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RESUME

Cette étude presente les travaux réalises grace a un detecteur courbe dans fe cadre
d'analyses classiques de diffraction des rayons X. L'introduction de critéres expérimentaux per-
met une utilisation rationnelle de ce detecteur.

Nous proposons une expression simplifiée des fonctions de Pearson VII asymeétriques
pour le lissage et la separation de profils de raies de diffraction X Nous introduisons des techni-
ques d'analyse adaptées aux matériaux a gros grains lors de la mesure des contraintes résiduelles
(integration discontinue et filtrage numerique des raies de diffraction)

Nous développons et élendons le principe des figures de poles aux caractéristiques des
raies de diffraction (notion d'indicatrice). Grace a celles-ci nous obtenons des relations formelles
entre la taille des domaines de diffraction cohérente et la micro-déformation. Les distributions de
'intensite diffractée en fonction du facteur de forme du profil de raie de diffraction X montre
qu'il représente, combiné avec les variations de la largeur a mi-hauteur, une variable adéquate
pour la description des materiaux polycristallins deformeés Dans le cadre d’hypotheses generale-
ment admises, les relations micro-contrainte /taille des domaines de diffraction cohérente rappel-
lent les diverses formes de la relation de Hall-Petch L'étude des oscillations des graphes relatant
les variations de la deformation en fonction de la direction de mesure précise le caraclere pre-
dominant des caractéristiques microstructurales ‘

Ce travail montre d'une facon generale que l'analyse des matériaux polycristallins
peut étre significativement améliorée par l'utilisation et la construction d'indicatrices qui refle-
tent I'anisotropie du milieu polycristallin

ABSTRACT

This study presents works done by using a curved position sensitive detector in the
field of X-ray diffraction analysis. The introduction of experimental technics allow us Lo use this-
detector with a very high accuracy

We propose a simplified expression of asymetric Pearson VII distribution for the fit-
ting and dessomation of mixed X-ray line profiles We introduce usefull technics for the measu-
rement of residual stresses analysis for large grain materials (discontinuous integration and dif-
fraction lines smoothing).

We developpe and extended the pole figure concept to the other X-ray line characte-
ristics (named indicatrix). Using them. formal relation between size of the coherently diffracting
domains and micro-strain are obtained. The distribution of integrated intensity versus form fac-
tor of X-ray line profile show us, in cunjunction with x-ray line breadth, that it is one of the best
descriptive parameter for polycristalline materials analysis. Using well-known relationships, the
relation between size and micro-stress present some analogy with the Hall-Petch relationship
The study of oscillation in graph giving the deformation versus the measurement direction pre-
sent predominent effect of microstructural parameter such as domain size or micro-strain

This work allow us to say that the indicatricies. which reflect structural anisotropy.
are usefull tools for polycristalline materials analysis.
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INTRODUCTION

L'analyse de profils de raie de diffraction des rayons X est 1'une des méthodes
les plus répandues dans 1a caractérisation des matériaux cristallins et polycristallins.
Les techniques d'analyse de ces profils ont évolué trés rapidement ces vingt dernié-
res années. Cette évolution est aliée de pair avec une modernisation du matérie] in-
formatique et de traitement des données (analyse en temps réel, rapidité d'acquisi-
tion et de traitement). "

Les capteurs, au sens métrologique du terme, n'ont cessé d'étre perfectionnés, et
'on dispose aujourd’hui de matériels permettant une acquisition rapide et souple qui
donne entiére satisfaction. Ainsi le compteur courbe CPS 120 constitue l'aboutisse-
ment de travaux ayant débuté par la conception et 1a réalisation de compteurs linéai-
res pour diffraction X. Ces derniers permettent d'obtenir en des temps trés courts une
quantité d'informations nettement supérieure A celles dont on disposait avec les
compteurs classiques A scintillation. La caractéristique essentielle des compteurs
courbe et linéaire consiste en une localisation mono-dimensionnelle le long de 1a zone
de captation des photons X. Le compteur courbe constitue en fait une extension du
principe du compteur linéaire. (Signalons tout de méme que, déja, de nouveaux cap-
teurs apparaissent permettant une localisation bi-dimensionnelle des photons 1)
Les techniques d'analyses quantitatives des matériaux n'ont cessé également d'étre
améliorées. C'est pourquoi, il nous a paru nécessaire de vérifier si le compteur courbe
dans sa forme actuelie permettait d'effectuer les mesures courantes d'analyse de raie.
De méme, nous avions pressenti la possibilité d'utiliser au maximum les informations

recueillies par le compteur pour permetire une meilleure caractérisation des maté-
riaux

Ainsi les chapitres I & III de ce travail sont entidérement consacrés A 1a descrip-
tion et & l'analyse de profil de raie de diffraction X enregistrée grice au compteur
courbe. Les travaux concernant ce détecteur de conception et de réalisation trés ré-
centes sont peu nombreux Aussi allons nous montrer qu'il permet d'effectuer la plu-
part des mesures courantes dans la caractérisation et 1'anaiyse des matériaux Généra-
lement ces mesures sont réalisées grice A des détécteurs classiques en mode pas &
pas ou grace A des compteurs linéaires. Dans le cadre de cette étude nous avons réali-
sé un logiciel de traitement et d'analyse des diffractogramme provenant du détecteur
courbe CPS120. Ce logiciel, d'architecture compiexe, ne sera pas présenté intégrale-
ment dans ce mémoire. Nous ne présenterons que I'ensemble des méthodes et calculs

1
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qui y sont développés. La figure présente le synoptique de ce logiciel.

Nous présenterons dans le chapitre I les chaines de mesures et d'acquisition as-
sociées au goniométre universel développé au sein du laboratoire. Insistons sur le fait
que ce goniométre est un prototype entidrement développé et réalisé au laboratoire.
Aussi nous ne développerons pas les choix effectués pour sa réalisation puisquiils se-
ront détaillés dans un prochain mémoire de thése. Nous présenterons queiques éié-
ments 1iés A la géométrie du détecteur, & son étalonnage. Nous proposerons enfin ses
limites d'utilisations pratiques. En fin de procédure d'acquisition nous disposons de
diffractogrammes que nous devons analyser et traiter.

Le chapitre I est consacré & 'analyse et au traitement de ces diffractogrammes.
Outre queiques rappels concernant les corrections habituelles & effectuer, nous pré-
sentons une nouvelle fonction anaiytique pour le lissage et la séparation des raies de
diffraction des rayons X. Nous avons ainsi utilisé une distribution de Pearson VII sous
une forme dissymétrique.

Aprés avoir analysé et traité les profils de raie de diffraction, nous utiliserons
ces résultats pour effectuer des analyses aujourd’hui classiques:

- mesure des contraintes résiduelles,
- mesure des micro-déformations,
- mesure de 1a taille des domaines de diffraction cohérente.

Ces analyses font l'objet du chapitre II1. Ce chapitre se scinde en deux parties. La
premiére traite des contraintes résiduelles. Nous y développons les méthodes classi-
ques en cours pour les matériaux non texturés. La seconde est consacrée A 'analyse et
au calcul des micro-déformations. Nous y présentons, parmi les nombreuses méthodes
existantes, deux méthodes classiques au travers d'analyses bibliographiques:

- 1a méthode de Warren-Averbach,
- 1a méthode des largeurs intégrales de Voigt.

Nous proposons dans ce chapitre une méthode de mesure des contraintes résiduelles
appliquée aux matériaux & gros grains. Les oscillations de 'échantilion généralement
utilisées pour atténuer cet effet de taille sont remplacées par une mesure en intégra-
tion discontinue. Nous introduisons d'autre part les techniques de filtrage numérique
des rajes de diffraction dans la mesure des contraintes résiduelies.

Le chapitre IV présente de nouveaux outils permettant de mieux caractériser les
matériaux. En effet, il a paru opportun d'utiliser toutes les informations délivrées par
le compteur courbe CPS120. Il permet, en effet, 1'obtention de diffractogramme sur



une trés large plage angulaire. Quelle que soit 1a position spatiale de I'échantilion &
analyser, il est possible d'analyser et de traiter des profils de raie complets, non tron-
qués. Cela nous a conduit & développer de nouveaux outils dans 1a continuité de tra-
vaux déjd réalisés par d'autres auteurs. Sous le nom générique d'indicatrices, nous
Présenterons des figures construites “A la facon® des figures de pdles de texture. Ces
figures permettront d'analyser de fagon quatitative certaines propriétés des maté-
riaux. Nous exposerons bien entendu les méthodes utilisées pour obtenir et construire
¢es indicatrices. :

Le chapitre V constitue le complément "analytique” et quantitatif du chapitre 1V.
En effet, dans ce chapitre nous utilisons les données numériques afin d'établir des re-
lations analytiques entre certaines des grandeurs mesurées. Nous avons ainsi pu met-
tre en évidence une refation entre la taille des domaines de diffraction cohérente dun
polycristal et le taux de micro-déformation. Cette relation a ensuite été utitisée dans
le cadre de l'analyse des contraintes résiduelles. De méme des relations simples ont
été obtenues entre l'intensité diffractée et le facteur de forme des profiis de raie.

L'ensemble des programmes de calculs et de traitement des profils de raie ont
616 effectués sur PDP DIGITAL/RSX 11M et écrits en FORTRAN ANSI 77.

Remarque :

Pour ne pas alourdir 1'exposé bibliographique, de nombreux points et calculs
théoriques figurent en annexe. La bibliographie est présentée en fin de chaque chapi-
tre.

En fin de la partie annexe de ce mémoire, nous présentons queiques résuitats
"Papier” obtenus en sortie du logiciel développé. Les mesures présentées dans ce
mémoire (chapitres I I1I) constituent un “échantilion" de I'ensemble des mesures et
tests effectués en vue d'analyser les performances de ce logiciel.
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Introduction

Dans ce chapitre, nous présentons l'ensemble de l'environnement technique et
informatique gréce auquel nous avons effectué ce travail, Nous présenterons d'abord
la chaine de mesure et d'acquisition, et décrirons ensuite ses principaux éléments.
Nous préciserons les conditions d'utilisation du compteur courbe CPS120 et propose-
rons quelques principes pour optimiser les mesures.

1. LA CHAINE DE MESURE ET D'ACQUISITION :

La chaine de mesure ot Jd soguisition est présentée figure 1-2. Cette chaine com-
prend divers éléments dont les principaux sont :

- le goniométre (représenté figure 1-2 par ses moteurs),
- le compteur CPS120,
- l'environnement informatique, technique et de transfert.

La photographie (figure I-1) présente le goniométre dans son environnement général.
L1 Le gonjométre :

Le goniométre grice auquel nous avons effectué nos travaux est un prototype
développé, construit et mis au point au laboratoire. Nous ne décrirons pas ici ce pro-
totype mais rappelons simplement qu'il a été con¢u pour un grand nombre d'applica-
tions comme par exemple I'analyse de poudre, l'analyse des couches minces, I'acquisi-
tion de diffractogrammes théta-deux théta, I'analyse de phases, la mesure des con-
traintes résiduelies et, principalement, pour effectuer des muitifigures de pdles (d'od
le nom de goniométre universet) (",

Nous avons déja précisé que toutes les opérations d'acquisition sont effectuées
sur le matérie! informatique associé au goniométre universel. La figure 1-2 présente
les autres éléments qui constituent la chaine de mesure et d'acquisition ainsi que les
roles de chacun d'eux



tre dans son environnement

Figure -1 : Le goniomé
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1.3. Utjlisation du compteur courbe CPS120 :
1.3.1 Fonctionnement :

Le compteur courbe CPS120 est présenté figure 1-3. I1 s'agit d'un détecteur de
type gazeux, & lame de localisation spatiate (),
Le compteur & focalisation spatiale fonctionne sur le principe des compteurs & fonisa-
tion de gaz en régime proportionnel. Un gaz sous pression est confiné dans 1'enceinte
close du détecteur. Les rayons X provoquent 1'ionisation des couches externes (par
effet Compton) des atomes du gaz. I1 y a alors création d'électrons de type primaire.
I1s sont attirés par le champ électrostatique produit par le potentiel positif de I'anode
(la cathode étant la ‘carcasse’ du compteur au potentiel nul). Ces électrons initient
alors un processus d'avalanche d'électrons captés par I'anode. La localisation du cen-
tre de gravité de cette avalanche s'effectue par l'intermédiaire d'une ligne & retard.
On obtient donc une localisation mono-dimensionnelle du photon incident le long
de 'anode {cf. figure I1-4).

1.3.2, Caractéristiques techniques :

La principale caractéristique de ce détecteur est de collecter simultanément les
rayons X sur une plage angulaire de 120°. I1 est divisé en 4096 canaux répartis sur
un arc de 120°. Les autres caractéristiques sont présentées figure I-3. La résolution
angulaire théorique de ce détecteur est A28, ..., = 0,029°(20). En raison de la plage
angulaire, ce détecteur est utilisé dans deux configurations différentes :

- position basse ou petits angles : 0x<28< 120°
- position haute ou grands angles : 40 < 28 $160°.

Chacune de ces configurations se divise en deux sous-configurations suivant la pré-
sence ou non de monochromateur. On a donc quatre configurations possibles :

1- position aux grands angles deux-théta faisceau direct,

2- position aux grands angles deux-théta avec monochromateur,
3- position aux petits angles deux-théta faisceau direct,

4- position aux petits angles deux-théta avec monochromateur.

Contrairement aux montages utilisant un détecteur classique, il n'y a pas de
mouvement du détecteur dans le montage goniométrique utilisant le compteur courbe
CPS120. La figure 1-5 présente le montage utilisé au laboratoire. Sur cette figure , on
peut constater que le goniométre est de type non-focalisant et que deux zones dbien
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Cercle goniométrique

Rayon R=250 mm

Monochromateur Echantiiion S

Source

2o :divergence du faisceau incident
¢ : angle d'incidence

ZONE 1 : non-focalisation convergente
ZONE 2 : non-focalisation divergente

Eigm_é_l;‘}_; Montage goniométrique.
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distinctes apparaissent :

- zone 1 : le point focal se trouve devant le détecteur,
- zone 2 : le point focal se trouve derriére le détecteur.

Le principal probléme associé 4 ce phénoméne est la défocalisation du faisceau dif-
fracté. Sauf en position de Bragg, les raies du diffractogramme présentent un élargis-
sement instrumental 1ié & 1a géométrie du montage goniométrique. Cet élargissement
du pic de diffraction introduit une erreur systématique lors de la recherche ses carac-
téristiques.

1.3.3.1. Etude de 1a défocalisation :
A partir de 1a figure 1-6, on montre que :

. sin o
sin(o+y) I-1

b-R.—ﬂ*—
sin( 9-a)

a=R

ol a et b représentent les largeurs du faisceau incident sur l'échantilion de part et
d‘autre du point O.
On a, dans les triangles (JOP) et (KOG), les relations suivantes :

|
a_ . 2
sino.  sin[28 -(pre)] [-2

b f

sino  sin[28-(¢)]

ol f, et f, représentent les distances de focalisation des faisceaux diffractés extrémes.
En combinant ces relations, nous obtenons les valeurs suivantes pour f et f, :

f =R sin[29-§!+u.2] I
sin (g+o) -3

f =R sin [28-(9-a)]
sin (p-c)
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On peut noter que les distances de focalisation sont différentes. De ¢e fait il apparait
une distorsion du faisceau. Dans I'hypothése d'un angle de divergence petit et si 1'an-
gle dincidence est égal & l'angle de Bragg, on se retrouve dans les conditions de
Bragg-Brentano (condition de focalisation approchée).

En remarquant que :

Q“.—-‘—._h_ ' 1-4

avec &, et &, longueurs interceptées par le compteur, on obtient :

. sin [ 28 - (g +a)] - sin(y +o)
E,a R.tgo. sin(y +)

_ gin [ 28 - (g-ox)] - sin(e-o)
tb R.tge. pr—

En supposant alors §, et §, petits devant R, on obtient, aprés simplification, les valeurs
des arcs correspondants :

sin [8-(p+a)] cos8
sin(y +o)

426 = tgo.
1-6

. sin 8- (9~} . co58
A28" o sin(y-o)

En faisant 1'hypothése que l'angle de divergence est petit, on aboutit & la valeur A28
totale :

4o,
A28 = cos 0.sin( 8- y) -
sin ¢ ' -7

Cette expression se modifie en tenant compte de 1a largeur totale du faisceau incident
sur 1'échantition. En effet, nous avons :

a+b-lR—°"--e

sin ¢
D'ou:

2e -
Aze-i.sm(s $).c080 -8
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avec :

- ¢ largeur totale du faisceau sur 1'échantilion,
- R rayon du goniométre (invariant),

- B angle de Bragg,
- ¢ angle d'incidence.

