'ait pas été mise en évidence par le
analyses EDS-X par microscopie électronique a baky

Le spectre montre également la formation des coégpbeAlQ et AlFeQ suite a I'oxydation

de la surface calorisée.

Le spectre de diffraction X correspondant a la beuexterne d’aluminium (c) a mis en
évidence la phase Fefdt celle donnée par la stoechiométrigPd, comme raies principales.
On observe également de I'aluminium ainsi que ¢ecprrespondant a la phase Fewalgré
gu’elle n’ait pas été mise en évidence par EDS-X.

[11.1.4.3. Acier calorisé a I'aluminium pur pendant 270min a 800°C

a) Morphologie de la couche intermétallique
En prolongeant le temps d’immersion de 270min, taphologie a l'interface demeure en
dents de scie, une morphologie identique aux rEsytrécédents.

Figure.lll.17. Micrographie d’un acier calorisé a I'aluminium pér800°C pendant 270mn
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La différence principale entre les durées de tmatet de calorisation (90min, 180min et
270min) concerne I'épaisseur de la couche intediigata formées qui varie entre 800, 1200
et 1600um. L’augmentation de I'épaisseur en fonctilu temps peut étre attribuée a la
réactivité importante de I'aluminium liquide avéacier.

La couche externe daluminium, présente une foriencentration de composés
intermétalliques précipités dans la matrice d’ahiom. Ces phases qui se forme a l'interface
couche intermétallique/couche d’aluminium se déathpour se trouver noyées et
accumulées dans la matrice d’aluminium. Ces phappsraissent sous differentes formes
géomeétriques (aiguilles, globules, cercles) aveccomtraste différents des autres couches
voisines (figure.lll.18). On observe méme un aspeoingieux de ces phases qui s’alignent a
l'interface. La densité et la taille de ces compgosént d’'autant plus élevées que la durée

d'immersion est importante. Ce résultat concordecdes travaux antérieufsl].

Figurelll.18. (a) Micrographie de la couche externe d’aluminidenl’acier calorisé a 800°C

pendant 270mn et (b) agrandissement de la figure (a

L’interface couche intermétallique/acier (figurélb), évolue vers une morphologie dentelée

dirigée vers I'acier ou sous forme de langue, coritmété trouvé précédemment.
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Figurelll.19. Micrographie de I'interface couche intermétallidaeier de I'acier calorisé a
'aluminium pur a 800°C pendant 270mn.

On observe aussi une porosité notable située @r@ure de la couche intermétallique. Elle
est attribuée a la dissolution du fer dans 'aluommliquide lors du chauffage.

b) Composition chimique des couches
Les résultats d’analyse de cet acier calorisé anBY@e maintien sont répertoriés dans le
tableau.lll.5.

Tableau 111.5. Résultats d’analyse EDS-X de I'acier calorisé gt pendant 270min a 800°C

Al (at%) Fe (at%) Phase FeAl
A 00.00 98.17 Fe
B 73.19 26.81 FAl5
C 76.78 23.22 FeAl
D 99.26 00.74 Al
E 25,08 74,92 FA

Les analyses montrent également la formation majoride la phase B&ls (point B)

a lintérieur de la couche intermétalligue dont damposition (26,81%at. Fe ;
73,19%at Al) et Fe/Al=0,37, ces parametres confiaimsi la formation de cette phase
qui est riche en aluminium dans la partie centlaléa couche.
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1500 4

. La présence de la phase Fgabté aluminium (point C) en faible proportion asiu

été mise en évidence puisque la composition (76aI8%l ; 23,22%at. Fe) et le

rapport Fe/Al soit égal a 0,31, ce qui a permidatitifier la nature de cette phase

- Une autre phase minoritaire a l'interface couchermétallique/acier (point E) comme

le montre la figure.lll.22. Cette phase se présamée une composition de (24,08%at.

Al ; 74,92%at. Fe) et un rapport Fe/Al égal a 28gui a permis d’identifier la phase

FesAl.

b) analyse par diffraction de rayons X

L’'analyse par diffraction de rayons X (DRX) pougdhantillon calorisé pendant 270min a été

menée sur les trois couches de cet acier. Lesrgpecbrrespondant sont présentés sur la

figure.lll.20.
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Figurell1.20. Diffractogrammes de I'échantillon calorisé a I'ahinium pur pendant 270min, (a)
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Chapitre 1l Résultats et discussion

L’analyse a l'interface couche intermétallique/ad@®) révele la présence du fer et des pics
correspondant a la combinaison intermétalliqueArRe La phase FAIl est également
identifiée avec une faible intensité de son pié,agt d0 probablement a sa faible proportion a
l'interface.

L’oxygene semble présent a I'interface sous formé&e€eAlG suite a I'oxydation de la surface
calorisée.

Le spectre obtenu au niveau de la couche interhgétal (b) révele la présence des raies
caractéristiques du composé intermétalliqueAke qui constitue principalement la couche
intermétallique. Le composé FeAést identifieé par DRX bien qu’il n'ait pas été nmes
évidence par EDS-X. En outre, on constate des magspondantes a I'aluminium, qu’on
peut attribuer a I'abondance de I'aluminium en acef qui n'a pas réagit avec le fer pour
former des composés intermétalliques.

L’oxydation en surface de l'acier calorisé est guast présente sous forme du composé

AlFeQ; lors du contact avec I'oxygéne de lair.

Au niveau de la couche externe daluminium, on tatesdes raies d’aluminium qui
coincident avec celles du composé intermétallidgressl; Cette phase Fedlse trouve sous
forme d’aiguilles ou de phases globulaires noyées da matrice d’aluminiumCes résultats

confirment les analyses réalisés préecédemment/&i@8-X.
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Chapitre 1l Résultats et discussion

[11.2. Calorisation dans un bain d’alliage (Al-6%Fe) a 800°C

Afin de pallier a la porosité et les crevassesstéfaa nos aciers calorisés, nous avons pense a
saturer au préalable notre bain d’aluminium endeec 6% en masse, conformément au
diagramme de phase fer-aluminium qui prévoit ussalution de 6% de fer a 800°C.

Le bain d'alliage Al-6%Fe est obtenu dans les ménmexlitions que le bain d’aluminium

pur. Les échantillons ont subi des analyses ideesique précédemment.

[11.2.1. Observation au Microscope Optique

Ces micrographies observeées en figures (lll.21¢ledt la morphologie de la couche
intermétallique. En comparant ces micrographiessléesx obtenues en figures (l11.3), on
constate que dans la calorisation a l'aluminium, dar couche intermétallique semble
irréguliere avec un profil en dents de scie commd’avait signalé en dessous. Alors que
dans le cas de la calorisation dans un bain d@ligAl-6%Fe), la couche intermétallique a
tendance a devenir rectiligne avec une interfaaagkt homogéne. On observe dans ce cas
gue des traces en dents de scie. D’'apres ce itesuiltpeut conclure que l'allure en dents de

scie se forme lors de la dissolution du fer daasithinium.

g@ G o
2

Figurelll.21. Micrographies des échantillons calorisé dans amkd’alliage (Al-6%Fe) a 800°C. (g)
90mn, (h) 180mn et (i) 270mn de temps de maintien.

Le but de la saturation du bain d’aluminium endst bien I'élimination des crevasses et les
pores engendrés par la dissolution du fer dangnfimlium. Mais d’apres nos résultats (figure
l11.21), on constate la formation permanente deecgorosité au niveau de la couche
intermétallique. Ce qui suggere que cette porastdiée non seulement a la dissolution du

fer dans l'aluminium mais aussi a la différence degfficients de diffusion du fer et
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d’aluminium (D:e>>> Dp) [15] qui sS'accompagne d’'un effet Kerkendall. Cet eféesisocié au
départ d’atomes de fer, favorise I'apparition deegadans le revétement, dont le nombre et la
taille sont fonction de la durée du traitementestadtempérature.

[11.2.2. Analyse par Microscopie Electronique a Bahyage
[11.2.2.1. Acier calorisé dans un bain d’alliage Al6%Fe pendant 90mn a 800°C
a) Morphologie de la couche intermétallique
L'utilisation d’'un bain d’alliage Al-6%Fe, a provag une modification de la morphologie de
la couche intermétallique du coté de I'acier aveaapect rectiligne et homogéene. Ce profil

est représenté sur figure 111.22.

Couche intermétallique

 Interface rectiligne
et homogene

Figure.lll.22. Micrographie de I'acier calorisé dans un bain diae Al-6%Fe
a 800°C pendant 90mn

Le contact fer-aluminium provoque, en premier liene dissolution du fer dans I'aluminium
suivi d'une interdiffusion des deux éléments. Cdtssolution provoque une irrégularité de la
couche intermétallique qui évolue vers un aspegteli&e, ce qui a été obtenu dans le cas de
la calorisation a I'aluminium pur. Par contre, las la saturation du bain d’aluminium au
préalable avec 6% en fer, la couche intermétalliquelue vers un profil rectiligne et
uniforme. En effet, I'aluminium étant saturé en, fler substrat garde la forme rectiligne a

I'interface car la dissolution devient limitée.
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Le contact de l'acier avec le bain s’accompagnenea’unterdiffusion entre le fer et
'aluminium et par conséquent la couche intermigpadl formée avance vers l'acier avec une
morphologie quasi-plane et homogeéne.

De ce fait, lirrégularité de linterface ou la foation des dents de scie se produit par
dissolution du fer dans I'aluminium.

Contrairement & l'interface couche intermétalliqoeiche externe d’aluminium, comme le
montre la figure.lll.23 qui présente un aspect entsl de scie comme il a été déja mis en
evidence dans la calorisation a l'aluminium pur. Olbserve également des composés
intermétalliques précipités qui se forment a I'ifdee de la couche externe et se détachent par
la suite sous I'action de I'agitation régnant démdain liquide ainsi que sous l'effet de la

précipitation a partir de I'aluminium saturé en fer

Précipités?, . -
polyédriques, -\_.~ )/

o

—_— Y “.' | : Oy
¢ Ay A>Pre0|p|tes en
B, e Wnaiguilles

=1=

Figure.ll1.23. Micrographies de la couche externe d’aluminiuni’deier calorisé dans un bain
d'alliage Al-6%Fe a 800°C pendant 90mn.

Ces précipités apparaissent sous différentes fogaemétriques, aiguilles et polyédriques
avec une forte concentration dans la couche d'awm. Selon I'explication deMehdi
SALEM [71], la limite de solubilité du fer dans l'aluminiunstede 6% a la température de
800°C. Une patrtie du fer se trouve donc en solutimide dans I'aluminium et l'autre partie
en exceés forme avec I'aluminium des composés irdtailiques apparaissant sous différentes
formes. Lors du refroidissement, la limite de sdité du fer dans I'aluminium diminue

considérablement, ce qui entraine son rejet deafsice d’aluminium. Le fer précipite alors,
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en formant des cristaux allongés et polyédriquestitnés de la phase FeAFr1]. Ce résultat

est en bon accord avec les micrographies et ldgsmsaEDS-X effectuées.

Des fissures importantes ont été mises en éviddaos la couche centrale. Ces fissures
semblent paralléles a l'interface, du coté aciedeet’aluminium et tendent a se propager le
long des deux interfaces couche intermétalliquefacu couche intermétallique/couche
d’aluminium. Il est a signaler aussi la présence fiesures perpendiculaires a l'interface qui
traverse toute la couche intermétallique. Ces fiessisont a l'origine de la différence de
coefficients de dilatation linéique entre lacidiintermétallique et la couche externe
d’aluminium qui crée des contraintes au niveau’idestface provoquant la fissuration vu le
caractere fragile des composés intermétalligiiés

En outre, une porosité accrue a été observéetarlgnr de la couche intermétallique. Elle se
trouve distribuée d’une maniere dense sous formgodgillés continue (microporosité). Par
contre a linterface du coté acier, cette porosiénble plus développée avec des pores
importants. Cette porosité n’est donc pas duedislsolution du fer dans I'aluminium mais
bien a la différence des coefficients de diffusionfer et de I'aluminium, ce qui engendre un
effet kirkendal.

b) Composition chimique de la couche intermétallique
La composition chimique déterminée par EDS-X a pemiidentifier la nature des phases
intermétalliques qui composent les différentes besc en condition isotherme a la
température de 1000°C pendant une durée d’'immedsa®@0Omin.
Les phases intermétalliques obtenues lors de taisalion dans un bain d’alliage (Al-6%Fe)
sont typiqguement similaires a celles obtenues &vealorisation a I'aluminium pur. En effet,
la présence du fer dans le bain d’aluminium ligudesemble pas modifier la nature des
phases formées dans la couche intermétallique.
Les résultats d’analyses obtenus sont répertoags l& tableau.lll.6 ;

Tableau I11.6. Résultats d’analyse EDS-X de I'acier calorisé &gPoFe) a 800°C pendant 90min

A B C D E F
Al (at%) 99,66 78,82 76,47 72,86 18,57 00,00
Fe (at%) 00,34 21,18 23,53 27,14 81,43 100
Phase FeAl Al FeAl FeAl; FeAls FeAl Fe
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- Les analyses réalisées montrent également la fammiajoritaire de la phase J7¢s
(point D) a lintérieur de la couche intermétallgylavec une composition (72,86at%.
Al; 27,14at%. Fe), avec un rapport de Fe/Al égml@,37. Ceci nous a permis
d’identifier qu’il s’agit de la phase BA&ls.

- On peut néanmoins supposer la aussi la présentze mlease FeAlcoté aluminium
(point B et C) avec une composition (76,47%at; 2B,53%at. Fe) avec un rapport
Fel/Al égale a 0,31, laisse supposer la formatiola gdrase FeA) bien que la quantité
de cette phase soit inférieur a la phasé\Fkgdu point de vu proportion et épaisseur.
Au point (B), il semble la formation de la méme gphdeAl, qui se présente sous
forme de précipités noyés et distribués aléatoirgndans la matrice d’aluminium.
Ces précipités présentent une forte concentratios th couche externe d’aluminium.

- En revanche, a l'interface couche intermétalligdefa(point E en figure.lll.23), on
retrouve bien la présence de la phasgAFe6té acier avec une faible épaisseur. En
effet, la comparaison de la composition chimiqudegret en aluminium et le rapport

Fe/Al obtenus semblerait indiquer la formation @gtase FAl.

Fe |

X128 1d8B8km

Figure.lll.24. Micrographie de I'interface intermétallique/acide I'acier calorisé dans un bain
d’alliage (Al-6%Fe) a 800°C pendant 90mn
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Les cartographies X du fer, d’aluminium et de I'gepe sont présentées sur les figures

suivantes,

Fawtd

(a)

Figure.lll.25. Micrographie de I'acier calorisé a I'aluminium g en fer a 800°C pendant 90mn (a)

et cartographie X du fer (b), d’aluminium (c) etliexygene (d).

La cartographie X correspondante au fer réveleépartition au niveau de toute la surface
analysée notamment au niveau de I'acier. Sur lalmintermétallique, la distribution du fer
est relativement homogeéne, alors qu’on ne retrayue des traces au niveau de la couche
externe d’aluminium. Idem pour la cartographie X eEuminium, elle montre une
distribution sur toute la surface analysée notantnan niveau de la couche externe
d’aluminium. Sa répartition est homogéne sur lacbeuntermétallique, et quelques traces sur
la couche d’acier. La cartographie X de 'oxygééeete une répartition homogéne sur toute
la surface analysée. La présence de l'oxygene easesur la surface supérieure peut

s’expliquer par la formation d'oxyde d'aluminiunstantané pendant le refroidissement a l'air.
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c) Analyse par diffraction de rayon X
L’identification des phases intermétalliques paffraction de rayons X a été réalisé par
analyse des différentes couches obtenues lors damltaisation de I'acier dans un bain

d’alliage (Al-6%Fe). Les résultats obtenus sembidahtiques a ceux calorisé a I'aluminium
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Figurelll.26. Diffractogrammes de I'échantillon calorisé danshain d'alliage (Al-6%Fe) pendant
90min, (a) interface intermétallique/acier, (b) ot intermétallique et (c) couche externe

d’aluminium.

L’indexation du diagramme de diffraction obtenurslale I'analyse de l'interface couche
intermétallique/acier (a), permet de mettre en &wig un pic intense caractéristique de la
phase FgAl. Cette phase a été déja mise en évidence pankdgses EDS-X.
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On observe également au niveau de la couche intgiigee (b) la présence des pics
correspondant a la phase,&k, qui est la phase majoritaire de la couche intaligue. Le
diffractogramme révéele audsi présence de la phase Fgefdonnée par la steochiométrie
Al13Fe). La présence de cette phase confirme que 'apaty®té repérée en une zone
comprenant a la fois les deux phases. L'analysereepussi la formation de la phase keAl
alors gu’elle n’ait pas été mise en évidence paatalyses EDS-X.