On peut constater que la configuration géométrique adoptée conduit & une dissymé-
trisation du faisceau recueilli par le compteur. En effet en effectuant le rapport des
arcs interceptés nous obtenons :

r o €08(8 - 2¢) - co8( 8 - 200) :
c08( 8- 2¢) - co8(8+ 20) 9

Cette relation montre que.la dissymétrie est sensible aux angles d'incidence et de di-
vergence du faisceau incident.

La figure I-7 présente une courbe de défocalisation en fonction de l'angle de Bragg 286
pour différentes valeurs de la largeur e et 4 ¢ constant. On peut constater que,

moyennant des conditions expérimentales précises, 1'élargissement associé A 1a défo-
calisation est inférieur 4 1a limite de résolution théorique du compteur.

A20 A
0,1

0,09
0,08
0,07
0.06
0,05
0.04
0,03
0,02 1
0,01 1

o =~~~ vttt tP
20 30 40 S50 60 70 80 90 100 110 120 130 140 150 160

Figure [-7 . A28 en fonction de l'angle 20 en degré a ¢ = 20 degrés.

11 convient donc, pour un type donné de manipulation et suivant la précision attendue
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pour les mesures, de définir des conditions expérimentales telles que l'erreur associée
a la défocalisation soit minimale, ou tout au moins inférieure A l1a limite de résofution
du compteur courbe.

La relation de défocalisation nous montre que 1'élargissement du pic est propor-
tionnel & t'angle d'incidence ¢ et & l'angle 8 de Bragg. Le rayon R du goniométre est
fixe. A partir de cette relation nous proposons 1a méthode suivante pour déterminer
la condition optimale d'utilisation du compteur CPS120, 1a condition optimale étant
celle pour faquelle 1'élargissement provoqué par la défocalisation est toujours infé-
rieur A 1a limite de résolution théorique du compteur.

A cet offet dérivons l'expression de 1a défocalisation par rapport & 8 (cf. relation 1-8):

( a28) =i—e.cos (20 - ¢)
Cette dérivée s'annule pour
B=(2k+1)B+Y oot pourk=0,8 =%.+2
( + )4 + 2 po 4 + )
Pour cette valeur de 8, la fonction de défocalisation passe par un maximum égal a:
e
(Aza)mi = ? A l-sinq) 1-10

Pour utiliser le compteur dans les conditions optimales il faut que, en tout point, 1a
condition suivante soit respectée :

F.\ ZBwi <A Zﬂmmm“e

Cette relation impose une valeur maximale a 1a largeur e sur I'échantition : .

RAZ20
° n_ """ “théorique I-11

oxi 180 1 - sing

La figure -8 présente les variations de e, ; en fonction de I'angle y. La largeur e est
fixée par I'angle de divergence, ou par 1a largeur des fentes collimatrices.

Dans ces conditions, I'angle 8_,.; pour lequel 1'élargissement di  fa défocalisation est
maximal est alors donné par ia rejation suivante :

8 2,90

maxi é 2
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Ainsi, pour un angle d'incidence donné, il est possible de fixer 1a largeur de ces fentes
pour étre dans les conditions optimales de résofution.

mr 4

0,4
0.35 »
0,3 . /
0.25 /

s /

0']5._7’__0__’..—-0‘".
! Samd
0,1
0,05
¢ en degré
o —+——+—t+t—t—t—tt—ttt—t—t—t—t—t—ttp

2 .4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30 32 34 36 38 40

Figure I-8 : e,,,; en fonction de l'angle ¢ en degrés.
(avec B=n/4+9/2 soit ¢=28-n/2)

4. ETALONNAGE DU COMPTEUR COURBE CPS120 :
2.1, Procédure de calibration :

Comme tout instrument de mesure, ce détecteur doit étre préalablement étalon-
né en vue de son utilisation. L' flsfennage consiste & déterminer 1'équivalence entre fa
position en canal sur le détecteur et ia position angulaire. Cette équivalence est obte-
nue au moyen d'un lissage analytique des points expérimentaux (position du canal =
valeur angulaire) par une fonction polynomiale dont le degré n est choisi par I'opéra-
teur.

Nous avons réalisé un programme qui permet cet étalonnage et sa wérification pério-
dique. Le polynéme d'étalonnage est obtenu par approximation au sens des moindres
carrés. Le degré du polynéme peut étre choisi par I'opérateur entre 2 et 9.

Pour réaliser cet étalonnage, nous avons fabriqué deux échantilions de référence. En
effet le compteur courbe couvre une plage angulaire de 120 °(28), nous avons donc di
prévoir :
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- une poudre d'oxyde de 2inc Zn0,
- une poudre d'oxyde de fer Fe,0,x (hématite).

Le choix de 1a poudre de référence dépend de l'anticathode utilisée. Le tableau 1-1 ré-
sume les conditions d'utilisation de ces poudres :

anti-cathode position basse poudre de référence
(0-120° 28) (40-160° 20)
Fer Ko Zn0 -ex Zn(OH), Hématite Fe,03
Cuivre Ko Zn0 -ex Zn(OH), Zn0 -ex 2n(0H), -

Tableau [-1: Choix de la poudre en fonction de I'anticathode.

Ces deux poudres ont l'avantage d'avoir un grand nombre de pics de diffraction, uni-
formément répartis, couvrant une large plage anguiaire.

La poudre d'oxyde de zinc Zn0 a été préparée par chauffage & prés de 1000°C de son
hydroxyde 2n(OH),, puis broyée au mortier. La poudre dhématite a été obtenue par
séchage & plus de 500°C d'hydroxyde ferrique préparé a partir de chlorure ferrique
FeCl,. Ces poudres sont ensuite tassées sous forme de pastille facilement utilisables.

2.2 Commentaires :
Nous avons effectué trois études particuliéres :

- influence des conditions expérimentales,
- influence du degré du polyndme de calibration,
- mesure hors condition de catibration.

Définissons tout d'abord 1'écart résiduel par 1a relation suivante :

A20= ZBMMM- ZBNWM-e

Les résultats présentés sont relatifs aux calibrations effectudes avec l'anticathode de
cuivre avec monochromateur avant graphite. Des résultats similaires sont obtenus
avec l'anticathode de fer. L'étude des caractéristiques du monochromateur montre
que la divergence 2« du faisceau est inférieure & 0,4 £ 0,1 degré.
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La figure -9 présente 1a courbe des écarts résiduels, en fonction de I'angle 8 de
Bragg, en se mettant délibérément hors des conditions optimales définies au paragra-
Phe précédent. On constate que 1'écart résiduel est supérieur 4 1a limite de résolution
théorique du compteur dans la zone comprise entre 80 et 120°(28). Cette zone corres-
pond & 1a zone de défocalisation maximale comme le montre 1a figure I-17. En effet,
les calculs théoriques présentés au § 1.3.3.2. montrent que I'erreur maximate est ob-
tenue pour :

- calibration bagse : 9 = 10° 28, = 90°(20),
- calibration haute : ¢ = 30°  20_,.. = 120° (28).

Ces résultats sont en accord avec les observations effectuées.

I1s montrent que les conditions de focatisation influencent 1a précision des mesures.
Pour cette étude, nous avons d'abord analysé le comportement du polynéme de cali-
bration en fonction du degré n. Pour les raisons que nous évoquerons dans le para-

~ graphe suivant, fe degré des polyndmes pour les calibrations haute et basse a été fixé
an=7

0,1 0,1
: i
0,0 00
£
'0,‘ T T T T '0,1 Y T T T T
20 40 60 80 100 120 40 60 80 100 120 140 160
a) ¢=10° b) ¢=30°

Figure 1-9 : Ecart résiduel en fonction de 28 hors condition optimale.
avec e =0,5mm
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En respectant la condition d'optimisation, nous obtenons 1a figure I-10. L'écart rési-
duel est, en tout point, inférieur a la limite de résolution du compteur.

Les figures I-9 et I-10 rassemblent les résuitats obtenus pour les deux calibrations
avec monochromateur avant graphite (positions haute et basse).

La calibration du compteur doit donc impérativement se faire en respectant la condi-
tion d'optimisation pour aveir un capteur fiable.

0,03 0 0 0,03

0,02 - 0,02 ~

001 T 0,01 .

0.00 | 0,00 -

-0,01 -0,01 P

-0,02 - -0,02 L“

-0,03 | a2 =0 -r -0,03 ' ' T —

20 40 60 80 100 120 40 60 80 100 120 140 160
a) ¢=15° b) ¢=30°

Figure 1-10 : Ecart résiduel en fonction de 20 dans les conditions optimales
avec e =0,2mm

Nous avons étudié 'influence du degré n du polyndme de calibration. Les figures
I-11a et I-11b présentent les variations de 1'écart type résiduel en fonction du degré
n et des conditions expérimentales pour les deux calibrations haute et basse.

On peut constater qu'a partir de n = 7, {'écart type résiduel varie trés peu. I est donc

inutile d'augmenter le degré du polynSme, car au-deid de n = 7, il peut présenter de
fortes oscillations, ou des variations importantes, 4 1a fin de ia zone de calibration.
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24



Dans certaines manipulations, 1'angle d'incidence ¢ est égal & 1'angle 8 de Bragg
(condition de Bragg-Brentano). C'est le cas par exemple dans la mesure des contrain-
tes résiduelles et des micro-déformations (cf. chapitres I1I et IV). 11 est donc impor -
tant de savoir si 1a mesure effectuée hors condition de calibration donne des résuitats
cohérents. Le tableau I-2 résume les mesures effectuées pour différents pics de dif-
fraction de Zn0-ex 2n(OH),. Nous avons utilisé les résultats de la calibration effectuée
avec l'anticathode de cuivre.

hki incidence ¢ | 6 recalculé A28

100 18,140 18,142 0,002
112 33,988 33,994 0,006
105 52,141 52,148 0,007
205 67,091 67,082 0,009

Tableau -2 : Mesure dans les conditions de Bragg-Brentano

L'angle d'incidence ¢ correspond & I'angle de Bragg théorique obtenu a partir des fi-
ches JCP.D.S. Ces résultats montrent qu'il est possible d'effectuer une mesure précise
en se placant dans les conditions de focalisation de Bragg-Brentano tout en utilisant
une calibration effectuée dans d'autres conditions.

2.2.4. Conclusions :

Ces résultats montrent clairement que la calibration doit étre effectuée :
- en se placant dans les conditions optimales d'utilisation,
- en limitant ie degré du polyndme de caiibration,
- en couvrant fa plus large plage angulaire,

- en calculant avec précision la position des pics de diffraction dans la zone de
défocalisation maximale (centre de gravité des pics de diffraction).

I1 est également recommandé de choisir 1a poudre de référence en fonction de 1'utili-
sation souhaitée du compteur courbe CPS120. En effet, Quelle que soit ia poudre de ca-
libration choisie, le polynSme de calibration ne fournira de bons résuitats que dans ia
zone comportant les pics de diffraction utilisés pour 1a calibration.
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Introduction

Nous avons montré au chapitre précédent comment utiliser dans de bonnes
conditions le compteur courbe CPS120. Dans les chapitres suivants nous allons présen -
ter quelques applications pratiques d'analyse. Dans ce chapitre, en particulier, nous
étudions et analysons les profils de raie de diffraction X enregistrés avec le detecteur
courbe.

Ces diffractogrammes doivent étre, avant tout, traités en vue de leurs utilisa-
tions. Ces traitements peuvent étre des corrections, des séparations et lissages.
Ainsi nous rappellerons les différentes étapes de correction et d'analyse des profils de
raje de diffraction X préciserons et définirons les grandeurs caractéristiques d'un
profil de raie et proposerons enfin une méthode analytique de lissage et de sépara-
tion des raies superposées ou isolées. .

1. CORRECTION DES PROFILS DE RAIE BRUTS :

Les mesures obtenues ne peuvent étre utilisées directement pour l'analyse des
contraintes résiduelles, ni pour 1a description et I'analyse des profils de diffraction.

1.1. Correction de défocalisation :

Cette correction est différente de celle que nous avons présentée au chapitre

précédent. La correction de défocalisation évoquée ici, correspond A la défocalisation
géométrique associée aux fenétres réceptrices des montages goniométriques et A la
rotation de 1'échantition.
On montre quiil n'est pas nécessaire d'effectuer ce type de correction. En effet on
constate, en utilisant la méthode de Couterne et Cizeron (! ou celle de Tenckhof 2),
que la défocalisation n'introduit aucune erreur du fait de I'absence de fentes réceptri-
ces dans le montage goniométrique utilisé. En effet, dans une mesure avec un détec-
teur classique, ie rayonnement diffracté traverse une fenétre réceptrice de largeur et
hauteur données. Lors de 1a rotation de 1'échantilion suivant les angles d'azimuth et
de déclinaison, 1a forme du faisceau diffracté se modifie et une partie de l'information
n'est plus recueillie par 1a fente. Dans le cas d'un détecteur courbe, toute l'information
arrive sur celui-¢i et, par un choix judicieux de la zone d'analyse, on peut définir des
fenétres “software” (cf. § 11.1.3) contenant la totalité du rayonnement diffracté.

Cette correction s'effectue en tenant compte du type de montage goniométrique
(montage Oméga ou Psi) avec ou sans monochromateur. Elle se décompose en deux

parties :
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- 1a correction de Lorentz-polarisation (LP)
- 1a correction d'absorption (A).

Dans la littérature, il est généralement fait appel au coefficient LP 1 refatif & I'intensité
intégrde qui est différent du coefficient LP2 relatif a 1a distribution de 'intensité.
Ces coefficients sont donnés par les relations suivantes (3.

1P1 = §l+00922a2.003229)
8in’8. (1 + cos” 20, ). cos

II-1

P2 (12+cos22u.c<;s223)
sin“d. (1+¢c0s°2a)
avec « angle du monochromateur

La figure I1-1 illustre la variation de ces coefficients en fonction de 'angle de Bragg.

250 1 40
g 35
200 T
T+ 30
150 1 T 25
T 20
100 + + 15
- 10
50 +
- S
0 0

Figure [1-1 : Correction de Lorentz-polarisation
en fonction de I'angle 20 en °.

Légende: O ..LPAI ¢ ..LPA2
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I1 est bien clair que l'utilisation de 1'un ou l'autre de ces coefficients influera sur la
position et 2 forme du pic de diffraction. Par exemple, I'analyse des contraintes rési-
duelles s'effectue toujours aux grandes valeurs angulaires 28, il est alors nécessaire
d'appliquer le coefficient LP2 relatif au profil de diffraction X comme le précisent
Dethez et a11.3).
Cette correction est indispensable comme le montre les travaux de Wang Yinghua (4)
En effet, une erreur systématique importante due a un déplacement fictif du pic de
diffraction peut étre observée si on utilise le coefficient LP1.

La correction d'absorption n'est pas nécessaire dans le cas d'un montage gonio-
métrique ¥ focalisant (angle d'incidence ¢ égal 2 1'angle 8 de Bragg). Dans les autres
types de montage goniométrique, elle s'écrit :

. (l-tgV cotgB) 11-2
-2
g avec  :coefficient d'absorption
Dans cette refation l'angle y représente :

- en ¢as d'utilisation du montage Q (rotation par rapport a 'axe perpendiculaire
au plan d'incidence) : y = (9 + w) - B ol w représente, par exemple, l'angle de rotation
classique de 1a mesure des contraintes résiduelles,

- en cas d'utilisation du montage présenté figure I-5:y=¢-8,8i ¢y=8iln'y a pas
de correction a effectuer (arrangement de Bragg-Brentano).

Le profil sera corrigé en chaque point par :

Imes. (8) 11-3
LP2.A

Icorr.{(8)=

1.3, Correction du brujt de fond :

Dans de nombreuses applications, 1a présence du bruit de fond nuit a 1a qualité
des résultats obtenus, surtout dans le cas d'un rapport signal/bruit de fond relative-
ment faible. I1 en est ainsi plus particuliérement dans l'analyse des micro-
déformations, ou dans 1a séparation des raies de diffraction.