On retrouve sur la partie aluminium (c), des piocgespondant a I'aluminium et la présence
de la phase FeAlavec une forte intensité. Cette phase qui se f@améaible proportion au

niveau de la couche externe d’aluminium demeuphése constitutive de cette couche.

Toutes les remarques qui ont été faites plus hesmtamt valables aussi pour ces paragraphes

du fait qu’ils ne different que par le temps deocahtion ou la température.

[11.2.2.2. Acier calorisé dans un bain d’alliage (A6%Fe) pendant 180mn a 800°C

a) Morphologie de la couche intermétallique
En prolongeant le temps d'immersion a 180min (fguill.27) la couche intermétallique
continue a croitre en atteignant une épaisseuiodiré 1mm. La morphologie de la couche
intermétallique a tendance a évoluer relativemens vn profil uniforme bien qu’on observe

des endroits ayant une forme dentelée a I'interface

Z88 M

Figurelll.27. Micrographie d’un acier calorisé dans un bain diage
(Al-6%Fe) a 800°C pendant 180mn.
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Contrairement a l'interface couche intermétalligoeche externe d’aluminium qui présente
une morphologie en dents de scie. On observe égatenme forte densité des phases
précipitées en forme d’aiguilles et polyédriquess@hases se forment a l'interface et se

détachent pour se trouver noyer dans la matriderdiaium.

La différence principale entre les deux temps d’emsion concerne I'épaisseur de la couche
intermétallique formées qui varie entre 0,7 et 1n@m. peut attribuer I'augmentation de
I'épaisseur de la couche intermétallique a unetingsic supérieure de I'aluminium liquide
avec l'acier[62].

La présence des fissures paralléles et perpenttesila I'interface sont aussi observé. Elles
sont automatiquement dues a la différence desicieffs de dilatation linéiques entre le fer,
lintermétallique et Il'aluminium. On peut égalemerdttribuer ces fissurations au
comportement fragile des phases intermétalliquesauposent les différentes couches suite
a leur dureté élevéél].

On constate également une forte concentration deotasité a l'intérieur de la couche
intermétallique. La porosité observée dans ce eamle beaucoup plus importante a celle
observé dans [lacier calorisé pendant 90min notamima linterface couche
intermétallique/acier. L'origine de cette porostt attribuée a la difféerence de mobilité entre
le fer et 'aluminium qui engendre un effet kirkehd

b) Composition chimique de la couche intermétallique

- L’analyse chimique des différentes couches monee tesultats identiques que
préecédemment. lls révéelent la présence de trasgshconstitutives, les phases ReAl
c6té aluminium, F&Als au centre de la couche intermétallique eAFedbté acier. Les
compositions relevées pour chacune des deux pliafdset FeAls présentent des
teneurs élevées en aluminium (Tableau.lll.7), saitéa réactivité importante de

I'aluminium avec l'acier.

Tableau I11.7. Résultats d'analyse EDS-X de I'acier calorisé &§%oFe) a 800°C pendant 180min

/ A B C D E
Al (at %) 01,27 22,21 73,09 76,48 99,34
Fe (at %) 98,73 74,47 26,91 23,52 00,66
Phase FeAl Fe FAl FesAls FeAls Al
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- Contrairement a la phase A& qui est formée a [linterface couche
intermétallique/acier (figure.lll.28) avec une faibproportion. La composition

chimique relevée pour cette phase présente unhéssament en fer.

Figurelll.28. Micrographie de I'interface couche intermétallidaeier

de I'acier calorisé dans un bain d'alliage (Al-6%)F& 800°C pendant 180mn.

c) Analyse par diffraction de rayons X
Les diffractogrammes obtenus correspondants ad&reliftes couches sont présentés sur la

figure.lll.29.
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Figurelll.29. Diffractogrammes de I'échantillon calorisé danshain d'alliage (Al-6%Fe) pendant
180min, (a) interface intermétallique/acier, (b)uche intermétallique et (c) couche externe

d’aluminium.

L'indexation des diffractogrammes (a et b) permetntettre en évidence la présence de la
phase FgAl cb6té acier et F&ls sur la partie centrale de la couche intermétatliqu
respectivement.

Tant disque sur la partie extérieure d’aluminiuy (©n observe la présence de la phase
FeAl;. Ces résultats de DRX sont similaires a ceux alstgmrécédemment car I'ajout du fer

au bain de calorisation ne modifie pas la natureaheposeés intermétalliques formeés.
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[11.2.2.3. Acier calorisé dans un bain d’alliage Al6%Fe pendant 270mn a 800°C

Au bout de 270min d’immersion, la morphologie de dauche intermétallique reste
inchangée, elle est quasi-plane a l'interface apsEsence de traces de dents de scie
(figure.l11.30).

Couche intermétallique

FQJ“5

HeSD ZEBRm

Figure.l11.30. Micrographie d’un acier calorisé dans un bain diage
(Al-6%Fe) a 800°C pendant 270mn.

Par contre a l'interface couche intermétalliquefteu externe, la morphologie apparait
pratiguement en dents de scie avec présence dehdatant de la couche intermétallique. Il
semblerait alors que ces couches détachées sorerégds a l'interface, puis arrachées par les
phénomenes de Il'agitation régnant dans le baindeet la réaction chimique du fer en
sursaturation avec I'aluminium lors de la solication.

L’épaisseur de la couche intermétallique sembleaggppe plus importante, jusqu’a 1,4mm,
aprés une immersion de 270min dans le bain d’alumnCette augmentation de I'épaisseur
est a l'origine de la forte réactivité de I'alumim qui engendre une importante diffusion
dans le but de former les combinaisons intermgtadk FeAl.

Une forte porosité est éventuellement observéemutnt en s’approchant vers l'interface ou
d’'importants pores apparaissent. Cette porositédgirigine de la différence de mobilité

entre le fer et 'aluminium qui engendre un effek&ndal.
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b) composition chimique de la couche intermétallige
L’analyse chimique des différentes couches moné® résultats identiques a ceux obtenus
précédemment.

- On observe une phase majoritaire au centre deulehea(point D) dont la composition
moyenne (72,68%at. Al ; 27,32%at. Fe) et le rapperAl égale a 0,37, on déduit
gu’il s’agit de la phase RAls.

- On détecte également une zone de transition c@@é @digure.lll.31. Point F) dont la
composition moyenne (23,33%at. Al ; 76,67%at. Fd¥ eapport Fe/Al égale a 3,28,
pourrait indiquer qu’il s’agit de la phasesAé

18 mm 168 &2 BEC

Figurelll.31. Micrographie de I'interface couche intermétallidaeier
de I'acier calorisé dans un bain d’'alliage (Al-6%9~& 800°C pendant 270mn

- Une troisieme phase située a l'interface c6té atium (point B), dont la composition
moyenne (23,19%at. Fe ; 76,43%at. Al) et le rappatAl égale a 0,31, ce qui
suggere qu'il s’agit de la phase FgAl
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/ A B C D E
Al (at%) 100.00 76.43 72.68 / 23,33
Fe (at%) / 23.19 27.32 100.00 76,67
Phase FeAl Al FeAl; FeAls Fe FeAl

Tableau I11.8. Résultats d’analyse EDS-X de I'acier calorisé a§2dFe) a 800°C pendant 270min

d) Analyse par diffraction de rayons X
L’'analyse par diffraction de rayons X est effectuémour les différentes couches. Les

diffractogrammes correspondant obtenus sont préseat la figure.lll.32.
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Figurelll.32. Diffractogrammes de I'échantillon calorisé danshain d’alliage (Al-6%Fe) pendant
270min, (a) interface intermétallique/acier, (buche intermétallique et (¢) couche externe

d’aluminium.
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Le diffractogramme correspondant a linterface dmuintermétallique/acier (a) a révélé la
présence d'un pic intense caractéristique du cognpaeg\l. Cette phase est formée a faible
proportion a l'interface. La présence des raiesespondantes a la phase/Ale sont aussi
identifiées.

L’indexation du diffractogramme (b) obtenu lors lmalyse de la couche intermétallique a
identifié un pic de diffraction et intense qui @spond principalement a la phase majoritaire
FeAls. On constate aussi la présence des pics correspoad composé FeAhinsi que des

oxydes suite a I'oxydation en surface.