Nous avons développé une procédure rapide de détermination des bornes de la raie
ou du massif de raies 3 analyser et de calcul du bruit de fond.

Elle peut se résumer ainsi (cf. figures 11-2 et I1-3) :
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- définition dans le diffractogramme d'une zone d'analyse assez large contenant
l'ensemble de la(des) raies(s) & analyser ainsi que le bruit de fond, de part et d'autre
de ce(s) profil(s) (bornes KI et ET),

- recherche par une méthode incrémentale des bornes du(des) profil(s) afin de
définir 1a zone d'étude (bornes KD et KF),

- lissage des parties externes A 1a zone d'étude.

oo

sens de déplacement
90 1 de la fenétre
80 4 dm——
70 -+
60 4 valeur moyenne /
Intensité S50 $
0] J /
30 1
20 + \\
10 yd N Canal CPS120
g
0 ittt ::::::;:::\::\\F...::H»

Figure 11-2 ; Détermination des bornes du pic de diffraction.
L'obtention des bornes résulte des opérations suivantes (cf. figure 11-2) :
3
ju] '

moy. * n

i ln—k*l

K=l avecKlargeur variable, en canaux de ta

fen.
. K fenétre.

[

avec n variant de NMAX A |

Les calculs s'arrétent lorsque la condition suivante est vérifiée :
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I -1
!._Iﬂly__f&n..l_.( 0.01

moy

En réitérant cette opération de part et d'autre du profil de diffraction, nous obtenons
les bornes de la raie ou de 'ensemble de raies analysées. Le bruit de fond est alors
obtenu par un polyndme de degré n, choisi par 1'opérateur entre 1 et 4, en joignant
les zones externes au profil (¢f. figure 11-3).

A
1 2one d'analyse
- / \\ -
Intensité 1
polyndme zone d'étude \
1 BF — / y >
\\
/ \
- P4 ) —
\ Canal
CPS120
et
Ki KD KF KT

Figure 11-3 : Polyndme bruit de fond et zones

Remarque  les bornes KI et KT déterminent la fenétre “software” introduite
aus I.1.1

La largeur K de Ia fenétre est déterminée a priori par le calcul de 1'écart type caracté-
risant la distribution de l'intensité du bruit de fond autour de la valeur moyenne. Il
- est calculé sur une portion de 1a zone ne contenant que le bruit de fond (3 l'extréme
gauche de ia zone d'analyse par exemple). Nous avons ainsi :

o -\/—‘—fu -1_) ol wvaleur moyenne de I'intensité sur cette
n i “moy moy
br i~ zone. -
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Le choix de 1a largeur est effectué alors autoniatiquement parmi un certain nombre
de valeurs fixées en mémoire. En cas d'insuccés, 1a largeur de 1a fenétre croit automa-
tiquement jusqu'a satisfaction de 1a condition précisée auparavant.

2. DESCRIPTION D'UN PROFIL DE RAIE DE DIFFRACTION :

L'analyse d'un profil de raie consiste & déterminer un certain nombre de gran-
deurs caractéristiques, appelées grandeurs descriptives.
La qualité des résultats de 1'analyse des profils de raie de diffraction X dépend de la
qualité de 1a mesure et de la précision des calculs de ces grandeurs.

2.1, Grand téristioues :

Dans l'analyse des contraintes résiduelles le probiéme principal consiste & con-
naitre sans ambiguité, et avec la pius grande précision possible, fa position d'un pic de
diffraction ). Clest pourquot nous préciserons les diverses méthodes qui permettent
de positionner un pic de diffraction.

On définit 1a largeur intégrée par 1a relation :

292
1 .
plee) = L — G Ip (28).4(28) 114

Kt
avec:

- P'(20) distribution de 1a puissance totale diffractée,
- 28, et 28, bornes initiale et finale du pic de diffraction.

Ces bornes sont obtenues comme nous 'avons indiqué au § 11.1.3.
Le centroide est défini par 1a relation :

292

Ix(ze). 28 . 4(26)

28l
«28>= 28 I1-5

2
I 1(28).4(28)
28,

avec 1(26) I'intensité du pic de diffraction & fa position 26.
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La figure 11-4 présente les autres grandeurs caractéristiques: 1a largeur & mi-hauteur,
l'intensité maximale, la position du mazimum et/ou le centroide. La position du ma-
‘zimum du pic de diffraction différe du centroide si il présente une dissymétrie.

120 1 centroide / position du maximum
| max .

100
80 1

60 -

ntensité

40-1

20

0 M ] v ) E L] M 1 v ] v L}
0 20 40 60 80 100 120
canaux/degré 2 theta

Figure 11-4 : Caratéristiques d'un profil de raie de diffraction X.

2 2 Position d'un pic de diffraction

La position d'un pic de diffraction peut étre déterminée par différentes gran-
deurs physiques ou mathématiques :

a) le maximum du pic de diffraction,

b) le centroide du pic de diffraction 6,

¢) 1e mitieu de 1a corde A hauteur prédéterminéde (suivant que fa raie résulte ou
non de 1a superpositon Ky 1-Kq2),

d) te maximum de la fonction analytique lissant 1a partie supérieure du pic de
diffraction ),

¢) le centroide ou maximum de ia fonction analytique lissant 'ensemble du pic
de diffraction ®)9),

) 1a méthode du centroide centré (19,

g) les méthodes d'intercorrélation utilisant les fonctions de Voigt sur une partie
du profil de diffraction (1),
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Remarque

Nos programmes caiculent automatiquement et simuitanément fes positions dé-
finies en (a,b,c,d) et/ou (a,bc.e) suivant le type de procédure de traitement choist par
l'opérateur. On trouvera en Annexe 1 les calculs d'erreurs associés A chaque type de
Positionnement présenté en a,b.c et d). L'erreur associée au positionnement du pic de
diffraction défini en e) sera présentée au § 11.3.2.3.6. :

L'utitisation de méthodes analytiques de lissage est fréquente dans l'analyse des
profils de raje de diffraction X. Le but d'un lissage consiste & se rapprocher aussi prés
que possible de 'ensemble du profil en utitisant des fonctions analytiques. Ainsi cer -
taines des grandeurs caractéristiques définies précidemment s'obtiennent facilement
en utilisant les paramétres de ces fonctions de lissage. Toutefois 1a recherche d'une
Seule de ces caractéristiques conduit A lisser une partie restreinte du pic de diffrac-
tion. Par exemple, dans l'analyse des contraintes résiduelles, 'approche parabolique
du sommet du pic, proposée par Koistinen et Marburer'” est une méthode trés ré -

pandue.
Remarque :

Le lissage est d'autant plus délicat que le profil de diffraction est généralement
composé des profils issus de la diffraction des raies K, 1 et Ky2 de la radiation K.

Plusieurs méthodes permettent de séparer les raies K, ; et K, dont les principales
sont :

- utilisation d'un monochromateur,
- séparation itérative de Rachinger (!2), Du Mond et Kirkpatrick (13), Platbrood(!4)
- séparation anatytique de type Gangulee (!5, Dethez (1) qui utitisent les déve-
loppements en série de Fourier,
- séparation par des fonctions anatytiques décrivant les profils de raie (!7),
On distingue en fait deux types de fonctions analytiques de lissage de rae :
- les fonctions & paramétres physiques,
- les fonctions 4 paramétres d'ajustement.
Les paramétres des fonctions & paramétres physiques sont directement retiés aux

grandeurs caractéristiques définies au paragraphe précédent. Les fonctions & paramé-
tres d'ajustement comportent, outre ces derniers, des paramétres sans aucune signifi- |
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cation physique.
Parmi les fonctions 4 parameétres physiques on peut citer :

- 1a fonction de Gauss, .

- 1a fonction de Lorentz (ou de Cauchy),

- 1a fonction de Voigt.
On se reportera 4 1'Annexe 2 pour une définition plus précise de ces fonctions.
Parmi les fonctions & paramétres d'ajustement on peut citer :

- e lissage parabolique du sommet du profil (> 85% du maximum du profit) (1817
I(x)=a,+2,x+a,x° 11-6
- les fonctions de Mignot-Rondot (17)(19) .

n(x-x-86)n g2

a K2+(x-x°)2

I(x) = I0 { cos 11-7

avec X, position du maximum du pic de diffraction,
§ paramétre de symétrie,
n paramétre de modulation,
K paramétre lié  la largeur & mi-hauteur,
a intervalle de définition du pic de diffraction,
I, intensité maximale du pic de diffraction.

- les fonctions de Pearson V11 (20).
(x-x) -1
Tl {1s—F -5
a

ave< X, position du maximum du pic de diffraction,
a paramétre lié & la largeur & mi-hauteur,
{ paramétre de modulation,
I, intensité du maximum du pic de diffraction.

En général, quel que soit le type de fonction de lissage choisi, sauf 1'approche parabo-

lique, toutes ces fonctions permettent un lissage de profil de rale, indépendamment
du fait qu'il résulte ou non de la superposition des raies K,y et K, 5.
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Ces divers types de fonctions, en particulier 'approche parabolique du sommet
du pic de diffraction, ont été largement utilisés et commentés par de nombreux au-
teurs (21)(22)(23) (24)25) 11 pegt pas de notre propos d'évaluer les limites de chacune
de ces méthodes, mais il parait néanmoins nécessaire de préciser quelques remarques
et résultats généraux :

- selon TDevine et JBCohen ), 1o iissage de ia partie supérieure d'un pic
de diffraction par une approche parabolique reste le plus sir moyen de le
positionner, et cela pour une large gamme de formes de pics,

- Une bonne qualité de lissage n'est pas forcément un gage de faible erreur
sur le positionnement du pic de diffraction,

- selon Prevey 9), 1e probléme de 1a défocatisation interdit l'utilisation de
l'approche parabolique pour des pics de diffraction relativement larges,

- les méthodes de lissage réclament un temps de calcul relativement long.

On peut constater que le probléme de la position dun pic de diffraction reste encore
une pratique dEcole, et qu'il n'existe pas de solution satisfaisante pour tous les cas de
figure. C'est pourquoi nous proposons dans nos logiciels différents choix de position-
nement et de lissage. I1 semble néanmoins que le centroide d'un profil de diffraction
se préte mieux a divers types de correction systématique comme le montrent les tra-
vaux de Wilson (26,

Nous avons montré au § 1.1.3.3.1. que I'utilisation du compteur courbe introduit
‘une dissymétrisation des pics de diffraction. Cette dissymétrisation reste faible si
I'angle d'incidence est égal & 1'angle de diffraction de Bragg. Or dans le cas général,
l'angle d'incidence y est différent de I'angle de Bragg.
D'autre part I'étude bibli 8hique montre que le dédoublement K, 1-K, 5 pose de
nombreux problémes (7 (27). (28) C'est pourquoi nous avons développé un programme
qui permet la séparation de raies de diffraction issues ou non du doublet Ko 1Ko ot
le lissage de profils isolés en utilisant des fonctions de Pearson VII asymétriques.



3.2. Description d'un profil de diffraction :
3.2.1. La fonction de Pearson VII ;

Une fonction de Pearson VII a I'avantage de pouvoir décrire toute fonction com-
prise entre une fonction de Gauss et une fonction de Lorentz gréce au paramétre de
modulation f (cf. refation 11-8). En effet, on montre que :

- 81 f - oo 1a fonction tend vers une gaussienne,
-sif -+ 1 lafonction devient une lorentzienne pure.

Les fonctions classiques de Pearson VII ne peuvent décrire une raie de diffrac-
tion asymétrique car elles ne contiennent pas de paramétre influencant la symétrie
du pic de diffraction.

On peut contourner le probiéme en lissant les raies de diffraction X par une
somme de plusieurs fonctions de Pearson VII décalées les unes par rapport aux au-
tres (29), Cette méthode est relativement longue et a pour principal désavantage de ne
pas permetire de comparaison entre ies paramétres des fonctions de lissage.

Nous avons alors développé un programme de lissage utitisant des distributions de
Pearson VII asymétriques. Ce type de fonction a été proposé par Toraya et all, (30),
dans une forme reiativement complexe.

La fonction de Pearson VII asymétrique, dans la forme que nous NOus proposons
d'utiliser, est décrite par 1a fonction analytique suivante :

(x-x)2 - )
I(X)-Io.{lq-—-z—o—.(l.,s_k)z} 119
a
avec k facteur de symétrie et le paramétre § défini comme suit :

§=0 ¢l X¢ X,
§=1 8 X>X,.

La surface et le centroide de cette fonction sont donnés par les relations :

Ju ¢ rU-172) . k2 (sif> 1/2)
S(1,8,1%) 3 Iy T L B |
xll, 8 fk)ex -2 K HI-1 61> 1)

o fg kel TU-1/2)

avec I'(z) fonction Gamma de Euler.
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Figure II-6 : Fonction de Pearson VII : variation du facteur de modulation f
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on peut constater que le paramétre k permet, mathématiquement, de modifier la va-
leur du paramétre a' pour 1a partie droite du pic de diffraction car :

3's —28 avec § = 1
(1+8%)

La figure 11-5 représente, & k variable et f constant, des fonctions de Pearson VII
asymétriques. Les autres paramétres ont la méme signification que dans le cas des
fonctions symétriques. La figure 11-6 présente les variations,  k constant, de la fonc-
tion de Pearson VII en fonction du paramétre de modulation f.

3.2.2. Paramétrage d'un diffractogramme :

Un diffractogramme peut étre assimilé A 1a somme de m raies superposdes ou
isolées et d'un bruit de fond variable. On peut donc le représenter mathématiquement

par :

m
Fw = P+ 2 Py, fi-10
k-1

ol :

- FB(x) représente le diffractogramme brut,
- P(x) représente le polyndme bruit de fond,
- Pty (x) représente 'une des m fonctions de Pearson V1I asymétrique.

Comme nous I'avons indiqué au § I1.1.3. 1a correction du bruit de fond est effectuée
préalablement & tout traitement. Nous disposons donc d'un diffractogramme net, c'est
A dire corrigé du bruit de fond. Ii nous faut donc caiculer les seules fonctions de Pear-
son VII.

Pour éviter des problémes caiculatoires que nous préciserons ultérieurement , nous
ajoutons au profil net une valeur constante by, (22) de tetle sorte que le diffractogram-
me qui va étre traité s'écrit sous la forme suivante :

N § " | 1-11
F@=- b +&Py@

R : £=1

3.2.3. Méthode de lissage ;
Nous avons utilisé la méthode de Ayakawa-Oka 31) initialement introduite pour

des fonctions de Pearson VII symétriques. Cependant nous avons modifié et adapté
leur programme pour des fonctions de Pearson VII asymétriques.
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3.2.3.1. Méthode générale :

Cette méthode est maintenant bien connue, rappeions la pour le cas général

d'un diffractogramme net sans bruit de fond.
Soit alors: _

- F(x)) = y; los intensités du profil réel sans bruit de fond pour tout canal x;
(position 28;),

-F(x;)  les intensités calculées en tout point x;.
Le profil est parfaitement représenté par la fonction analytique si la différence notée
AF(x%)) est nulle pour tout x;. On a dong, pour m pics du profil :

N k 11-12
AF(xi)- F (xi) - §l P,,,,,I I(xi)

Au sens du critére des moindres carrés, le meilleur lissage sera obtenu lorsque la
somme des carrés des erreurs est minimale. C'est & dire :

2
¢ = ﬁ AF (x) minimum, n étant le nombre de points du profil
j=1
Ce minimum sera obtenu lorsque les dérivées de 1a fonction ¢ par rapport & chacune
des inconnues du probléme seront nulles.

Soit alors 1a fiste { oy, } des paramétres exacts décrivant le profil de diffraction, cetle-

¢i constituant en fait la liste des inconnues de notre lissage, l'expression de 1'écart
peut se mettre sous la forme suivante :

AF(x;) = F (x,y;,00,) 1I-13

avec : X; et y; abscisse angulaire et intensité au point x;
Xy Paramétre k de la raje t .

Nous pouvons modifier I'indexation de cette liste de paramétres en 1'écrivant sous la
forme :
{og}={opr=1, N} avecrskt

Pour cette liste solution, 1'écart AF(x;) est nut pour tout x;.
Soit une autre liste de paramétres { i, r=1,N } telle qu'elle soit proche de 1a liste { %r,

r=1N }. Nous définissons 1'écart entre ces listes par { E,. r=1N } appel¢ résidu et tel
que E.=0. Pour chaque paramétre de 1a liste, on peut écrire : ’

°‘t"pl"":r
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La linéarisation de Newton consiste & substituer F(x 1,y ¢) par son développement
en série de Taylor limité au premier ordre en o, pour tous les paramétres de la liste
{ovg,r=1N }.Onadonc:

SF(x ] )
F(xl,yip )= F(x,yl,uhg__LZLEr I1-14
Sor r
f
Posons :
F (x‘ ‘yl 'pl‘) -Fo 11'15

Nous obtenons alors un systéme de | équations linéaires en €..

Si nous remplagons la valeur de F,, dans l'expression de @, critére des moindres car -
rés, nous obtenons 1'expression suivante :

§F(x,v,p)
¢=§AF2(x,yu.)=s{Fo-§ LLAPEY
g VT e S

¢
r

Soit aprés développement :

0§{p+(§“en§*u-”§_“ 11-16

k=1 &
Cette somme sera minimale au sens des moindres carrés si quel que soft r, les déri-
vées partielles de & par rapport & chaque élément de 1a liste { o, r=1, N } sont nuites.
En effet, nous avons :

§@ __5® isque nous avons: o =P -

b, b€

Calculons alors 1a dérivée partielle de @ par rapport A oy et annulons-la, c'est & dire :
(6@ / 8ag) = 0. Nous obtenons :

5—!--22? 5" iz—{g -0

SEt j=1 t i=1 ;

L'expression des moindres carrés sera minimale en introduisant les paramétres solu-

——ﬂonsﬁ%quaﬁo:rsuimbr .
ﬁ §E s_oe._ cr 11-17

t i=] 1=}



Si nous posons :

&F
o -
r i=1 °s°"r

p S &
rt 8,
i=1 8o %

Le probleme revient donc & résoudre le systéme suivant d'équations linéaires sous
forme matricielle :

1-18
Q-ﬁp €
Sl R

Nous ne discutons pas le choix de la méthode de résolution, puisque une simple mé-
thode de type Gauss-pivot maximal permet d'obtenir de rapides convergences.

Afin d'accroitre I'importance des points expérimentaux dans les zones du profil
de diffraction que l'on veut privilégier, on introduit généralement des facteurs de
pondération (36, Ces facteurs de pondération et leur affectation sont :

i maxi
P, = Fexp(xi)/ Fexpl pour le corps du profil

i . |
P, F (x)
exp 1

pour les queues du profil

Lintroduction des ces facteurs de pondération modifie sensiblement le systéme
d'équations & résoudre. En effet, les matrices Q, et Py deviennent :

11-19
i ¢ &F
p Spm &
o 0 G

Dans la méthode développée par Ayakawa et Oka, il est possible d'introduire des
matrices dites des relations permettant de lier certains paramétres entre eux. Par
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exemple, dans le cas d'une séparation K, -K,,. 12 distance angulaire séparant les deux
pics est constante et donnée par les conditions expérimentales, de méme leurs formes
sont identiques ou encore le rapport Ig,,/Ig,., est fixé pour 1a radiation choisie (7).
Toutes ces remarques permettent de simplifier les opérations, et surtout de limiter
les temps de calcul.

En effet, on peut écrire pour tout paramétre de la liste { oy, r=1, N }:

o -%K Lo +A I1-20
m Nomrr m

On définit alors la matrice des relations X . qui permet de résoudre le systéme ré-
duit suivant d'équations linéaires :

T-25 ¢ 11-21

Avec :

Dans 1a matrice carrée Py, nous retrouvons les expressions des différentes dé -
rivées partielles de la fonction F(x |, y;, o) par rapport & chaque élément de la liste
de paramétres. Dans le cas des fonctions de Pearson VII asymétriques, 1a liste des pa-
ramétres est :

{og,r=IN}={by,[% ,Io,2,1,k];i=1,m (mnombre de pic)}

Ces dérivées partielles ont 1a méme forme que celles données par Ayakawa-Oka. Il
suffit 4'y remplacer 1a fonction de Pearson VII symétrique par sa forme asymétrique.
I1 se rajoute bien entendu la dérivée partielie par rapport 4 la variable d'asymétrie k
donnée par :

. . 2 . 2
B g, ¢ 1+§-2fﬂ)— (18R (x—:o)— 25.k(1+8x) 12
a . - |
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3.2.35. Initiatisation 9 stres

Pour que 1a linéarisation de Newton permette d'aboutir, en convergeant rapide-
ment, 4 la solution, il faut donner au départ des paramétres aussi proches que possi-

ble de la solution exacte. I1 faut donc que € o 501t proche de 2éro dés 1a premiére itéra-
tion. Dans nos programmes, nous avons prévu deux cas de figure :

- on lisse une partie de diffractogramme ne contenant qu'une seule raie de dif-
fraction, auquel cas les paramétres de départ sont automatiquement calcuiés par un
programme d'initialisation,

- on sépare des profils composites, auquel cas les paramétres sont rentrés ma -
nuellement (c'est le cas de la superposition de raies voisines issues ou non du couple
Ko 1Kew2):

Dans le premier cas les valeurs du paramétre de modulation f et du terme a, liées a 1a
largeur & mi-hauteur, sont initialisées en utilisant les relations suivantes

2 %2
\/ ?JL'Z -2
3 W
1/4 11-23
[ . n2
In {(02 -0 )70l )

e 127" T2
avec w,,, largeur & mi-hauteur et w,,, largeur au quart de 1a hauteur.

Quant aux autres paramétres initiaux, ils sont obtenus simplement & partir :
- de la position du maximum pour x,
- de l'intensité maximale pour 1,
- le facteur de symétrie k est fixé a zéro.

Au § 11.3.2.2. relation II-11 nous avons précisé que le profil A lisser correspond au
profil net sans bruit de fond. La valeur b, rajoutée, permet d'éviter ia divergence du
processus itératil. En effet, il est facile de voir que certaines des dérivées partielles
deviendraient infinies en dehors du corps du profil de diffraction. D'autre part, les pa-
ramétres initiaux doivent étre donnés sans bruit de fond, d'oll 1'intérét de le soustrai-
re avant 1a procédure de lissage. La valeur b, est fixée dans les calculs gréce & la ma-
trice des relations.
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Pour une itération au cours de l'affinement, le programme caicule un certain
nombre de valeurs permettant de juger de la qualité du lissage. Nous caiculons les va-
leurs suivantes :

x 2
2 = lpo ! Fexp(xl) ch_(x’) | -1 11-24
erreur standard . 0 _ = . P
f n-N It
P 112
coefficient de corrélation; ¢ = — It 2
top! Pl
rrt
|
11-26
f IF, (®)-F &)
{=1 exp | cal
écart type: S=> "

D'autres facteurs nous permettent de juger de la qualité de fa pondération :

$ 2

& | Fexp(xi) F, “(xi) | .27
indice de qualité du lissage : Rp=

2w
=1 o0’
2 I
i 2
2P, P, &) - Fo @)1

indice de qualité de pondération: WRp = = 11-28

i g2
1;21 P . Fexp(xl)
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Pour illustrer et tester le lissage et 1a séparation des raies de diffraction, nous
avons utilisé la poudre 2n0-ex 2n(OH),. L'origine de cette poudre a été donnée au §
121

Les conditions expérimentales sont les suivantes

- anticathode Fer-K,,

- monochromateur avant graphite (raies Ky, ; etK,,)
- angle d'incidence : 10 degrés

- fente collimateur :0,4 mm

- temps de comptage : 3600 secondes.

4.2, Résultats:

La figure 11-8 présente le diffractogramme complet obtenu pour 2n0-ex 2n(OH),.
Pour des raisons pratiques liées a la taille mémoire de notre matérie! informatique,
nous ne pouvons lisser et/ou séparer des zones d'analyse contenant plus de 1000
points de mesure. Nous avons donc découpé ce diffractogramme en quatre zones :

- zone 1 : raie (202),

- 2zone 2 : raie (100),

- zone 3 :raies (002) et (101),

- zone 4 : raies (200), (112) et (201).

Pour les raies de 1a zone 4, nous avons effectué deux anatyses différentes en modi-
fiant le poids accordé aux profits (cf. § 11.3.2.3.2.), afin de tester la qualité des pondé -
rations.

Dans la 2one |, le rapport signal/bruit est relativement faible (de 'ordre de 4).

Le tableau I1I-1 présente I'ensemble des résuitats obtenus pour ZnO-ex Zn(OH),. Les
figures 11-9 & II-13 présentent les profils bruts et les fonctions de lissage. Sur ces
mémes figures sont représentés les polyndmes bruit de fond.

L'analyse des colonnes 7 et § du tableau II-1 montre 1a bonne adéquaﬁon entre
les profils lissés et les profils réels. L'écart résiduel est toujours trés faible.
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Figure 11-8 : Diffractegramme de ZnO-¢x Zn(OH), position basse
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RAgure [[-O . Séparation et lissage raies 20071127201 (NWT = 1)

22-MAR-89/0%: 55 22-MAR-89/10: 43
LISSAGE MASSIF ZNO exZh (OH) 2
RAIES: 200/142/204
ECHANTILLON : 2NO MANIP : ¢
Intensite & PHI = 0.00 PSI = 0.00  PLAR 412 TUBE : FE

100.0 -
90.0 -
80.0 -
70.0 -
60.0 -
50.0 -
0.0 -

30.0 -

10.0 - /\ .
*l'“r/'1¥"ag*j'\f'l T %

g2. g3. 94.

.spactre mesure .. ..spectre lisse NAPT : 8 NWT :4
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22-4AR-89,/09: 55 22-MAR-89,/10: 47
LISSAGE MASSIF 7HO exZi (OH)2
AAIES: 200/112,'204
ECHANTILLON : ZNM0 MANIP : {
Intensite % P4I =  0.00 PSI = 0.00  PLAK 412 TUBE : FE

£00.0
90.0
80.0
70.0
60.0
50.0
- 40.0
30.0
20.0
10.0

—. . .8spectre mesure -- - . Spectre lisse NRPT : 8 NNT :2

Rgure 11-10 ; Séparation et lissage des raies 200/112/201 (NWT = 2)
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Figure I1-11 : Séparation et lissage raies 002,101

22-MAR-89,714: 43 22-HAR-89,'12: 00
LISSABE 240 ex2:i(0H) 2 |
RAIES: 112,200
ECHANTILLON : 2D MANIP : 3
Intensite ¥ PRI = 0.00 PSI = 0.00 PLAN 2 TUBE : FE

100.0

o p
80.0 -
70.0 -~

60.0
50.0 -

40.0

30.0 -~
20.0 -
0.0 -

45. 46. 47. 48. 49,

- . .spectre mesure -~ SpBCtre lisse NPT : B8 NWT :2
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22-MAR-89/12: 14

LLISSAGE ZNO exZN(0H) 2

AAIE BRAGS (100)

ECHANTILLON : ZNO MANIP :© 4
Intensite % PHI = 0.00 PSI = 0.00

100.0 -
90.0 A
80.0 -
70.0 -
60.0 -
50.0 -
40.0

2.0 -~
10.0 -~

22-MAR-89/12: 24

PLAN: 100 TUSE : FE

39.

. spectre mesure

=

T 20

Rgure 11-12 : Lissage de 1a raie | Q0 isoiée.
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Rgure 11-13 : Raie 202 isolée Rapport signal/bruit faible.

22-MAR-89,/11: 16 22-MAR-89,/41: 34

LISSAGE ZMD exZM (OH) 2
RAPPORT signal/bruit FAIBLE
ECHANTILLON : 2ZNO MANIP : 4
Intensite % PHI = 0.00 PSI = 0.00 PLAN: 202 TUBE : FE

100.0 -
90.0 -
80.0 -
70.0 -
60.0 -
50.0 -
40.0 -
30.0 -
20.0 -+gm, PPUVNATES

0.0 -

1014. 102. 103. 104. 105.
. spactre mesure NRPT : B8 NXT :2




Tableau [I-1 . Résultats expérimentaux poudre ZnO.

Plan Imax 28 maxi a { k Ecart res. | & erreur
200 392,58 | 86,987 17,04 1,61 -0,2

112 2158,25 | 89,252 21,85 2,17 -0,015 22,5 0,252
201 967,32 | 90,869 22,72 2,10 -0,12

200 39463 | 86,982 15,48 1,59 -0,24

112 2151,37 | 89,248 22,59 2,31 -0,04 22,0 0,3%
201 959,48 | 90,867 25,56 2,50 -0,13

002 6037,95 | 43,696 7,36 2,10 -0,17 129,0 0,35%
101 10660,49 | 46,065 881 1,867 -0,05 '

100 197,55 | 40,210 8,12 2,10 -0,09 67,1 0,35%
202 346,92 | 102,971 | 26,47 2,49 -0,13 144 0,20%
(1) (2) (3) (4) (5) (6) {7 (8)

- rajes 200/112/201 : poids accordé aux queues du profil

- raies 200/112/201 : poids accordé au corps du profil

- raje 100 : coefficients de Fourier

- raie 202 : rapport signal/bruit faible.

Le pourcentage erreur est défini par :

. {Surface réelle - surface lissée)
Retreur Surface réelle
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La figure 11-13 montre que méme dans le cas de rapport signal/bruit relativement
faible (de I'ordre de 4) le lissage obtenu est encore de bonne qualité. Les figures 11-9
4 11-13 montrent également que 1a procédure de recherche automatique des bornes
des profils donnent des résultats tout a fait satisfaisants. '

Nous présentons & titre de comparaison les résultats obtenus par Sidky-Benabad(3?)
et Devine et all.® (cf. figures 11-14 et 11-15). Sidky-Benabad utilise des fonctions de
Pearson VII symétriques. Devine et all. utilisent des fonctions de Pearson VII ol le
parameétre de forme est fixé entier & 'avance (pseudo-lorentzienne).

Nous pouvons constater que :

- référence (8) : les queues des raies sont trés éloignées du profil réel,

- référence (32) : 1'écart au profil réel dans les queues du profil est faible,
mais il apparait néanmoins que les fonctions de Pearson VII sous 1a forme asymétri-
que proposée donnent de meilleurs résuitats. (Pour pallier & ce probléme, Sydki-
Benabad utilise par 1a suite des fonctions de Mignot-Rondot.)

Par rapport aux fonctions de Mignot-Rondot { ¢f. relation II-7), les fonctions de Pear-
son VII présentent I avantage d'avoir un nombre de paramétres de lissage des profils
plus faible : 5 au lieu de 6 (¢f. relations 1I-7et 11-9).

Afin de s'assurer qQue le lissage conserve toutes les informations contenues dans le
profil réel, nous avons caiculé les coefficients de Fourier des profils réels et des profils
lissés. Nous avons utilisé fes résultats de 1a raie (100) de 200- ex 2n(OH),.

La figure 1I-16 illustre les variations des écarts entre les coefficients de Fourier des
profils réel et lissé. On a posé :

& Aln) = A rolit reet D) - Aproﬁl tisselD)

4 B(n) = B roti oot - B rofit lisse)

avec : A(n=0) = 1 et B(i=0) = 0.
‘Remarque :

Les coefficients de Fourier de ces profils de raje ont été calculés aprés avoir
transformé le profil, obtenu dans I'espace direct en 20, dans 'espace réciproque en
unité s définie par :

sin 8
g
A
Cette transformation s'effectue par interpolation dans l'espace direct.
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Figure 11-15 : Lissage par des pseudo-lorentziennes
(d'aprés Devine)

——= s

Figure 11-14 : Lissage de raies par des fonctions symétriques (d'aprés Sydki-
Bénabad) ]
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-0.002
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- Figure J1-16 : Ecart A entre coefficients de Fourier
' des profils réel et lissé.

On peut noter le trés faible écart entre les distributions des coefficients issus des pro-
fils réels et lissés.