Par contre, I'analyse réalisée au niveau de lalmwxterne d’aluminium (c), a réveélé la

formation de la phase Feflonnée par la steochiométrie; &le;.
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[11.3. Calorisation a I'aluminium pur a 1000°C

Dans cette partie, nous avons procédé a la cdiorisa haute température, a 1000°C, dans le

but d'étudier l'interaction entre l'acier solide éaluminium liquide. Les couches de

calorisation sont examinées au microscope optitjgerd représentées sur la figure 111.33.

Figurell1.33. Microstructure de I'acier calorisé a 1000°C a Itahinium pur.

(@) 90 mn, (b) 180 mn, (c) 270 mn.

Comme dans le cas de la calorisation a 800°C, toouree trois couches distinctes dont une
couche externe d’aluminium, le substrat ainsi ge’'obauche intermétallique. La croissance de
cette derniere s’oriente perpendiculairement auntfrde diffusion avec un profil qui a
tendance a devenir uniforme et homogéne dans fmrildes endroits. Par contre, lorsque la
durée de calorisation est de 270 mn, une irrédélde la couche est observée.

La couche intermétallique semble fissurée a desoéncet des arrachements et crevasses y
apparaissent. Ces derniers sont formés durantiertrent de calorisation et du polissage
mécanique.

Quand le temps de calorisation augmente, |'épaisdeula couche intermétallique croit
également, comme illustré sur la figure. 111.33.rdg un temps de 270min, I'épaisseur de la

couche intermétallique atteint la valeur de 2.18.mm
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[11.3.1. Analyse par Microscopie Electronique a Balayage (MEB) et diffraction de
rayons X (DRX)

[11.3.1.1. Acier calorisé al’aluminium pur pendant 90min a 1000°C
a) Morphologie de la couche intermétalliqu:

La morphologie de la couche intermétallique forra I'interface entre I'acit et 'aluminium
a tendance a devenir uniforme et rectili comparéea celle formée a la température
800°C(voir calorisation a I'aluminium pur a 800°. Ceci est probablemt d( a I'interaction

de l'austénite avec I'aluminium qui engendre unephologie homogén

ZEE m

Figurelll.34. Micrographie d’un acier calorisé a I'aluminium pa 1000°Cpendant 90mn.

Par contre,al'interface couche intermétallique/couche extertautninium, la morphologi
se présente en dent de scie avec un profil irrér. A cette interface, on observe égalen
des phases sous formde ramifications ou d'aiguille attribuées aux compos
intermétalliques formés lors de linterdiffusion sdeleux éléments fer et aluminit Ce
résultat concorde avec les travaux antérie[46, 62]. En effet ces aiguilles semble
détachées de l'interface et se trouvent noyées I'aluminium. Ce résultat concorde a\
celui de Sierrd62] trouvé lors disoudage par mouillage réactif a I'arc (TIG). EbseBierra
la présence de phases en forme d’aiguilles dahamiaium proches de l'interface est

l'origine de deux mécanisir : le premier est d0 & une croissance irréguliére dedahe d¢
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réaction du coté de I'aluminium, qui forme un prefn dent de scie, puis en aiguilles suivies
de leur détachement sous l'effet de la forte agitatégnant dans le bain d’aluminium liquide.
Le deuxieme mécanisme concerne la réaction chimdguier qui est en sursaturation avec

I'aluminium lors de la solidificatiof62].

Une autre remarque qui peut étre mise en évideres, la présence des fissures a l'intérieur
de la couche intermétallique. Ces fissures sordllgdes a I'interface, qu’il soit a I'interface
couche intermétallique/acier ou couche intermépadicouche d’aluminium, et présentent une
propagation tout au long de l'interface. Il est ignaler aussi la présence des fissures
perpendiculaires a I'interface qui traverse toateduche intermétallique. Ces fissures sont a
I'origine de la différence de coefficients de diln linéique entre I'acier, l'intermétallique
et la couche externe d’aluminium qui crée des eimties au niveau de linterface vu le

caractere fragile des composés intermétalliquestitoants les couchg$4].

De méme, une porosité, révélée dans la couchamétallique, se présente sous différentes
tailles, réparties sur la couche intermétalliquéanonent au niveau de l'interface. Cette
porosité est attribuée a la différence des coefiiisi de diffusion du fer et d’aluminium qui

engendre un effet Kirkendall.
b) Composition chimique de la couche intermétallique

L’analyse, par spectrométrie EDS-X effectuée swtet® les zones montre des résultats
presque similaires a ceux obtenus a la températie800°C a savoir la couche
intermétallique et la couche externe d’aluminiures lrésultats sont présentés dans le tableau.

11.9.

Tableau. I11.9. Résultats d’analyses EDS-X de I'acier calorisél @ux, a 1000°C, pendant 90min

A B C D E
Fe (At%) 99.19 47.40 29.17 23.36 00.00
Al (At%) 00.81 52.60 70.83 76.64 100
Phase Fe-Al Fe FeAl FeAls FeAl Al

- Au niveau de la couche intermétallique (zone C)pbserve une phase homogeéne et
majoritaire avec une composition en fer et en ahivm de I'ordre de 29.17%at. Fe et

70.83%at. Al. Ainsi le rapport Fe/Al qui est égad.&, correspond a celui du composé
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FeAls (tableau.lll.3). Une autre phase du coté alumin{aane D) ayant un contraste
différent de la précédente dont la compositior28s86% at. Fe et 76.64% at. Al avec
un rapport de Fe/Al égal a 0.31qui laisse pensamphase FeAl Elle se présente sous

forme de ramifications ou des aiguilles noyées diahsminium.

- Par contre, a l'interface intermétallique/acier estélée une fine couche de faible
épaisseur, adjacente a I'acier. Celle-ci est ifiértcomme étant la phase FeAl dont la
composition est de 47.40% at. Fe et 52.60% at.vAtan rapport Fe/Al égal a 0.90
(tableau.lll.3).

c) Analyse par diffraction de rayons X (DRX)

L’analyse par diffraction de rayons X de I'échdotil, calorisé a 1000°C pendant 90min, a été
réalisée sur les trois couches, soit a I'interfetermétallique/acier, couche intermétallique
ainsi que la couche externe daluminium. Les diffogrammes correspondant sont

représentés sur la figue. 111.35 (a), (b) et (spectivement.
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Figurelll.35. Diffractogrammes de I'échantillon calorisé a I'ahinium pur a 1000°C pendant
90min, (a) interface intermétallique/acier, (b) obe intermétallique et (c) couche externe

d’aluminium.

Le diffractogramme correspondant a l'interface d¢wumtermétallique/acier (a) présente un
pic intense attribué au composé intermétallique |[FE& composé est mis au préalable en
evidence par EDS-X a partir de la composition chimirévélée a l'interfaceLa présence

des raies propres du fer indique que I'analysebke diinterface en englobant une partie du
substrat sachant que le faisceau a une largeummbxide 300 punla présence des raies de

I'oxyde de fer (FgO3) montre que l'interface de I'acier calorisé egieiéiement oxydé.

L'indexation du diffractogramme de la couche intétallique (b), permet de mettre en

évidence des raies caractéristiques du compag#éd-d_es cristaux de cette phase, de
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structure orthorhombiquegvoluent suivant I'axe c¢» de la maille selon une directi
préférentielle perpenditaire a la surface de I'acier avec un profil entdsan scie[9, 46, 71].
On observe égalemelat présence du pic correspondant a la phase Féaépte a I'interface
De I'oxyde de fer (F£3) est aussi présent en surface suite a I'oxydatidfadier calorisé.

Le diffractogramme obtenu lors de I'analyse de daabhe externe d’aluminium (c) mon
clairement les picsorrespondant a I'aluminium ainsi que des pics aérsstiqguesdu
composé intermétallique Fe;, qui apparait sous forme d’aiguilles. Gaguilles se trouver
noyees et distribuées daraluminium. Des raies propres a la phas,Als ont été également
observées. L’identification de cette pt confirme quda surface analysée s’étend jusgla

couche intermétallique ou figure la ph majoritaire FeAls,

[11.3.1.2. Acier calorisé a I'aluminium pur pendant 180nin a 1000°C
a) Morphologie de la couche intermétalliqu:

Pour l'acier calorisé a 180min, on observe une imalgmie identique a celle obtenue a
'acier calorisé a 90min. Elleapparait avec un profil qui tend gemne morphologie
relativement plane et homogene, contrairementraeliace couche intermétallique/couc

externe d’aluminium qui présente une morphologie@mt de sci

Figure. 111.36. (a) Micrographie d’'un acier calorisé a I'aluminiupur & 1000°C pendant 180

avec (b) grossissement de la zone encerclée (caxtbme d'aluminium
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L'observation de la couche externe d’aluminium awet grossissement (a) montre
lirrégularité de l'interface qui se présente emtdde scie avec formation des phases sous
forme d’aiguilles de différentes tailles. A cetedffces phases en aiguilles se détachent de
linterface et se trouvent noyées dans l'aluminilicuide comme il a été mentionné
précédemment et se développent en volume en fonatio temps de maintien. Elles
présentent des fissurations qui sont due au caeditagile de ces phasgst].