En conclusion, nous pouvons dire :

- le lissage par des fonctions de Pearson VII sous la forme asymétrique
proposée permet une bonne représentation des profils de diffraction réels quelles que
soient 1a forme du pic de diffraction et 1a valeur du rapport signal/bruit,

- le lissage conserve les caractéristiques du profil réef,

- le lissage par des fonctions asymétriques permet de mieux rendre compte
de 1a forme des queues de raie.
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CHAPITRE 11 :
CONTRAINTES RESIDUELLES

ET MICRO-DEFORMATIONS

Plan

Introduction
1. Mesure des contraintes résiduelles par diffraction X
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1.2.Etat de contrainte biaxial :Loi des sin’y

1.3. Etat de contrainte triaxial : Méthode de Dolle et Cohen
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15. Constantes élastisques
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3.1.Echantillons
3.2 Mesure de contraintes résiduelles

3.2.1. Résultats

3.2.2 Etude des oscillations

3.2.3. Mesure de contraintes en intégration

3.2.4 Mesure de contraintes aprés filtrage numérique des profils de raie
3.3. Mesure des micro-déformations

3.3 1 Conditions expérimentales

3.3.2. Methode de Warren-Averbach

3 3.3 Methode des largeurs intégrales de Voigt
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Introduction

Les contraintes résiduelles sont les contraintes multiaxiales statiques en équili-
bre mécanique qui existent dans un systdme mécanique libre de toute force ou mo-
ment extérieurs. Ces contraintes apparaissent suite aux traitements mécaniques ou
thermiques subis par le matériau et sont dues aux hétérogénéités de déformation
d'un domaine du matériau par rapport & un autre. Un matériau polycristailin présente
généralement des grains subdivisés en "domaines” séparés par un réseau de disloca-
tions. Chacun de ces domaines est en fait un ensemble de mailles cristatlines identi-
ques. Comme le montre Maeder, on distingue trois ordres de contrainte de l'échelle
microscopique 2 1'échelle macroscopique (! :

- contraintes résiduelles du troisiéme ordre : 1a déformation & l'échelle d'un cris-
tallite n'est pas homogéne. Elles sont principalement dues & des défauts de réseaux
(lacunes, dislocations, ..). Toutes les sources de discontinuité de déformation créent
des champs de contraintes localement trés variables.

- contraintes résiduelles du second ordre : l1a déformation est ici considérée sur
plusieurs grains du matériau. Elles représentent la moyenne des contraintes du troi-
siéme ordre. Elles sont dues aux désorientations entre grains, au caractére anisotrope
de la déformation plastique des cristallites (incompatibilité de la déformation plasti-
que de grain & grain, ou de phase a phase). '

- contraintes résiduelles du premier ordre ; elles représentent la moyenne des
contraintes du second ordre A 1'échelle du polycristal.

Dans fe cas des matériaux réels ces trois ordres de contraintes se superposent et il est
bien entendu que leurs effets ne sont pas tous identiques : ‘

i. Cas des matériaux monophasés & petits grains : il est difficile de séparer les effets
des contraintes d'ordre 2 et d'ordre 3. Les contraintes d'ordre 2 ne Produisant quun
élargissement du pic, il est convenu de noter 1a contrainte associée ™.

ii. Cas des matériaux monophasés & gros grains : les contraintes d'ordre 2 produisent
un déplacement du pic de diffraction, si bien qu'eile est notée c'™.

iii. Cas des matériaux bi-phasés : on rencontre ici tous les types de contraintes évo-
qués ci-dessus.
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Aussi, les contraintes sont elles classées en trois catégories :

- micro-contrainte : contraintes d'ordre 2 du type c'!® et d'ordre 3 reliées aux
déformations introduites au niveau de la microstructure,

- macro-contraintes : contrainte d'ordre 1.
- pseudo macro-contraintes : contraintes d'ordre 2 du type o™

1 A28
qY

4 H
da ',‘ 1
RHILRRIIN FAVAN

20

uniform  shroin +

or shft of the 0
MACROSIRAN ™™ dffroction peck -
{moacrosiress) y

I
ddp & b f}

~ep b

d. 2
28 joints d i

non unform sirain ypris ce grans

or brocdenng of the
MICROSTRAN ™™ diffraction ~ peck

Figure I11-1: Ordres des contraintes (d'aprés Maeder(!)).

Les macro-contraintes s'obtiennent en mesurant le déplacement du pic de diffraction
correspondant & une distance interréticulaire différente de celle du matériau déten-
tionné libre de toute contrainte. Les micro-contraintes ne sont mesurables que par
analyse de l'élargissement du pic de diffraction X. La figure 111-1 présente schémati-
quement les trois ordres de contrainte et leurs effets sur un pic de diffraction.
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Dans ce chapitre, nous étudierons tout d'abord les contraintes résiduelles, puis les
constantes radiocristaliographiques permettant de tenir compte de l'anisotropie cris-
tallographique. Nous présenterons enfin la technique de mesure et de calcul des
micro-déformations dans le matériau étudié. Les mesures de contraintes ont été ef-
fectudes en utilisant le montage goniométrique w 39,

La distance interréticulaire d,,, entre deux plans cristallins est utilisée comme
jauge de déformation. En effet, suivant la loi de Bragg :

2 'dmn .gin an' A , on obtient par différenciation :

Ad
_mg-cotang Bhkl'ABMl' III-1

hkf

La variation de distance interréticulaire est donc mesurée par la variation angulaire
de la position du pic de diffraction. Cette variation sera d'autant plus grande que 6,
angle de diffraction, sera plus grand.

Remarque : Cette variation peut étre due 4 la mise en contrainte durant la mesure.
1.2, Etat de contrainte biajial ;
1.2.1. Equation mécanique :

Considérons un volume sphérique isolé appartenant a un solide homogéne et iso-
trope. Si on fait subir A cet élément une déformation élastique homogéne, it se défor-
me en un ellipsoide comme l'indique ia figure I11-2.

Les 10is de la Mécanique nous permettent alors d'exprimer les déformations E¢y, c'est

A dire suivant ia direction (¢ y) en fonction des contraintes principales o, o6t 0;. En

considérant d'autre part que la contrainte o', est nulie & la surface du matériau, nous
avons :

1+y 2 2 2 ¥
s”- = . sin v,{crl.cos0+02.sin 0}-5.(0;02) 111-2

On note : cr‘ = al.coszt + az.sinzt
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Eigure I11-2 : Direction de mesure et définition des angles.

On a d'autre part :

le 14V .-V

> S 2 T et S 1 g 111-3
Dans ces relations v et E représentent, respectivement, le module de Poisson et le mo-
dule d'Young. .

Cette relation, linéaire en sin’y, est appeiée loi des sin%y.
12.2. Cas de 1a diffraction d x.

En diffraction des rayons X, seuls les plans (hk1) vérifiant la loi de Bragg partici-
pent 3 1a diffraction (cf. figure I111-3). La déformation est donc mesurée dans une di-
rection particuliére, appelée dlirection de mesure. correspondant 3 la direction norma-
le aux plans diffractants.
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faisceau incident

faisceau diffracté

normale aux pians (hki)

normale A 1a surface de 1'échantiiion

Figure 111-3 . Diffraction d'un faisceau X par un plan (hki)

La figure 111-4 précise les repéres de mesure et de laboratoire [ L ], ainsi que le repé -
re de 1a piéce [P ],

Remarque :
Toutes les grandeurs sont généralement exprimées dans les repéres :

X¢ = grandeur exprimée dans le repére [C] --> repére cristallin,
X! = grandeur exprimée dans le repére [L] --» repére de laboratoire,
X = grandeur exprimée dans le repére [P] --» repére de la piéce.

En supposant que les contraintes de type 0, sont nulles A 1a surface du matériau ana-
lysé, on se référe & un état de contrainte biaxial. Le tenseur des contraintes dans le
repére de 1a piéce s'écrit .

) 0'“ 0'12 0
0'12 0'22 0
0 0 0
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Ce tenseur peut bien entendu s'écrire en termes de contraintes principales :

6, 0 0
c, 0
0 0
X3,P3
L3
|

Figure I11-4 : Repére [P]: piéce [L]:mesure  [X]:repére principal

Les relations (31) et (32) doivent donc étre adaptées au cas de 1a mesure des con -
traintes résiduelles par la méthode de diffraction des rayons X. La déformation mesu-
rée étant relative aux seuls plans (hk1) visés, il convient de tenir compte de 1'aniso-
tropie cristallographique introduite en définissant les constantes S,(hk1) et S,(hk1)
pour les plans considérés. La relation (31) s'écrit donc :

L]

2
E"(hkl) = % S, (hkt) . 0'.. sin'y + S (k) (o +0,) 114
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d -d
avec: 1 . 1+ v(hkD) .. vinkl) .ty ©
zsz(hl(l) E(hk1) , S'(hkl) E(hk]) et € (hki) a

Cette relation nous permet, connaissant §,(hki), S,(hkil) et d, 1a distance interréticu -
laire du matériau non contraint, de caiculer ia contrainte g, & partir de 1a pente et de

l'ordonnée & l'origine de 1a droite Epy en fonction sin’y, comme lindique a figure
111-5.

by |
'\ d -4d
£ by o
by = 4
4]
_

0 / sinzlll
e \ . 1+V
“/- pente: as= - Ty

Ordonnée & l'origine : b-'—%(ol+oz)

Figure 111-5 : Loi des sin’(y)

Pratiquement, on caicule Egy - €, avec € déformation mesuréed y=¢=0°:

d -d d -d,
€ -¢c -8 1. ¢ -
oy 1 d d

0 1
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Cette simplification nous permet d'éviter 1a mesure, toujours trés délicate, de d, dis-
tance interréticulaire du matériau détentionné. L'erreur commise est négligeable.
La loi des sin’y n'est donc valable que dans le cadre de certaines hypothéses :

- le matériau doit étre homogéne, continu et quasi-isotrope,

- les déformations et les contraintes doivent étre homogénes dans le volume tou-
ché par les rayons X,

- on suppose 1'état de contrainte biaxiai, car 1a mesure est superficielie (d, = d ).

Dans certains cas de traitement des matériaux (rectification par exempte), 1a cou-

che superficielle est trés fortement perturbée. La courbe tl‘w = (sinzy) n'est plus li -

néaire du fait de l'existence d'un cisaillement paralléle 2 fa surface du matériau 9 : 1a
courbe se dédouble comme le montre 1a figure 111-6 en présentant deux arcs non su-

perposablesa y > Oety < 0.

—»
sin ¥

Figure ]11-6 : Dédoublement du graphe.
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L'expression de la déformation dans la direction de mesure L, en fonction de 1a dé-
formation E; exprimée dans le repére de 1a piéce [P ) est

d -d

L

€ =8 °.¢ .cos’.sin’y + € _.sin2¢.sin’¥ + €. cosdsin 2¥

oy do 1 12 13 1115

2 2
+£22.sin20.sin v+ E, .sing.sin2¥+ € cos¥

Suivant Dolle et Cohen, les grandeurs suivantes sont introduites :

| .L L d +d
- 1a moyenne a =2 (€ +€ a0y |
12 eyt oy 2<i0 116
| L L d +-d -
-tadéviation: a_ =—(E -€ )=-S¥i v
2 2 eyt ey 2d

En tenant compte de 1'équation 111-5, nous avons :

2 2 2
a =€, +{€ .cos"¢+E .sin2¢ +E,, .sin'¢ -€  }. sin"¥

a, ={€, cost +€  sin¢} sini2 ¥l

On peut constater que a, est linéaire en fonction de sin?y, alors que a, I'est en fonc-
tion de sinl2y|. Ces propriétés nous permettent alors d'évaluer le tenseur complet des
contraintes, & condition de connaitre d,. Cette valeur de d, peut étre obtenue de deux
facons différentes :

- élimination physique des couches superficielles de 1'échantillon et mesure de d,
dans une zone ol 1'état de contrainte est supposé étre biaxial,

- utiliser 1a condition de nullité de 03, en surface de I'échantillon pour, analyti-
quement, caiculer d,.

Ainsi, on obtient successivement :
- €,, par lordonnée & I'origine de 1a droite a, = f(sin’%y) + €,
- (€, - €,,)parlapente deladroite o, = 1(sin>y) a9 = 0° =€,

- (€,,- €,,)par lapente de la droite a, = f(sin?y) 24 = 90° €,

2°
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- €,, par 1a pente de 1a droite a, = f(sinzw) 3¢ =45 S €,

- £, par la pente de la droite a, = f(sinl2y a ¢ = 0° =€,

- €,, par 1a pente de 1a droite a, = f(sinl2yl) & ¢ = 90° -€,

Les éléments du tenseur des contraintes oy dans le repére de la piéce s'obtiennent
alors par la relation :

C_ 1 (e -8 S (k1)

i1 j o 91
> Sz(hkl) > .Sz(hkl)+ 3. Sl(hkl)

avec §;; symbole de Kronecke.

1€ €

+ 633]} 111-7

On trouvera en Annexe 1 les calculs relatifs aux erreurs statistiques de comptage et
systématiques ainsi que leur influence sur 1a mesure des contraintes.

14 Fi

De nombreux auteurs ) 18 ) ont présenté des figures de péles des déforma -

tions ou des largeurs a mi-hauteur. Ces figures portent ¢e nom parce qu'elles sont
construites et obtenues expérimentalement de la méme fagon que les figures de pdles
de texture. Pour différentes positions angulaires (y,4), le calcul de la déformation est
effectué en utilisant la relation II1-1. Cette mesure est ensuite portée sur une figure
de pbles & la position (§,y) correspondante en lieu et place de l'intensité mesurée dans
le cas d'une mesure de texture. Le nom de figure de pdles n'est pas adapté a ce type
de figure pour la raison évidente que le terme "plles de déformation” n'a aucune si-
gnification physique. Nous avons préféré utiliser le nom d'indicatrices car elles pré-
sentent dans l'espace une caractéristique du matériau analysé.
11 est bien entendu que l'exploitation de ce type de figure reste encore entiérement
qualitatif comme le précisent Hoffman et all. '®’. I1s montrent d'ailleurs quil n'y a gé-
néralement aucune corrélation entre la figure de pdles de texture et l'indicatrice des
déformations (cf. figure 1I1-7). Par contre Maurer'™ trouve une corrélation entre
lindicatrice des largeurs a mi-hauteur et la figure de pdles (similitude des lignes de
niveaux).

On peut représenter en fait deux types de figure différentes :

- l'indicatrice de déformation en projection stéréographique,
- l'indicatrice de déformation avec une échelle modifiée en sin’y.

Dans la direction (y,¢) de la projection stéréographique et de la projection avec échelle
modifiée on peut reporter la déformation, 1'écart (28 -2 B,y = o) ou 1a position 28.
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Figures de DQAlﬁ de texture :

plan (200) ; plan(211)

(200}

-~ ’ 2

. (indicatrice de déformation en projection

— stéréographique)

plan (200) plan(211)

jeisl ¢

A28= 0,036° {211}

i+isl :

528 = 0,071°

Figure 111-7 ; Figures de pdles de texture et de déformation.
(seion ] Hoffman et at1.(6))
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11 est alors facile de montrer que, dans le cas d'un état de contrainte purement bia-
xial, l'ndicatrice des déformations a échelle modifiée présente des cercles (st o, = 0,)
ou des ellipses (si 0 = 0,) centrés sur la position y = 0.

I1 est regrettable que peu d'études théoriques portent sur ces indicatrices des défor -
mations. Une analyse plus précise permettrait sans doute d'en tirer des informations
fon r;lus qualitatives, mais quantitatives comme le précisent Brakman ®) Leffers et
all. ™.

Nous avons vu que le calcul des contraintes résiduelles nécessite 1a connaissance
des valeurs des constantes élastiques radiocristallographiques S;(hk1) et S,(hki). Le
calcul de ces valeurs dépend du modéle mécanique utilisé. Les modéles courants pro-

posés sont :

- e modéle de Voigt 10,
- 1e modéle de Reuss (11)
- le modéle de Kroner (12), (13),

Nous nous sommes limités dans cette étude aux matériaux de type cubique. Des étu-
des précises et détaillées ont été proposées pour les autres classes de symétrie pour
ces mémes modéles mécaniques 14,

Dans le modéle mécanique de comportement de Voigt, on suppose que 1'état des
deformations est homogéne dans le matériau. Ainsi les déformations & I'échelle du
cristallites sont égales aux déformations macroscopiques. Nous obtenons pour les
constantes élastiques radiocristaliographiques :

lsg (m)_s(su'ﬁz)s«
2 2 650’5344

230(911*2312)*5312'3«

S' (hk!)=

6so+59«

0u sy, 5, et s, sont les constantes de raideur du monocristal, et s, le terme d'aniso-
tropie, défini par :

= - --l
%0 %811 %2 2 844
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15.2. Calcul avec le modéle de Reuss :

Le modéle mécanique de Reuss considére les contraintes homogénes dans le vo-
lume considéré. Les contraintes microscopiques sont don¢ égales aux contraintes ma-
croscopiques. On obtient aprés calculs les expressions suivantes :

;sz(hkl) s, -8, 3.TlK)s, |
2,2
S(hkl)=s  +T(nkl).s) avec TI(hkl)= @+ l +k1)
2,2
(n?+k?e1h)
Le terme I'(hk1) est appelé facteur d'orientation. Les constantes élastiques radiocris-
tallographiques sont égales aux constantes mécaniques lorsque I'(hkl) =Ty = 0,2

1.5.3. Calcu] avec le modéte de Kréner :

Dans ¢e modéle, on assimile chaque cristallite & une inclusion sphérique qui pos-
séde le caractére anisotrope du monocristal. Chaque inclusion est entourée par 1a ma-
trice isotrope formée par l'agrégat polycristallin. Cette matrice posséde les propriétés
macroscopiques du matériau. L'étude du comportement d'une inclusion anisotrope
dans un milieu isotrope conduit a introduire un tenseur t,,, appelé tenseur de polari-
sation. Pour une inclusion sphérique, 1'éiément t ., du tenseur de polarisation s'ex-
prime facilement en fonction des invariants (x, y, v) du tenseur des constantes de rai-
deur du monocristal et des modules d'Young E et de compression G. Le calcul de la
valeur de t,, conduit aux constantes élastiques radiocristaliographiques :

%s (kD) = S - 311-5.1(nkD] ¢

2
S (hkl)-l-lven-s.r(nm)l.t avec rinx)=bk’ *‘” + k%)
1 E 26 44 (82 i? s P

Contrairement & la mesure des contraintes résiduelles ol la position du pic de
diffraction nous intéressait, dans la mesure et le calcul des micro-déformations, seute
1a forme du pic est analysée. En effet, on admet usuellement que 1'élargissement des
pics de diffraction est du & 1a taille des domaines de diffraction cohérente, aux fautes
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d'empilement dans certains plans hki et aux micro-contraintes (contraintes d'ordre 2
et 3). 11 est possible & partir de quelques mesures de séparer les effets de taille et de
déformation & partir de 1a forme d'un profil de raie de diffraction X (1) (16) (17)

2.2. Analyse d it de raie -

Outre le fait que le profil de diffraction est déplacé par les macro-contraintes,
celui-ci contient d'autres informations. En effet, le profil de diffraction observé résul -
te de la superposition d'un certain nombre de facteurs dont les principaux sont les
suivants :

- le bruit de fond (cf. S I1.1.3.),

- les imperfections cristallines (taille, micro-déformations, fautes, etc..),

- Ia géométrie instrumentale (géométrie, absorption, distribution du rayonne -
ment, etc ...). '

Pour atteindre les grandeurs qui nous intéressent, & savoir les imperfections cristalli-
nes, il nous faut séparer les divers facteurs énoncés ci-dessus. Nous avons & notre
disposition plusieurs méthodes que 1'on classe en trois groupes :

- les méthodes utilisant 1'analyse de Fourjer (13) (19) (20)
- les méthodes utilisant les targeurs intégrales (21) (22) (23)
- les méthodes utilisant les variances (9.

Les deux premiéres approches restent les plus usitées et sont comparables dans leur
principe puisque toutes deux utilisent une déconvolution pour effectuer 1a séparation
et le calcul des grandeurs assocides aux imperfections cristallines. D'autre part, toutes
deux nécessitent la mesure d'un profil de diffraction d'un échantillon standart conte-
nant les seuls effets d'élargissements instrumentaux.

Rappelons tout d'abord 1a définition de 1a largeur intégrale. Par définition, cette
grandeur est donnée par la relation :

20
2
p (26) = W _[ P'(20) . d(28) ol P'(26) représente la distribution
max 28, de la puissance totale diffractée.

Suite & de nombreuses autres méthodes utilisant les targeurs intégrales (Wagner, Wil-
liamson et Hall, Scherrer) (25, 1a méthode des largeurs intégrales de Voigt a été pro-
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posée par Langford (26) gite repose sur le fait quun profil de diffraction X peut étre
représenté, en premiére approximation, par une fonction de Voigt (27) (¢f. Annexe 2).
Elles résultent de 1a convolution d'une fonction de Cauchy et d'une fonction de Gauss.
Soit :

- h(s) 1a distribution de l'intensité diffractée par 1'échantilion analysé,
- g(s) 1a distribution de I'intensité diffractée par un échantilion standart,
- 1(s) 1a distribution de 'intensité diffractée de la raie vraie,

alors on sait que h(s) résulte de la convolution des fonctions g(s) et f(s) (28).

h(s) = I f(u) . g{s-u).du 111-8

Si les fonctions h, g et f sont supposées étre de forme voigtienne, on peut alors écrire
pour les composantes de Cauchy (indice C) et de Gauss (indice G) de ces fonctions :

ns)= |1 () gew. du
h(s)s [1 (W) .g (s-). du

Les largeurs intégrales des composantes de Cauchy et de Gauss de la fonction { sont
alors obtenues par les relations suivantes :

f h
B.=P. ﬂ% 1-g
(B = (2 - (82

En utilisant les relations de I'Annexe 2, Langford (29 et De Ketjser et a1, (39-31) mon -
trent que les composantes de Cauchy et de Gauss peuvent étre déduites du rapport 2w
/ P, appelé facteur de forme, mesuré pour les profils h et g. Ils proposent alors les
relations approchées sulvantes obtenues par lissage numérique :

2% 42,0207 - 04803 21,7756 22

p I11-10

% - 06420 + 1,4187 [22._2 22043 (22) +1,8706 (22
p p = P B

Les valeurs de la largeur intégrale p et du facteur de forme de 1a fonction f sont obte-
nues par les formules empiriques suivantes :
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%ﬁ -%xJI +5‘ nk% 4 - 0,234x0” 170K

2 -
%"’-, /1—';1‘— {-x/m +Vk% 4 }-0,1869.6 7 ¥ aveck =

P
Yap,

11 suffit donc de mesurer les largeurs & mi-hauteur w et les largeurs intégrales p des
profils expérimental h et standart g pour obtenir les largeurs intégrales des compo-
santes de Cauchy et de Gauss de chacun des profils. Les relations I11-9 et I1I-10 per-
mettent quant & elles d'effectuer une déconvolution et d'obtenir par 14 méme les lar-
geurs intégrales des composantes de Cauchy et de Gauss du profil pur élargi f conte-
nant les informations microstructurales désirées.

11 est généralement admis que la contribution de l'effet de taille des domaines cohé-
rents de diffraction est entiérement représenté par une distribution de type Cauchy.
La dimension apparente des domaines de diffraction cohérente est alors donnée par
la relation classique de Scherrer :

D= q A avec A longueur d'onde . 1I-11
B ¢ 08 8
Les micro-déformations sont représentées par une distribution de type Gauss. On ob-
tient alors par différenciation de 1a loi de Bragg :

f |
;. t:ng II-12
4tan 8

11 convient toutefois de noter que la valeur de la déformation obtenue ne correspond
pas & celle de 1a méthode de Warren-Averbach. Dans le cas ol la distribution des
micro-déformations suit une 1oi de type Gauss, alors on obtient la relation évidents

1
i % [om <ol 111-13

Dans cette expression < e%>!/2 représente 1a moyenne quadratique des micro-
déformations calculée par 1a méthode de Warren-Averbach. I est bien entendu que
dans le cas de matériau présentant des contraintes résiduelies, 1a relation I11-13 de-
vient :

1
2

3--2‘-@ (<ol -<o?) 111-14
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2.4 Méthode de Warren-Averbach : (cf. Annexe 3)

Comme dans 1a méthode précédente, le profil réel h(s) résuite de la convolution
d'un profil instrumental g(s) et du profil vrai {(s) (cf. relation I11-8). Pour effectuer la
déconvolution, ¢'est A dire retrouver f(s) connaissant h(s) et g(s), on utilise la méthode
de Stokes!!%). Cette méthode utilise les propriétés des transformées de Fourier. On
montre que :

H(L) = F(L) = G(L) I11-15

ol H(L), F(L) et G(L) représentent les transformées de Fourier inverses complexes des
fonctions h(s), f(s) et g{s). La signification de la variable L, liée au nombre harmoni-
que n des séries de Fourier, est donnée en Annexe 3.

La méthode de Stokes permet de calculer les parties réelles et imaginaires de F(L) par
les relations suivantes .

| BWG W HLS L)

GA(L)+ 6(L)
111-16

| BLS M- LG

i 2 2
Gr(L) + Gi (L)

aved .
F (L) et G (L) parties imaginaires de F(L) et G(L)

F(L)et G _(L) parties réelles de F(L) et G(L)

Notons que sl 1'analyse est effectuée en prenant le centroide des raies de diffraction
comme origine, les coefficients imaginaires sont proches de 2éro.

Les coefficients de Fourier réels de la fonction f(s) sont alors reliés aux micro-
déformations et 1a taille des domaines de diffraction cohérente par 1a rejation :

D S
Ar(L,p)-A(L).A (Lp) 111-17

AY(L) " coefficient de taille
AS(L p) coefficient de distorsion
P ordre de 1a réflexion

On montre que le coefficient de taille est indépendant de l'ordre de la réflexion & I'in-
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verse du coefficient de distorsion (ou de micro-déformation). C'est cette dépendance
suivant l'ordre de la réﬁeﬁon qui est utilisée pour séparer ces deux coefficients (cf.
Annexe 3).

L'application de la méthode de Warren-Averbach nécessite donc la mesure d'au-
moins quatre profils pour pouvoir effectuer ia séparation des effets de taille et de dis-
torsion.

3. RESULTATS EXPERIMENTAUYX :
A ntill

Les mesures de contraintes résiduelles et de micro-déformation ont été effec-
tuées sur des échantillons d'aluminium fournis par PECHINEY.
Nous disposons :

- d'une plaque d'aluminium 7075 état T6 billé,
- d'unepoudre daluminium Baudier A9 recuite 100 h & 350°C enrobée dans
l'araldite.

L'échantillon d'aluminium nous a servi de référence dans la mesure des contraintes
résiduelles. En effet, 1a valeur de contrainte fournie par PECHINEY est :

Cy= -73+/- 10 MPa

La poudre d'aluminium nous a servi d'échantilion standart dans 1a mesure des micro-
déformations.

Les conditions expérimentales sont les suivantes :

- anticathode : Fer raie Ko,

- angle d'incidence : 73,09° (position de Bragg) raie (400),
- monochromateur : graphite avant,

- angles y positif et négatif, 0 <y < 60°

-4y = 15°, 44 = 0°,

- plan (400), 28 = 146,185°,

- temps de comptage : 600 secondes.
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Le tableau IlI-1 présente les résultats des mesures effectuées pour I'échantillon

d'aluminium 7075 état T6 billé.

Les valeurs des constantes élastiques S,(hk1) et S,(hki) ont été calculées avec le mo-

déle de Voigt :
$,(400) = - 0,464.10"> MPa™!
$,(400) = 0,367.1074 MPa™!

Le tableau I11-1 contient les diverses mesures de contraintes effectuées en utilisant
toutes les méthodes de positionnement programmées, & savoir :

- analyse du profil brut : centroide, maximum de la parabole, milieu de corde
- analyse du profil lissé : centroide, maximum fonction de lissage.

Méthode de positionnement Contrainte et erreur en MPa
centroide -99 +- 13
mazimum parabole -64 +- 19
milieu de corde =21 +- 19
centroide fonction de lissage -75 +- 14
maximum fonction de lissage -80 +- 18

Tableau 111-1 : Mesure de contrainte
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Intensite X PHI =  0.00 PSI = 0.00

100.0
80.0
80.0
70.0
60.0
50.0
40.0
30.0
20.0
10.0

TUBE : FE

S L B s I S M e e
108. 109. 110. 144, 142. 443,

Figure 111-8 ;: Profil de raie de diffraction plan (222)a ¢ = 0°, y = 0°.
(Temps de comptage : 600 secondes)

L'analyse du tableau I111-1 améne plusieurs commentaires :

- en tenant compte de 1'erreur de mesure, 1a valeur de contrainte calcuiée est en
bon accord avec la valeur de référence donnée,

- l'utilisation d'une fonction de lissage (fonction de Pearson VII asymétrique)
donne des résuitats satisfaisants, _,

- la valeur obtenue en utilisant le milieu de oordo est aberrante. Ceci s'explique
facilement par le fait que les profils de raie ont une forme trés irrégutiére (la figure
111- 8 présente le cas de 1a raie (222) de cet échantilion),

- comme le précise Maeder (1), s oscillations observées dans la distribution des
angles 26 en fonction de sin%y sont dues essentiellement 4 fa taitle des grains consti -
tuant 1'échantition.



D'autre part, 'analyse du tableau III1-1 montre 1'intérét de pouvoir disposer du plus
grand nombre de grandeurs mathématiques permettant de définir avec précision la
position du pic de diffraction. En effet, 1a qualité des enregistrements et 1a forme des
pics de diffraction interdit & priors le choix d'un type de positionnement du pic de
diffraction. Nous avons pu remarquer que la méme technique de positionnement d'un
profil de raie ne pouvait étre utilisée dans toute la gamme d'angles y. C'est pour pal-
Her ce type de probléme que nous avons pris le parti de calculer toutes les grandeurs
permettant de positionner le pic de diffraction. C'est par une analyse visuelle & posta -
rierd de tous les profils de raie que le choix de 1a grandeur est effectué.

Comme nous I'avons précisé ci-dessus, de fortes oscillations perturbent 1a mesu-
re des contraintes résiduelles. La cause de ces oscillations semble devoir étre attri-
bude a la taille des grains constituant 1'échantilion. Nous avons alors effectué deux sé-
ries distinctes de mesures de contrainte :

- mesure de contrainte & ¢= 10°
- mesure de contrainte a ¢ = 20°

En effet, si I'échantillon ne présente pas les mémes caractéristiques au niveau de la
taille des grains selon ces directions, les courbes en sin®y ne doivent pas présenter le
méme caractére oscillant.

Les figures I111-9 et 10 présentent les variations des diverses grandeurs mesurées
dans les méme conditions expérimentales qui sont les suivantes :

- échantilion : aluminium état 7075 T6 billé Oy = - 73 £10 MPa
- anticathode : Cu Kot

- temps de comptage : 600 secondes

~Ay =5°% Ap=0° avec Ocy < 45° ot 10<9<20°

- angle d'incidence : 68,84° (position de Bragg)

- plan : (422).

Chaque mesure a été répétée trois fois avec un temps de comptage de dix minutes
afin de s'assurer d'une bonne qualité de profil.

D :mesureda¢=10° B :mesured¢=20°
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Figure I11-10 : Variation de I'intensité diffractée en fonction de sin?y.
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Les contraintes calculées a partir de la figure I111-9 sont :

G’_lo,s-GSt 6 MPa

Oy =-982 11 MPa

Une série de mesure pour une direction ¢ variant de 0° a 90° a donné le résultat sui-
vant .
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6(‘I' - /

1% i \

ool \'/_d_/'

40 -

30 F

20+

10

o v ¥ v ] v Ll v 1] v L
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Figure I11-11 : Variation de ia contrainte -0y en fonction de I'angle ¢.

Ces résultats montrent clairement que 1a mesure est largement tributaire de 1a direc-
tion de 1a mesure. Iis montrent également qu'aucune corrélation n'a pu étre établie
entre intensité du pic de diffraction et les oscillations observées.