Apres 180min de calorisation, on a également olésgeg fissures qui persistent au niveau de
la couche intermétalliques, notamment a [linterfaceuche intermétallique/couche
d’aluminium. Ces fissures semblent délimitées diface en séparant les deux couches. Elles
sont dus automatiquement a la difféerence des ctaifs de dilatation linéique entre le fer,

lintermétallique et I'aluminium.
b) Composition chimique de la couche intermétallique

Apres 180min de temps de maintien, on a analystittace calorisée et les résultats sont

mentionnés dans le tableau. 111.10

Tableau 111.10. Résultats d’analyse EDS-X de I'acier calorisélgé a 1000°C pendant 180min

(A) (B) ©) (D)
Fe (at%) 100 50.58 32.22 22.76
Al (at%) / 48.28 67.78 77.24
Phase FeAl Fe FeAl FeAls FeAk

- L’analyse réalisée sur cet acier calorisé apresmir80de maintien présente des
résultats identigues a celui maintenu pendant 90rn constate une phase
majoritaire dans la partie centrale de la coucle{pC), dont la composition (27.52%
at. Fe et 72.48% at. Al) et le rapport Fe/Al esaléga 0,38, et que dapres le
tableau.lll.2, correspond au composgAte

- Une deuxiéme phase qui a été révélé du coté alumirfpoint D), correspond au
composé FeAlavec une composition de (24.14% at. Fe et 75.86%Ala et un
rapport de Fe/Al égale a 0,32.

- La troisieme phase correspond au composé interdigamlFeAl du coté acier (point
B), une fine couche qui s’est formée sur une fadépaisseur a linterface, dont la
composition est de (47.73% at. Fe et 52.27% atadc un rapport de Fe/Al égale a
0.91 (tableau.lll.3).
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c) Analyse par diffraction de rayons X (DRX)

L’analyse par DRX de I'échantillon calorisé a I'mlinium pur & 1000°C pendant 180min a
été effectuée sur les différentes couches. Lestrggecorrespondants sont présentés en
figure. I11.37. (a, b et c).

Les résultats étant tres similaires avec ceux obée@0min de maintien. Comme l'analyse a
été repérée sur une zone de 300um, on constatelagudiffraction de rayons X
(diffractogramme (a)) est réalisée sur trois phassst la couche d’acier, l'interface
intermétallique/acier et la couche intermétallige® obtient par conséquent trois pics
différents, soit du fer, de la phaseA&k et FeAl respectivement. Ces différentes phases ont

été deja mises en évidence au préalable par I'se&8ipS-X.

Au niveau de la couche intermétallique, le diffogramme correspondant (b) a mis en
evidence des pics intense caractéristiques a laepkaAls. Cette phase est le composé

principal de la couche intermétalligue comme it@@nfirmé précédemment.

L'indexation du diffractogramme (c) obtenu lors dlanalyse de la couche externe
d’aluminium montre des raies correspondantes alposéintermétallique Feélle principal
composé de la couche d’aluminium qui se trouve $oumse d’aiguilles de différentes tailles

noyées dans I'aluminium liquide (figure. 111.36)
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Figurelll.37. Diffractogrammes de I'échantillon calorisé a I'ahinium pur a 1000°C pendant
180min, (a) interface intermétallique/acier, (buche intermétallique et (c) couche externe

d’aluminium.
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[11.3 .1.3. Acier calorisé a I'aluminium pur pendant 270m a 1000°C
a) Morphologie de la couche intermétalliqu

La morphologie de I'acier calorisé aprés 270minntintien esfidentique a celle obsen
avec les aciers calorisé & 90min et 1801

Figure. 111.38. (a) Micrographie d’'un acier calorisé a I'aluminiupur & 1000°C pendant 270mn a\

(b) grossissement de la phase externe d’alumil

Aprés un temps de maintien de 270min, les phasesigiilles observées sur la couc
externe d’aluminium (bgvoluent e taille et se multiplient en voluntgii semble importar
en le comparant aux micrographies de 90 et 18(. Elles apparaisse en proportions
importantesdans la matrice d’aluminiun

La différence principale entre les micrograjs calorisées ®0min, 180min et 270mi
concerne I'épaisseur de la couche intermétalligumée, qui varie ent 1,2 et 2.. mm. Cette
épaisseur semble plus importadans I'échantillon calorisé pendant 270 min, cesyggere
que la couche intermétallique qui const essentiellement la phase,Ak; évolue en fonction
du temps de maintien.

Un autre défaut observé, concerne le tde fissuration etde porosité qui e trouvent
accumulégn surface de la couche intermétalli avec 'augmentation du temps de maint
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La différence des coefficients de dilatation lingag et de diffusion entre le fer et I'aluminium
est responsable de cette fissuration et porositanme il a été déja signalé dans les
micrographies précédentes.

b) Composition chimique de la couche intermétallique

En analysant par EDS la couche intermétallique 'édehéntillon calorisé a 270min de
maintien, on arrive a des résultats identiquesux obtenus avec les échantillons précédant.

Les résultats EDS sont répertoriés dans le tabblead.

Tableau 111.11.Résultats d’analyse EDS-X de I'acier calorisé it & 1000°C pendant 270min

A B C D E
Fe (At%) 100 47.73 27.52 24.14 00.24
Al (At%) / 52.27 72.48 75.86 99.76
Phase FeAl Fe FeAl Rl 5 FeAl Al

- On observe une phase majoritaire au centre deuleheodont la composition moyenne
(27,52% at Fe ; 72,48 % at Al), et le rapport Fe#B8)38 semblent indiquer qu’il s’agit
de la phase RAls. On constate aussi une phase minoritaire a [fater
intermétallique/aluminium avec une composition {28 at. Fe ; 75,86% at. Al) et
Fe/Al=0,32 indiquent la formation de la phase Re@és résultats concordent avec les
études antérieurd§l, 62, 71, 72, 75]A l'interface intermétallique/acier, une autre
phase trés fine délimite la couche intermétalliguec une composition (47,73% at.
Fe ; 52,27% at. Al) avec Fe/Al=0,91 semblent indigia phase FeAl.

La différence de I'épaisseur de la couche caratigue du composeé intermétalliquefk; et
FeAl ainsi que FeAlpour tous les temps de maintien est due a lardiftee de leur cinétique

de croissance.
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c) Analyse par diffraction de rayons X

Apres une calorisation de 270min de maintien, orpua avoir les diffractogrammes
(figure.lll.39. a, b et c) correspondants aux troasiches identifiées. Aprés indexation des
diffractogramme, on constate que les résultats mertiques a ceux obtenus a 90min et
180min. L'indexation des diagrammes de diffractfanb et c) permet de mettre en évidence
la présence de la phase FeAl a I'interface couategmétallique/acier (a) avec la présence de
I'élément fer. On observe également des pics psoguecomposé EB&lslors de I'analyse au
niveau de la couche intermétallique (b). On reteodans la partie de I'aluminium (c), la
présence de la phase FgAdvec un pic intense. La présence de l'alumine@4l est

egalement observée suite a I'oxydation de I'aciorisé en surface.
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Figurelll.39. Diffractogrammes de I'échantillon calorisé a I'ahinium pur a 1000°C pendant