Une technique couramment employée pour atténuer l'effet de taille de grain
consiste & faire osciller I'échantillon de + Ay suivant I'angle de déclinaison y. Cette os-
cilfation permet donc d'effectuer une moyenne de la mesure des déformations. Une
autre technique consiste & augmenter le volume diffractant en modifiant 1a taille de 1a
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tache de diffraction sur 'échantillon. Cette derniére technique s'est avérée inopérente
dans notre cas. En effet, les oscillations, bien qu'atténuées, étaient encore présentes.
Pour simuler l'oscillation de I'échantilion autour de 1'angle y, nous avons effectué une
série de manipulations par intégration discontinue le long de rayons a ¢ constant. -
L'intégration “continue” est rendue impossible du fait que l'interface de pilotage du
moteur y n'admet pas de vitesse d'intégration inférieure 4 0,1 s/degré.

Nous avons donc remplacé I'intégration continue par une intégration discontinue sur
des plages Ay = 5° par pas de 0,1°. Sur la totalité de 1a plage angulaire Ay, les profils
sont “additionnés”. Il en résulte que le profil obtenu représente une moyenne sur
tous les domaines en position de diffraction dans l'intervalle considéré. La déforma-
tion ainsi mesurée correspond alors a la moyenne des déformations de la totalité des
domaines diffractants visés. Cette technique permet d'atténuer les oscillations des
graphes en sin%y si et seulement si les causes responsables de ces oscillations s'annu-
lent par un effet de moyenne.

Comme au paragraphe précédent, nous avons effectué ces mesures sur les rayons
(moyennées sur trois analyses) pour les angles ¢ = 10° et ¢ = 20°.

La figure III-12 présente les deux courbes obtenues pour la position du centroide en
fonction de sin?y.

136.4

138,3

' 38. l I ¥ M T M '
0,000 0,100 0,200 0,300 0,400 0,500

Figure I11-12 : Position du centroide en fonction de siny comptage
én intégration discontinue.
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La mesure en intégration moyenne, au sens statistique, les déformations de ces do-
maines. Au niveau du pic de diffraction il n'y a pas annulation, mais superposition
des différents pics de diffraction de tous les grains en position de diffraction.

La mesure de contrainte effectuée selon cette méthode donne :

-¢ -loo,c.,10° =-73+12 MPa
-.'20",0‘,20' =-72% 14 MPa.

avec les conditions expérimentales suivantes :
- échantillon : aluminium état 7075 T6 billé oy = - 73 £10 MPa
- anticathode : Cu Kot
- temps de comptage : 600 secondes
-Ay=5°parpasde 0,1° ¢ = 10°6t 20°
- angle d'incidence : 68,84° (position de Bragg)
- plan : (422).
Ces mesures sont en plein accord avec 1a valeur théorique 73 + 10 MPa.

Pour illustrer les effets d'atténuation et vérifier que 1a contrainte est en fait indépen-
dante de la direction ¢ de mesure, nous avons effectué une mesure de contrainte :

- en pointé,
- en intégration discontinue.

La figure 111-13 présente les résuitats obtenus pour la direction fixe ¢ = 80°.
Les contraintes calcuiées donnent :

~42080°,04.80r =-0832 12 MPa mesure en pointé,

-¢ = 80°,04.50c = - 74 & 11 MPa mesure en intégration discontinue.
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Figure 111-13 : Position du centroide en fonction de sin%y a ¢ = 80°.
A mesure en pointé A mesure en intégration discontinue.
Cette étude montre que 1a mesure en intégration discontinue permet d'atténuer les
osciliations dues 4 1a taille des grains de I'échantilion. Eile permet de remplacer avan-
tageusement, dans notre cas, 1'oscillation de 1'échantilion autour de 1'axe Y.

3,,,23 veletl

Nous utilisons une technique classique en spectroscopie et utilisée fréquemment
en diffractométrie : le filtrage numérique des profils de raie par un filtre de Fourier.
Nous utilisons dans nos calculs 1a technique mise au point et développée au Labora-
toire de Réactivité des Solides & 1'Université de Dijon. On trouvera en Annexe 4, les
é1éments de cette technique 29,

La figure II1-14 présente en surimpression le résuitat d'un filtrage numérique sur 1a
raie (400) de 1'aluminium 7075 état T6 billé. |

3.2.3.1 Analyse de profils de raies filtrés :

Le filtrage numérique ne présente d'intérét que si il conserve les grandeurs ca-
ractéristiques des profils analysés. Ainsi, nous avons comparé les résuitats d'une ana-
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lyse de profil dans les trois cas suivants pour les angles y =0° et 15°:

- analyse du profil brut

- analyse du profil brut filtré numériquement,

- analyse du profil brut lissé par une fonction de Pearson VII asymétrique.
PHI = 0.00 PSI = 0.00 PLAX 400 TUBE : FE

Figure 1II-14 ; Filtrage de la raie (400) de I'aluminjum.

Le tableau 111-2 résume les résultats obtenus.

On peut constater que les valeurs obtenues dans les colonnes (2) et (3) sont peu diffé-
rentes. L'analyse du profil brut, colonne (1), donne des résultats souvent aberrants
pour les largeurs & mi-hauteur. Un profil de raie est de forme voigtienne si son fac-
teur de forme est compris dans les limites suivantes (cf. Annexe 2) :

0,63662 <f <0,93949

On peut remarquer que les facteurs de forme f = 2w/p restent compris dans ces limi-
tes, sauf pour le profil brut. On peut attribuer cet écart & 1a mauvaise qualité du profil
étudié et 1a méthode de calcul des éléments descriptifs du profil de raie.

L'écart observé entre les profils lissé et filtré peut étre attribué au fait que la fonction
de lissage s'écarte du profil réel sur le flanc gauche du profil & cause de la composante

Ka2:
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¥ Grandeur profil brut profit brut filtré| profil brut lissé
centroide <26 145,856 146,036 146,164

S | 2wen°28 0,783 1,301 1,161

;"' Pen® 28 1,441 1,701 1,553
facteur de forme 0,543 0,7643 0,747
centroide <26 145,986 146,087 146,061

in | 2wen®28 0,905 1,350 1,294

> fen° 28 1,493 1,786 1,641
facteur de forme 0,606 0,7559 0,7885

Tableau I11-2 ; Comparaison des analyses de profils (y = 0 et 45°)

Afin de vérifier que le filtrage n'introduit pas d'erreur notable dans l'exploita-
tion des résultats, nous avons effectué une mesure de contrainte résiduelle en utili-
sant les valeurs obtenues pour les raies filtrées numériquement.

Les conditions expérimentales sont les suivantes :

- échantition : aluminium état 7075 T6 billé oy =-73+10 MPa
- anticathode : Fer Ko

- temps de comptage : 600 secondes

-Ay = 15° Ap = 0°, -60 <y < 60°

- angle d'incidence : 73,09° (position de Bragg)

Le tableau I1I-3 résume les résultats obtenus pour le profit brut filtré numérique-
ment.
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position de mesure contrainte et erreur en MPa

centroide -93 18 MPa
maxi parabole -55 28 MPa
mitieu de corde -§3+18 MPa

Tableau I11-3 : Mesures de contraintes aprés filtrage.

Les valeurs obtenues sont comparables a celles obtenues en utilisant les raies brutes
{cf. tableau III-1). On peut constater que 1a valeur obtenue par le milieu de corde
donne, cette fois, une valeur cohérente pour la contrainte calculée.

En conclusion on peut constater que le filtrage numérique des raies de diffraction :

- conserve les grandeurs descriptives,

- permet aisément de calculer ces mémes grandeurs,

- n'introduit aucune erreur supplémentaire lors de l'exploitation des résultats de
I'analyse.

On trouvera en Annexe 4 les caractéristiques du filtre employé et le choix des coeffi-
clents de filtrage utilisés.

5.3 Mesure des micro-dé{ormations
3.3.1. Conditions expérimentales :
Les conditions expérimentales sont les suivantes :

- anticathode : Fer raje Ko,

- angle d'incidence : 24,475° (111) et 55,956° (222) (positions de Bragg),
- monochromateur : graphite avant,

- plans (111) et (222),

- temps de comptage : 600 secondes.
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3.3.2. Résuiltats : (Méthode de Warren-Averbach)

Les plans réticulaires utilisés pour cette analyse sont les plans (111) et (222) des
échantillons utilisés précédemment.
Notre choix s'est porté sur les plans (111) et (222) car ce sont les seuls qui permet-
tent d'effectuer I'analyse de Warren-Averbach dans de bonnes conditions de diffrac-
tion. La poudre d'aluminium Baudier a servi d'échantilion de référence (raiess élar-
gies par les seuls effets instrumentaux et géométriques/profit g).
Les résultats obtenus sont 1a taille des domaines de diffraction cohérente et la distri-
bution des micro-déformations.

La figure 111-16 présente les distributions des coefficients de taille et de micro-
déformation pour 1'échantillon d'aluminium 7075 état T6 billé.
Le tableau II11-4 résume les principaux résultats de I'analyse des raies de diffraction
pour les raies étudiées. Ces résultats sont relatifs aux raies K, ;.

Echantilion Plan (hki) 20 on °20 pen °20
standart (111) 0,170 0,2070
standart (222) 0,220 0,5536
Al 7075 T6 billé (111) 0,218 0,2680
Al 7075 T6 billé (222) 0,591 0,8406

Tableau I11-4 : Analyse des raies brutes pour
la méthode de Warren-Averbach

A partir de fa figure III-15en tenant compte de I'Annexe 3, nous obtenons les valeurs
suivantes :

~Detf. = "0 "

- [¢€%512] 10 0,0017

La taille des domaines de diffraction cohérente est “infinie” car, comme on peut le
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remarquer sur 1a figure I11-16, 1a courbe AP(L) décroit lentément lorsque L varie. Cela
se traduit physiquement par une taille de domaine supérieure a 0,3 um.

ALUMINIUN STANDART

ANALYSE DE FOURIER

ECHANTILLON ¢ ALUMINIUM |
Conttictent PHI = 0.0 PSI = 0.00  PLAN 144 TUBE : FE
1.00 7

= L

0.70 -
0.60
0.50 < *
0.40
0.30 4
0.20 T

0.40 N e e T ——
0.00 - ’
«0.10 "9 -

-o'zo TTlllllTlll])lll1‘llYllll!ll

. . i
50.0 100.0 150.0 200.0 250.0
—_—toet. AJ() —aCoef. P(L) # 116.42

Figure I11-15: Coefficients de distorsion et de taille Al 7075 état T billé.

13.3.3. Résultats : (Méthode des largeurs intégrales de Voigt)

L'application de la méthode des largeurs intégrales de Voigt nécessite la sépara-
tion des raies K, et K,,. Les raies composites ont donc été séparées en utilisant les
programmes présentés au chapitre précédent.

L'analyse porte alors sur la seule raie K.
Le plan réticulaire utilisé est le plan (111) des échantilions suivants :

- aluminium 7075 état T6 billé,
- aluminium Baudier AQ recuite 100 h & 350°C enrobé dans 1'araidite.

Le tableau I11-5 présente l'ensemble des résultats de I'analyse effectuée. 11 constitue
un exemple d'utilisation de 1a méthode des largeurs intégrales de Voigt.



Grandeurs Standart (111) g AIT6 (111N Commentaire
2 wen °(20) 0,170 0,218 mesure
B en °(20) 0,207 0,268 mesure
2w/ 0,82086 0,81343 facteur de forme
Be/B 0,43002 0,45515 . refation 111-10
Be/B , 0,70529 0,68662 refation I1I-10
Be 0,08905 0,12198 "
Be 0,14606 0,18401 "

Tableau I11-5 : Méthode des largeurs intégrales de Voigt.

A partir des relations III-9 nous obtenons les largeurs intégrales des parties de Cau-
chy de Gauss du profil vraif .

pl=003293 en(28) P =0,11192 en°(26)
Les relations 111-13 et 111-14 nous permettent alors de calculer :

D, = 3700 A é =0,0011

Seuls les résuitats concernant 1a taille des domaines de diffraction cohérente, ob-

tenus par les deux méthodes, peuvent étre comparés. Toutes deux indiquent une taii-
le relativement importante supérieure & 3700 A. Cela confirme donc les hypothéses
présentées au paragraphe précédent. Les oscillations des courbes en sin®y sont don¢
bien dues a la grande taille des domaines diffractants.
Les deux valeurs relatives aux micro-déformations, bien qu'on ne puisse les compa-
rer, sont du méme ordre de grandeur. Nous pouvons donc affirmer que les résuitats
obtenus par ces deux méthodes sont” cohérents, et que l'application dune méthode
simplifiée d'analyse des effets microstructuraux est justifiée.

3.4. Conclusions :
Les résuitats obtenus dans ce chapitre montrent que le compteixr courbe CPS120
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permet d'effectuer les principales analyses courantes sur les matériaux.
En effet, nous avons pu effectuer :

- l]a mesure de contraintes résiduelles,

- 1a mesure des micro-déformations par la méthode de Warren-Averbach,

- 1a mesure des micro-déformations par la méthode des largeurs intégrales de
Voigt.

Nos résultats ont montré que, dans chaque cas d'analyse, les résultats obtenus sont
cohérents.

Concernant 1'analyse de Warren-Averbach, on peut penser qu'une des limitations du
compteur pourrait étre le pas d'échantitionage des raies de diffraction. En effet, ce pas
d'échantilionage est fizé par le pas du compteur. Or, on montre que la précision du
caleul des coefficients de Fourier, nécessaire pour 'application de la méthode, est im-
posée par le pas d'échantillonnage. Le nombre de point d'échantillonage sur les raies
de diffraction de faible largeur 4 mi-hauteur peut donc poser des problémes. Seules
une pratique et une utilisation sur des échantillons variés permettront de déterminer
si le pas d'échantilionnage est un facteur limitant. Dans notre cas, les pics étant relati-
vement larges, ce probiéme ne s'est pas manifests.

Remarque :

Bien que le compteur courbe permette la mesure simuitanée de plusieurs raies
de diffraction aux grands angles, il est impossible d'utiliser plus d'une raie & la fois
pour effectuer une mesure de contrainte résiduetle. En effet supposons que la mesure
en position de Bragg soit effectuée sur la raie d'indices (hk1), d'angle de Bragg 8. La
normale aux plans (hki),, d'angle de Bragg 8,, pointera dans une direction de mesure
(9,)¥,) différente de la direction de mesure (,y) comme l'indique 1a figure III-16. Les
relations entre ces angles sont données par les relations suivantes :

MM .M avec’ .....M
sy, 2 111-1
-19

oS y, = C08 y. €08 (8,-8,)

2
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Introduction :

Dans ce chapitre, nous présentons de nouveaux outils d'analyse quantitative des
propriétés des matériaux.
En effet, suite aux travaux de Leffers et all!!), Maurer'?, Hoffman et all.(*), Brak-
man'4), Sprauet et all.”%), nous avons développé le concept de figures indicatrices. Pour
cela, nous utilisons toutes les informations recuetllies par le compteur courbe CPS120.
La position du pic de diffraction mesurée pour différentes valeurs des angles y et ¢ a
déja été utilisée pour construire les indicatrices de déformations (cf. § I11.1.2).

Mais lors de 1a mesure du profil, outre la position du pic, il et possible de calculer sys-
tématiquement :

- 1a largeur intégrale du pic p (ou sa surface)
- 1a largeur & mi-hauteur 2w (ou & hauteur de corde donnée).

I1 est ainsi possible de créer deux types d'indicatrices :

- une indicatrice de la largeur intégrée,
- une indicatrice de 1a largeur & mi-hauteur.

Bien entendu, on peut construire, par une combinaison de ces derniéres, une indicatri-
¢e du facteur de forme du profil de raie défini par

2w
= V-1

Mais de nombreux problémes se posent :

- les mesures précises de la largeur intégrée p et de 1a largeur & mi-hauteur 2uw
nécessitent des temps de comptage relativement longs,
- l'exploitation de ces indicatrices.

L'obtention d'une indicatrice de déformation ne pose pas de probléme majeur,
puisquil suffit de calculer, en chaque point (y.¢4), 1a position du centroide du pic de
diffraction, ou le maximum de pic par 1a méthode de 1a parabole.

Par contre I'obtention d'une indicatrice du facteur de forme nécessite un traitement
particulier des rajes analysées.

Nous nous proposons d'abord d'exposer la méthode générale d'obtention d'une indica-
trice quelconque, puis nous développerons plus particuliérement les traitements of-
foctués pour obtenir l'indicatrice de facteur de forme, et enfin nous proposerons une
méthode d'exploitation de ces indicatrices.