270min, (a) interface intermétallique/acier, (buche intermétallique et (¢) couche externe

d’aluminium
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[11.4. Synthése

Le mécanisme de formation des couches interméialicse révele trés complexe. Il est
précédé par la formation d’'une couche intermétadliqui assure la liaison acier/aluminium.
Au contact avec l'aluminium liquide, la températude la surface de l'acier s’éleve
brusquement. Il s’en suit une dissolution des atodeefer du substrat, selon des quantités qui
varient en fonction de la température et de laueren fer dans lalliage d’aluminium.
L'interdiffusion des deux especes chimiques (fealeminium) est également activée a haute
température, en particulier la diffusion dans Iessepposé des atomes de fer d’une part, et
d’aluminium d'autre part. La diffusivité de l'alumium dans les intermétalliques étant
généralement supérieure a celle du fer, conduita &ormation de différentes phases
intermétalliques F&Aly. En méme temps, les interfaces de la couche iétetligue évoluent
vers des morphologies bien déterminées qu’'elle snitdents de scie dans le cas de
aluminium pur d’'une part, et d’autre part, un firqui a tendance a devenir homogéne et

uniforme.

l11.4.1. Comparaison morphologique de la couche irgrmétallique

D’'un point de vue morphologique, la couche inteafiéue du coté acier présente une
interface fortement irréguliére, elle semble apparaen profil de dents de scie pour la
calorisation a I'aluminium pur & 800°C, contrairerha la calorisation dans un bain d’alliage
a (Al-6%Fe) ou l'interface évolue vers une forméfamme et homogene. En effet, I'ajout de
6% en fer au bain de calorisation engendre unefaw®e quasi-plane, car d’apres le
diagramme fer-aluminium, le taux de dissolutionfeudans I'aluminium est bien de 6% au
maximum a la température de 800°C, ce qui fait lgudissolution de 6% du fer a été déja
réalisée lors de la saturation en fer bien avantréduction des échantillons en acier.
L’introduction de ces derniers, ont fait I'objetelitement d’'une interdiffusion entre le fer et
'aluminium et par conséquent la couche intermigadl formée évolue vers l'acier avec une
morphologie quasi-plane et homogene. De ce faitétjularité de I'interface ou la formation

des dents de scie se produit lors de la dissolutionfer dans I'aluminium. Lorsqu’on

augmente la température de 1000°C, on observe wnghoiogie qui a tendance a évoluer
vers une interface plane et homogene comme danaslale la calorisation dans un bain
d’alliage (Al-6%Fe). Ce profil est probablementrésultat d'une interaction de l'austénite

avec I'aluminium qui engendre une morphologie umife.
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Par contre si on s’intéresse a l'interface couctterinétallique/couche externe d’aluminium
pour les deux températures a savoir 800°C et 100€°s deux bains de calorisation, on
observe un profil irrégulier de l'interface, la mpbologie dans ce cas la se présente en dent de
scie. On observe également la présence de phas&smea daiguilles et de différentes
formes géométriques dans la couche externe d'aluminEn effet, ces phases semblent
détachées de l'interface et se trouvent noyeées lddasinium. L'origine de la formation de
ces phases correspond a deux mécanismes : le peshdl a une croissance irréguliere de la
couche de réaction du c6té de l'aluminium, qui ferom profil en dent de scie, puis en
aiguilles ou sous d’autres formes géométriques;i sliin détachement de ces phases sous
I'effet de la forte agitation régnant dans le bdi@auminium liquide. Le deuxiéme mécanisme
concerne la réaction chimique du fer qui est emsauration avec I'aluminium lors de la

solidification.

[11.4.2. Identification de composés intermétallique

L’interaction entre acier solide et aluminium lidaispécialement a la température de 800°C
et 1000°C conduit a la formation d’'un ensemble dmmosés intermétalliques ,/¢,. En
effet, en utilisant des analyses EDS-X associéesnaumoscope électronique a balayage
(MEB) ainsi que la diffraction de rayon X localis@2RX), les couches intermétalliques sont
composées essentiellement d’'une phase majoritasdld-dans la partie centrale de la
couche. Cette phase JAé¢s de structure orthorhombique, présente une densit@aline trés
importante suivant I'axe «c », favorisant la dsifon de I'élément aluminium dans cette
direction. Cela lui confére une cinétique de craig® rapide dans le cas de linteraction
FeAl, selon une direction préférentielle, ce quinpet la croissance rapide de ses cristaux a
haute température. La phase minoritaire Fa&t également observé de coté aluminium. La
différence principale entre les deux températuremcerne la nature de la phase
intermétallique présente a linterface couche mtdnllique/acier. En effet, pour la
température de 800°C, on observe la présence ghdse FgAl en faible proportion. En
revanche, la phase formée a 1000°C, correspond dikenphase FeAl. La différence de
I'épaisseur de la couche caractéristique du compusémétalligue FAIls, FeAl, FeAl; et

FeAl pour tous les temps de maintien est due #fierehce de leur cinétique de croissance.
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IV. Analyse par diffraction des électrons rétrodiffusés (EBSD)

IV.1. Introduction

L’analyse par diffraction des électrons rétrodifsgEBSD) a été menée pour les échantillons
calorisés a 800°C et 1000°C. Cette analyse vientpéeter le résultat de la diffraction de
rayons X concernant l'identification des phasess tésultats de I'analyse sont présentés et

interprétés en détail.

IV.3. Interprétation des résultats
IV.3.1. Calorisation a 800°C

Selon la structure cristallographique et la contmos chimique des phases intermétalliques
Fe-Al qui ont été obtenues par les analyses DREDS-X, les échantillons d’aciers calorisés
a l'aluminium pur a 800°C forment des composégARe A 1000°C, une nouvelle phase
apparait a linterface intermétallique/acier quit éa phase FeAl. Pour une nouvelle
vérification de ces phases intermétalliqgues, laction EBSP (Electron Backscatter
Diffraction Pattern) lié a 'EBSD est appliquée paddentifier et localiser chaque phase
intermétallique formée dans les différentes coudesalorisation. Les micrographies EBSD
des échantillons calorisés a 800°C sont représentédes figures IV.1. (a), (b).

Figure. 1V.1. Micrographies EBSD (inclinées a 70° avec rotatiten48°) de I'acier calorisé a
I'aluminium pur a 800°C. (a) 90min et (b) 180min.
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Les figures IV.2 (a) et (b) sont respectivement EBSP ou clichés de Kikuchi
expérimentales, de la couche d’acier (point Agnitfies et indexés. Il a été révélé que la
couche d’acier (point A) comprenant principalemenie du fer avec une structure
cristallographique cubique ayant un groupe spé&bal) [m3m] et un paramétre de maille de
I'ordre de 2.87A.

Iton - Alpha Fe Gl 029

Figure. 1V.2. Représentation expérimentale correspondant amdésde Kikuchi caractéristiques du
Fer. (a) bandes de Kikuchi détectées et (b) badddsikuchi indexées.

Le cliché de Kikuchi obtenu au niveau de la couttiermétallique (point C), comme le
montre la figure. IV.3. (a) et (b), réveéle que eetbuche est constituée principalement du
composé intermétallique JAs qui occupe un domaine trés large en le comparantatres
composés formées. Ce composé est de structurallogsaphique orthorhombique avec les
paramétres de maille a=7.656 A, b=6.415 A et ct&.& et le groupe spatial Cmcm. Ce

résultat concorde avec les travaux de Wei-Jen Caeab[61, 73, 75].
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Aluminum Iron 0471435 A5 Fe2  CI 0.00

Figure .lV.3. Représentation expérimentale correspondante angés de Kikuchi caractéristiques
du composé FAls. (a) bandes de Kikuchi détectées et (b) bandé&kdehi indexées.

Tandis que I'analyse réalisée a l'interface couichermétallique/acier (point B), révéle que
cette fine couche est constituée essentiellementotoposé intermétallique $#d. Cette
couche minoritaire est adjacente a I'acier, ellersgtallise dans le systéme cubique ayant un
paramétre de maille a=5.78 A et un groupe spa@i) ([m3m]. L’identification de ce
composé est confirmée par les bandes de Kikuckxiges présentées sur la figure .1V.4.

Alurninum lron 0060625 Fe3 Al Cl 0.00

Figure. 1V.4. Représentation expérimentale correspondant amdéside Kikuchi indexées
caractéristiques du composé Ak
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IV.3.2. Calorisation a 1000°C

De la méme maniére que dans le cas de la temperdaur800°C, l'identification et la
localisation des phases intermétalliquesARea été menée sur la base de la composition
chimique et la structure cristallographique. Laufig 1V.5 montre la micrographie EBSD de

I’échantillon calorisé a 1000°C pendant 180min.

%%Al Fe
(A)
%

FeAls T"‘

© \" \

S L x=-31.26

35 prn o , W =275

Figure. 1V.5. Micrographie EBSD (inclinée a 70° avec rotation48?) de l'acier calorisé a

I'aluminium pur a 1000°C pendant 180min.

Les digrammes de diffraction des électrons rétfoséfs (EBSP) obtenus en ciblant la couche
d’acier (zone A) et la couche intermétallique (z&)esont caractéristiques des phases Fe et
FeAls respectivement, les mémes que celles obtenuedalaas de la température de 800°C,

présentés sur la figure. IV.2 et figure. IV.3.

Par contre, TEBSP obtenue a l'interface couchermegtallique/acier au point (B) a réevéle
gu’elle est composée de la phase intermétalliqéé & structure cristallographique cubique,
groupe spatial Pm3m, avec un paramétre de mall@.8030A. Ces bandes de Kikuchi

caractéristiques de la phase FeAl sont représestgds figure .1V.6. (a) et (b).
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Figure.lV.6. Représentation expérimentale correspondante angéds de Kikuchi caractéristiques
du composé FeAl. (a) bandes de Kikuchi détecté@ bandes de Kikuchi indexées.

Sur la couche externe d’aluminium, comme le mofdrégure. IV.7, on constate que les
phases globulaires et en aiguilles observées aeawn(zone E) correspondent au composeé
FeAl; identifié au préalable par DRX et EDS.

Al
")

= -6.50
y = -4 .82

Figure. 1V.7. Micrographie EBSD (inclinée a 70° avec rotation4®?) de couche externe

d’aluminium de l'acier calorisé a I'aluminium pur 2000°C pendant 180min.
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Le digramme de diffraction des électrons rétrodifsl (EBSP) représenté sur la figure. V.8
(a), a confirmé ce résultat, il s’agit bien desdes de Kikuchi caractéristiques de la phase
FeAl; (donnée par la steochiométrie;#e;) de structure cristallographique monoclinique,
groupe spatial C2/m avec les paramétres de maill®.4890A, b=8.0830A et c=12.4760A.
Ce résultat est compatible avec les travaux deJ&ei€Cheng et al61] et[72, 73, 75].

Aluninum Iron_ 0551257 A1M3 Fed  C 1.00 |’ 1 Aluminum A1 1 1.00 I

Figure. 1V.8. Représentation expérimentale correspondante angds de Kikuchi indexées,

(a)caractéristiques du composé Feél (b) bandes de Kikuchi indexées de Al.

Alors que dans la matrice d’aluminium (zone D), degramme de diffraction (EBSP)
représenté sur la figure. 1V.8 (b), confirme l@&g@nce de l'aluminium comme il a été

identifié, precédemment, par DRX et EDS.

IV.4. Conclusion

L’analyse par EBSD nous a permis d’obtenir une tifieation locale et rapide des composés
intermétalliques formés lors de la calorisation l@deier a 800 et 1000°C. La couche
intermétallique et externe d’aluminium sont commsséessentiellement d'une phase
majoritaire FeAls orthorhombique, groupe spatial Cmcm avec des pdraméle maille
a=7.656 A, b=6.415 A et c=4.218 A, et d’'une authase minoritaire FeAl(AlisFe;) de

structure cristallographique monoclinique, groupatsl C2/m avec les parametres de maille
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de a=15.4890A, b=8.0830A et c=12.4760A. Ces résultant compatibles avec les études
antérieuregbl, 72, 73, 75]A l'interface couche intermétallique/acier, la padormée a la
température de 800°C est bien la phase cubigudl ai apparait en fine couche délimitant
l'interface, ayant un paramétre de maille a=5.7&tAun groupe spatial (Oh) [m3m]. Par
contre a 1000°C, il s'agit de la phase cubique FegAloccupe l'interface. Son parametre de

maille est de I'ordre de a=2.9030A avec un groygzial Pm3m.
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V. Mesure de Microdureté Vickers

Pour mettre en évidence l'effet de la calorisatsom les caractéristigues mécaniques, des
essais de microdureté Vickers ont été principalénéalisé sur les différentes couches
localisées.

L'opération de l'indentation est menée de la ceuctiermétallique vers le coeur de l'acier.

Vu que les couches intermétalliques sont de tiédef@paisseur, et vu la taille optimale des
empreintes, nous avons réalisé des essais suztmoes différentes présentées en figure. V.1
et avons regroupés les résultats dans le tabledu. NA charge appliquée est de 200g
maintenue pendant 20 secondes. Les empreintesobteriues sur les micrographies de la
figure. V.1.

.

Intermétailique FeAl

Fissures

Zone 3

Figure. V.1. Micrographies de I'acier calorisé a 1000°C monttdes empreintes apres I'essai de

microdureté
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Il a été constaté que les empreintes évoluent emcant vers l'acier, sachant que plus

'empreinte est marquée plus la dureté est faible.

A l'aide de ces empreintes récupérées sur les zamigs, nous avons pu tracer un profil de
dureté correspondant aux valeurs de la microduetéonction de la distance par rapport a

l'interface en um. les valeurs sont consignées tatableau (V.1).

Tableau. V.1. Valeurs de microdureté Vickers

Distance de I'empreinte par rapport a l'interface Dureté mesurée (HvO0.2)
(um)

43 178
50 258
52 254
57 267
Dans l'acier (a 102 um de l'interface) 153
109 339
122 447
144 702
187 429
196 701
223 739
Dans l'acier (& 277 um de l'interface) 146

A l'aide de ces valeurs, on a pu tracer le pradilddireté présenté en figure. V.2.
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Microdureté au voisinage de |'interface Acier-Intermétalliques
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Figure. V.2. Profil de microdureté Vickers

En allant de I'acier vers la couche intermétalligme constate que la dureté est plus faible sur
la couche d’acier qui varie entre 146 et 153,H\WPar contre, la dureté est plus marquée sur
la couche intermétallique ou elle atteint une val@aximale de I'ordre de 739HV. Elle
correspond a cing fois plus la valeur de I'acies.r€sultat affirme une dureté tres élevée des
composés intermétalliques (FeAl). Comparant a letéudes aciers calorisés a 800°C trouvé
dans les travaux antérieufg9], on remarque une légere différence de dureté spide
797HV, 2 enregistré sur la couche intermétallique. Les flatibns observées sur le profil,
notamment a une distance de 187um par rapportarface, expliquent que les indentations

réalisées sont engendrées par des pores et dessdéfa

Une remarque de taille qui mérite d’étre signalgiela présence des fissures aux voisinages
des empreintes enregistrées sur la couche intdhigé¢a en figure. V.1. Ces fissures

expliqueraient ainsi la fragilité des composésrintgalliqueg15].
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Conclusion générale

Le revétement métallique de l'aluminium dans Eaca été obtenu par le procédé de
calorisation dans les bains d’aluminium en fusipar(et avec I'addition de 6% de fer),
principalement a la température de 800°C et 1000Cette étude nous a permis de voir
I'intérét d’apport d’aluminium en surface, d’étadila morphologie aux interfaces et de voir
les difféerentes combinaisons intermétalliques guicsment lors de l'interaction entre I'acier

solide et I'aluminium liquide.

D’un point de vue morphologique, l'interface couchieermétallique/acier, d’une part, évolue
vers un profil en dents de scie essentiellemens tanalorisation a I'aluminium pur a 800°C.
L’ajout de 6% de fer au bain d’aluminium engendne modification morphologique de cette
interface. Elle semble apparaitre avec un profihbgene et uniforme. Ce qui suggére que ces
dents de scie se forment lors de la dissolutiofeddans I'aluminium.

Dans le cas de la calorisation a 1000°C, la mongaielde l'interface apparait avec un aspect
guasi-plan et homogene. D’'une autre part, l'integfaouche intermétallique/couche externe
d’aluminium présente une morphologie en dents ée €8n a également mit en évidence des
phases précipitées a l'interface sous forme dérdifts aspects (aiguilles et globules) qui se
trouvent incrustées dans la matrice d’aluminiums @@ases qui constituent le composeé
intermétallique FeAlsont a I'origine de deux mécanismes : le premiedés une croissance
irreguliere de la couche intermétallique du cotéaeminium, qui forme un profil en dent de
scie, puis en aiguilles et globules suivi d’'un détment de ces aiguilles et globules sous
I'effet de la forte agitation régnant dans le bdimuminium liquide. Le deuxieme mécanisme
concerne la réaction chimique du fer qui est ersauration avec I'aluminium lors de la

solidification.

Comme la couche intermétallique avance vers l'adiercarbone de l'acier diffuse a
linterface provoquant une accumulation accrue. [[Eonséquence, cette couche
intermétallique semble délimitée par une fortecemtration de perlite a lI'interface qui limite

la croissance de la couche intermétallique.
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La réaction entre I'acier solide et I'aluminium uige, principalement a haute température
(800°C et 1000°C) entraine la formation des couchetermétalliqgues composées
majoritairement de la phase,Rés dans la partie centrale de la couche, et la phas& E6té
aluminium en faible proportion. La différence piijpale entre les deux températures concerne
la nature de la phase formée a linterface coucitermétallique/acier. En effet, a la
température de 800°C, on constate la formationadghase FAIl en faible proportion.
Contrairement a la température de 1000°C ou lagka#\l est observée. Ces phases sont
détectées en tenant compte des analyses EDS-)aliéamicroscopie €électronique a balayage
ainsi que la diffraction de rayons X localisée gunit en évidence sans ambiguité les phases

intermétalliques qui composent les différentes besc

L’analyse par EBSD nous a permis d’acquérir unentileation locale et rapide des
composeés intermétalliques FeAl et de confirmer Iguésence, principalement a la
température de 800°C et 1000°C. La couche intethggia et externe d’aluminium sont
composées essentiellement d’'une phase majorital S~orthorhombique et d’'une autre
phase minoritaire FeAl(Al13Fe) de structure cristallographique monoclinique. Eamtre a
l'interface couche intermétallique/acier, la phtmenée a la température de 800°C est bien la
phase cubique BAl qui apparait en fine couche délimitant I'intexéa Par contre a 1000°C, il

s’agit de la phase cubique FeAl.

D’un point de vu mécanique, I'analyse de la micreté Vickers nous a révelé une dureté
élevée des composeés intermétalliguegARe La dureté maximale enregistrée sur la couche
intermétallique est de I'ordre de 739h)VElle correspond a cinq fois plus la valeur de Baci

En perspective on envisage de :
+ Déterminer I'orientation cristallographiques desgds en utilisant 'TEBSD
+ Analyser les aciers calorisés avec le microscoperénique en transmission (MET)
+ Réaliser des tests électrochimiques (tests desiormp

+ Diminuer la fragilité des phases intermétalliqueis s

- Par modification des parameétres opératoires poitdr la température et la durée
de l'interaction.

- Par I'ajout des éléments d’addition pour ; soiendir la cinétique de formation de
composes intermétalliques, soit de modifier ledurg(silicium, béryllium, cuivre
et zinc).
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Name and formula

Reference code:

Mineral name:
PDF index name:

Empirical formula:
Chemical formula:

00-004-0787

Aluminum, syn [NR]
Aluminum

Al
Al

Crystallographic parameters

Crystal system:
Space group:
Space group number:

a (A):

b (A):

c(A):
Alpha (°):
Beta (°):
Gamma (°):

Calculated density (g/lcm”3):

Volume of cell (106 pm*3):
Z

RIR: -

Subfiles and Quality

Subfiles:

Quality:
Comments
Color:

General comments:
Sample preparation:
Analysis:
Temperature:

References

Primary reference:

Cubic
Fm3m
225

4,0494
4,0494
4,0494
90,0000
90,0000
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2,70
66,40
4,00

3,62

Inorganic

Mineral

Alloy, metal or intermetalic
Common Phase
Educational pattern
Explosive

Forensic

NBS pattern

Pigment/Dye

Star (S)

Light gray metallic
Mineral species of doubtful validity, Am. Mineral., 65 205 (1980).

The material used for the NBS sample was a melting point standard sar -

aluminum prepared at NBS, Gaithersburg, MD, USA.

The chemical analysis (%): Si 0.011, Cu 0.006, Fe 0.007, Ti 0.0001. Zr
0.004, Mo 0.00002, S 0.0001, Al 89.9+ (by difference).

Pattern taken at 25 C.

Swanson, Tatge., Natl. Bur. Stand. (U.S.), Circ. 539, 1, 11, (1953
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Empirical formula: AlgFe,
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Crystallographic parameters

Crystal system: Orthorhombic
Space group: Cmcm
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26 5 3 2 1,07000 92,094 10,0
27 2 6 0 1,03000 96,811 4,0
28 5 1 3 1,02000 98,085 2,0
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Name and formula

Reference code: 00-045-1203
PDF index name: Aluminum Iron
Empirical formula: AlFeq
Chemical formula: AlFe,

Crystallographic parameters

Crystal system: Cubic

Space group: Fm3m

Space group number: 225

a(A): 5,7934

b (A): 5,7934

c(A): 5,7934

Alpha (°): 90, 0000

Beta (°): 90, 0000

Gamma (°): 90,0000

Calculated density (g/cm”3): 6,64

Volume of cell (106 pm*3): 194,45

Z 4,00

RIR: -

Subfiles and Quality

Subfiles: Inorganic

Alloy, metal or intermetalic

Quality: Calculated (C)

Comments

References

Primary reference: Hubbard, C., Oak Ridge National Laboratory, High Temp. Mat. Lab., Oak Ridge, TN,

USA., Private Communication, (1893)

Unit cell: Cowdery, S., Kayser, F., Mater. Res. Bull., 14, 91, (1979)

Peak list

No. h X 1 d [A] 2Theta{deg] I [%]
1 1 1 1 3,34500 26,628 730
2 2 0 0 2,89700 30,840 4,0
3 2 2 0 2,04800 44,187 100,0
4 3 1 1 1,74680 52,333 2+0
5 2 2 2 1,67240 54,851 1,0
o 4 0 0 1,44840 64,258 12,0
7 3 3 1 1,32910 70,840 150
8 4 2 0] 1,29540 72,974 1,0
9 4 2 2 1,18260 81,289 19,0
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Name and formula

Reference code: 00-001-1257

PDF index name: Aluminum Iron

Empirical formula: AlFe

Chemical formula: AlFe

Crystallographic parameters

Crystal system: Cubic
a(A): 2,9030
b (A): 2,9030
c (A): 2,9030
Alpha (°): 90,0000
Beta (°): 90,0000
Gamma (°): 90,0000
Volume of cell (106 pmA"3): 24,46

Z: 1,00
RIR: =

Status, subfiles and guality
Status: Marked as deleted by iICDD
Subfiles: Inorganic

Alloy, metal or intermetalic

Common Phase
Quality: Blank (B)

Comments

Deleted by: Deleted by 33-20.

References

Primary reference: Hanawalt et al., Anal. Chem., 10, 475, (1938)

Peak list

No. h kK 1 d [A] 2Theta[deg] I [%]
1 1 0 0 2,89000 30,917 12,0
2 1 1 0 2,04000 44,370 100,0
3 1 1 1 1,67000 54,937 4,0
< 2 0 0 1,45000 64,179 8,0
5 2 1 0 1,30000 72,675 370
6 2 1 1 1,18000 81,506 20,0
7 2 2 0 1,03000 96,811 2,0
8 3 1 0 0,92000 113,709 2,0
9 2 2 2 0,83400 134,923 1,0

10 3 2 3 0,78000 161,909 2,0
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Name and formulia

Reference code: 00-001-1265
PDF index name: lron Aluminum
Empirical formula: AljFe
Chemical formula: FeAl;

Crystallographic parameters
Crystal system: Unknown

RIR: -

Status, subfiles and quality

Status: Marked as deleted by ICDD

Subfiles: Inorganic

Quality: Biank (B)

Comments

Deleted by: see Weissmann February, 1854.
References

Primary reference: Hanawalt. et al., Anal. Chem., 10, 475, (1938)

Peak list

No. h k i d [A] 2Theta[deg] I [%]
1 4 00 21,820 17,0
2 24,165 11,0
3 4 25,136 11,0
4 3, 341 26,668 7;0
5 3,25 27,423 7,0
6 2,26 39,856 8,0
7 2.5 151 41,989 8,0
8 2,08 43,473 83,0
9 2,02 44,833 100,0

10 1,93 47,046 9,0
11 1,80 50,674 3,0
12 1, 450¢ 64,179 20;0
13 1,40000 66,763 5,0
14 1,36000 68,999 1,0
15 1,29000 13,330 5,0
16 1,26000 75,374 3,0
17 1,25000 76,084 5,0
18 1,23000 77,549 7:0
19 1,18000 81,506 4,0
20 1,17000 82,352 5,0
2. 1,13000 85,950 3,0
22 1,09000 89,934 4,0
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23 1,06000 93,221 4,0
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