105



v: Tilting axis

¢ : Azimuth axis
(normal to the sample)

Figure IV-1 : Principe de 1a mesure d'une indicatrice

A A
e > ¢ /_ A
. / \ \
[ o ”
sz.m ¥ 921. stéréo. y
M(4, sin’y) M ¢, proj.(y, )

Figure IV-2 : Echelles des indicatrices.
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1 OBTENTION D'UNE INDICATRICE :
1.1 Mesure ;

Le principe de mesure est identique A celui utilisé pour 'obtention d'une figure
de ples de texture. L'échantillon est positionné dans 1'espace par des rotations d'an-
gles y et ¢ A pas constant (cf. figures 1V-1 et 2). Contrairement 4 1a méthode de mesu-
re en texture qui calcule l'intensité du pic par intégration de l'intensité durant le
mouvement de l'échantilion, 1a construction d'une indicatrice s'effectue en “pointé” a
chaque position (y ¢).

D'autre part le temps de comptage en intégration pour la mesure d'une figure de pdles
est relativement court (de I'ordre de 5s).

Ce temps de comptage est trop faible pour pouvoir obtenir des informations précises
sur le profil de diffraction. Aussi, avons nous porté ce temps de comptage a plusieurs
minutes. Ceci limite considérablement le nombre de points de mesure. En effet une fi-
gure de pdle classique contient environ 2970 points de mesure, ce qui, pour une indi-
catrice, conduirait, par exemple, & un temps de mesure de 46 heures en comptant une
minute par point!

C'est pourquoi, bien que rien ne l'interdise, nous avons pris le parti de réduire le
nombre de points de mesure en augmentant la grille de mesure (y 4).

Pour {'exemple précédent, ce choix nous conduit A un temps de mesure, hors calcul, de
12 heures. Mais considérant la symétrie des échantillons analysés, il est possible de se
limiter au quart ou 4 une demi indicatrice, soit 3 heures ou 6 heures.

1.2 Figures:

Comme nous 1'avons précisé au § 111.1.2, nous pouvons tracer les indicatrices
sous deux formes différentes :

- indicatrices & échelle modifiée en sin?y,
- indicatrices stéréographiques.

Elles sont présentées sur la figure IV-2.
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Nous traitons ce cas particulier car l'obtention d'une indicatrice du facteur de
forme nécessite le calcul de la largeur intégrée et le calcul de 1a largeur 4 mi-hauteur.
Nous avons précisé que les temps de comptage sont relativement faibles. La figure
I11-8 présente une raie de diffraction obtenue pour 1'échantillon d'aluminium 7075
T6 billé. On peut constater que ces raies sont d'autant plus difficiles A analyser que le
temps de comptage sera faible. Or les calculs de l1a largeur & mi-hauteur et de 1a lar-
geur intégrée doivent étre précis pour pouvoir étre utilisés ultérieurement.

Clest pgurqum nous proposons le filtrage préalable des rajes de diffraction avant tout
cateul!

1. Méthod 1:
Deux cas particuliers se présentent :
- 'analyse porte sur la raie composite contenant K, ; et Ko,
- 'analyse porte sur 1a seule raie K, ;.

Les principales étapes du calcul aprés enregistrement de la raie de diffraction sont :

i
soustraction du bruit de fond

|
correction de Lorentz-Polarisation-Absortion

l
calcul de 1a surface par 1a méthode de Simpson

et du centroide de la distribution spectrale

/
séparation des raies K, | et Ky \
l
filtrage de 1a raie K, filtrage de la raie composite

\ /

calcul du maximum de 1a raie filtrée
et non filtrée par le maximum de la parabole

mesure de la largeur & mi-hauteur compensée
et de la largeur intégrale.
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Remarque :

La technique de séparation présentée au chapitre III ne peut étre appliquée

dans ce type de mesure du fait du temps d'analyse et de 'obligation d'introduire ma-
nuellement les parameétres initiaux Aussi, par souci de simplification et de non-
intervention durant la mesure, avons nous appliqué la méthode de Rachinger!” pour
séparer les raies K, et K ,. Les points “décimaux" de 1a raie de diffraction sont obte-
nus par interpolation de Lagrange 4 cinq points.
Rappelons briévement la méthode de Rachinger. On considére que le profil total résul-
te de la superposition des raies K, et K ,. En supposant que les raies isolées issues
de K, ot K, ont 1a méme forme symétrique, que le rapport des intensités des raies
est égal & R et avec A écart angulaire constant entre les deux raies, nous avons :

" V-1
128) =1, (28)+1, (28) = 1. (26)=1(26)-R.1  (26-4)

A
avec A = Z.arcsin(A—2 sing )-2.8,
1
Cette séparation n'est effectuée que pour le calcul de 1a largeur & mi-hauteur (2w) de
la raie K. La largeur intégrée B est alors obtenue par l1a relation :

BKal - _l:‘f-%[ V-2
Le rapport R a été obtenu en étudiant le diffractogramme aux grands angles d'un
échantillon de cuivre recuit. L'évaluation des intensités des raies K, et K,, nous
donne l1a valeur du rapport R. Nous avons obtenu : R = 0,32. Cette valeur différe des
valeurs géneralement admises (R = 0,5). Ceci est dil au fait que R dépend d'un grand
nombre de facteurs dont le type de monochromateuride son montage et de son régla-
ge) et du tube 2 rayon X lui-méme.

Nous désignons par largeur & mi-hauteur compensée, 1a largeur & mi-hauteur de
la raie K, | non filtrée mesurée sur la raie filtrée. En effet, bien que les coefficients du
filtre de Fourier soient choisis automatiquement (aprés estimation des fluctuations du
bruit de fond et de la valeur signal/bruit) parmi un jeu de coefficients fixés & 1'avance
, i1 nous est impossible d’'adapter en continu 1a valeur de ces coefficients en cours de
manijpulation. Aussi dans de nombreux cas, les raies filtrés ne sont correctement re-
présentées que dans fa partie moyenne de la raie, ¢'est A dire au niveau des flancs de
raie. Les maximums des raies filtrées et non filtrées peuvent alors étre trés différents
et entrainer une erreur dans le calcul de 1a largeur A mi-hauteur. Aussi pour contour-
ner ce probiéme, calculons nous par 1a méthode de la parabole les maxima des raies
Ky 1 filtrées et non filtrées. La hauteur de calcul de 1a largeur & mi-hauteur compen-
sée est alors donnée par la relation suivante :

109



I on filtré
h(2w) = 1 fiannL_

2 filtre
Imaxh |

La largeur & mi-hauteur est mesurée sur fa raie filtrée et correspond 4 la largeur 3
mi-hauteur de 1a raie K, j non filtrée comme 'indique 1a figure IV-3

Le temps total de calcul, y compris 'affichage des raies isolées, n'excéde pas § secon -
des pour la mesure simultanée de trois pics de diffraction.

100 p=-=~====== - mm—m o v m—m—m—-- | max non filtré

..........................................

I max filtré

hauteur h( 2w)

mtensité (u.a.)

+ spectre brut

— spectre filtré

Ab s dd
1 M 1

40 50 canaux

Figure 1V-3 : Principe de 1a mesure & hauteur compensée.

Dans le cas de matériaux fortement texturés, pour certaines positions (y.¢) de
I'échantilion, fa raie de diffraction ne présentera, outre le bruit de fond, que trés peu
d’informations, voire pas du tout. Aussi avons nous fixé un seuil de rapport si-
gnal/bruit au dessous duquel aucun calcul n'est effectud.

Le rapport signal/bruit est calculé de 1a facon suivante, aprés filtrage numérique de
raie de diffraction :
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- calcul de la valeur moyenne du bruit de fond de part et d'autre du pic (I,,,)
- caicul de 1a valeur maximale du pic (I ,..)

Siona:

oo 5

alors aucun calcul n'est effectué. En effet nous avons pu vérifier qu'au-dessous de ce
seuil les informations obtenues étaient aberrantes.

cept i-

A linstar des multi-figures de pdles(®), nous avons développé le concept de
multi-indicatrices. Cette méthode de mesure permet, par l'utilisation du compteur
courbe CP5120, de mesurer simuitanément plusieurs indicatrices. Pour ce faire, nous
déterminons plusieurs zones d'intérét sur le diffractogramme de 1'échantillon a analy-
ser. Ces zones sont déterminées & partir d'un enregistrement préalable. Il s'ensuit que
sur les n figures enregistrées seule une figure est en position de diffraction de Bragg.
Les (n-1) figures restantes sont donc mesurées avec un angle d'incidence variable
d'un pic a l'autre. Comme le montrent les figures IV-1 et 111-16, pour les figures qui
ne sont pas en position de Bragg, il apparait une zone aveugle. La figure obtenue doit
donc, en principe, étre corrigée afin de 1a ramener dans le canevas standart. Cette
opération n’est pas effectuée dans nos programmes, car seuls l'aspect des lignes de
niveaux et les corrélations possibles entre les diverses figures sont recherchés dans ce
travail.

2.4 Commentaires :

Les indicatrices ne donnent qu'un aspect qualitatif des caractéristiques du maté-
riau. En effet & partir de 1a seule analyse de 1a largeur & mi-hauteur, il est difficile de
tirer des conclusions quant aux micro-déformations, ou encore au niveau de déforma-
tion plastique. Nous avons vu au chapitre III qu'une raie de diffraction résuite de 1a
convolution du profil vrai et d'une fonction instrumentale. I1 est donc illusoire de vou-
loir tirer des informations de la seule largeur & mi-hauteur ou de 1a largeur intégrée.
Ces figures dans 1'état actuel ne peuvent donc étre utilisées pour décrire les caracté-
ristiques microstructurales du matériau analysé.

Ces remarques nous ont conduit & déwelopper d'autres types d'indicatrices, qui per-
metient une analyse quantitative de ces caractéristiques.
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Nous nous proposons dans ce paragraphe d'étudier linfluence de quelques pa-
ramétres expérimentaux afin d'évaluer les erreurs potentielles dans 1'obtention d'une
indicatrice du facteur de forme. Les problémes inhérents A I'installation sont :

- positionnement de I'échantillon au centre du goniométre,
- fapport R entre les rajes du doublet K, | -K,,,
- influence de la largeur et de 1a hauteur des fentes d'analyse.

2.5.1. 1! 'un dépl ¢ de l'échantilion -

Les figures IV-4abprésentent les résultats obtenus aprés un décalage de 1'échan -
tillon de 0,15 mm en amont du centre du goniométre pour les rajes (111) en position
de Bragg et (200) en position non-Bragg. On peut constater que le facteur de forme
varie de fagon similaire jusqu'aux environs de y = 30°. L'écart devient important pour
la raie (200) qui n'est pas dans les conditions de diffraction de Bragg.

Cette analyse montre que le positionnement de 1'échantillon est capital si 1'on désire
obtenir des informations précises.

Légendes : Sur ces figures, D => échantition déplacé, P =»> échantilion au centre.

0,8 -
raie {200) -+ F200D
-+ F200P
g.
$ 07
! )
$
[™
0,6 v T v 1 v 1) v 1 v 1 v 1
0 10 20 30 40 50 60

psi
Figure IV-4 a ; Evolution du facteur de forme raie (200) non-Bragg
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Figure IV-4 b : Evolution du facteur de forme raie (111) Bragg

2.4.2. Influence du rapport Kou1/Ke2 :

Cette influence est relativement importante si I'estimation du rapport R est mau-
vaise. Nous avons pu remarquer que I'erreur commise sur les valeurs de 1a largeur a
mi-hauteur et de la largeur intégrale sont inférieures & 48 pour une erreur de 32 sur
R. L'estimation du rapport R doit étre effectuée avec précision.

2.4.2. Influence de 1a largeur des fentes

Les largeurs de fentes utilisées pour 1a construction des indicatrices sont confor-
mes aux prescriptions imposées aux chapitre I. Linfluence des fentes impose en fait
le temps de comptage. En effet, 1a précision gagnée par le choix d'une fente collimatri-
ce fine est perdue A cause d'une qualité de profil médiocre pour I'analyse. On voit
donc quil faut rechercher un certain équilibre entre qualité de raie et temps de
comptage. Ce choix n'est pas déterminable # priary, seuls des essais permettent de dé-
finir 1a configuration idéale.

3. INDICATRICE DES TAILLES KT DES MICRO-DEFORMATIONS

Nous avons présenté au § I111.2.2,, 1a méthode de déconvolution de Voigt. Cette
méthode nous permet d'obtenir :
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- 1a taille des domaines de diffraction cohérente,
- une grandeur liée aux micro-déformations.

Les hypothéses conduisant & ces résultats ont été présentées au § 111.2.3.
L'application de 1a méthode des largeurs intégrales de Voigt nécessite 1a séparation
des raies K, et K,. En effet, le profil composite Kx ne peut étre décrit par une seule
fonction de Voigt. A partir des résultats de l'analyse de la raie K, ; nous avons alors
développé deux types d'indicatrices

- l'indicatrice des tailles A partir de la largeur intégrale Cauchy,
- l'indicatrice des micro-déformations & partir de l1a largeur intégrale de Gauss.

Comme dans la méthode de Voigt, elles résultent d'une déconvolution. Cette dé-
convolution est effectuée & partir de quatre indicatrices qui sont :

- l'indicatrice des largeurs a mi-hauteur
échantillon standart
- l'indicatrice des largeurs intégrées

- l'indicatrice des largeurs a mi-hauteur
échantillon 4 analyser

- l'indicatrice des largeurs intégrées

La déconvolution est alors effectuée point par point - position (y ¢)- de l'indicatrice.
En utilisant les calculs présentés au § I11.2.3, on obtient deux figures distinctes :

- l'indicatrice des tailles : relative a la taille des domaines de diffraction cohéren-
te,

- I'indicatrice des micro-déformations : relative i la distribution des micro-
déformations.

3.2. Commentaires :

Le temps de mesure, pour effectuer ces deux indicatrices peut-tre trés long s
'on ne peut se limiter & une partie restreinte de 'indicatrice.
Dans le cas ou le matériau est supposé avoir des caractéristiques microstructureties
isotropes, il est inutile d'effectuer une figure compléte. Seul un "rayon” de 'indicatrice
est suffisant. ~
La signification des grandeurs obtenues souffre des mémes limitations que celles pré-
sentées au § 111.2.3.
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Une possibilité offerte par les multi-indicatrices est de pouvoir déterminer la forme
des domaines de diffraction cohérente par 1'étude sur plusieurs plans de diffraction.
Nous n'avons pas développé les programmes nécessaires pour effectuer ces opéra-
tions. I1 semble néanmoins évident que les calculs seraient longs et fastidieux. Sup-
posons que 1a mesure s'effectue sur deux plans notés (hki), et (hki),. Les tailles calcu-
16es sont notées D (4,y) et D,(¢,y). Pour une position §,y) donnée, les mesures D, (4,y)
et D,(¢,¥) ne correspondent pas au méme domaine de diffraction cohérente comme le
montre 1a figure IV-5. L'information doit étre retrouvée sur 1a figure relative aux
plans (hk1), 2 une position déterminée par les angles entre les normales aux deux
plans utilisés pour 1a mesure. Cette mesure doit bien entendue étre repérée sur une
figure standart. On détermine ainsi D,(¢»,y+). Ces deux mesures permettent alors de
remonter a la forme du domaine pour 1a position (§,y).

D,(0.¥)

(non Bragg-Brentano)

(Bragg-Brentano)

Figure IV-5 : Forme et dimension d'un domaine de diffraction cohérente.
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Pour illustrer le concept de multi-indicatrices, nous présentons les résultats rela-
tifs & un seul type d'échantillon de cuivre recuit laminé 4 $0% (noté Cu RP).
L’ échantillon standart pour la déconvolution est du cuivre provenant de 1a méme tSle
recuite 24h a 450° C.

Les conditions expérimentales sont les suivantes pour les deux échantilions :

- anticathode : Cu Kot

- temps de comptage : 120 secondes

-Ay =5%et A =5° avec Ocy < 45° et O« < 90°,
- pas de séparation de Rachinger.

Remarques :

i. L'échantillon standart de cuivre présente une texture de recuit assez pro-
noncée. Mais dans 1a majeure partie du quadrant d'analyse, nous avons obtenu des in-
tensités suffisantes pour une analyse précise des profils de raie.

ii. Nous avons utilisé une anticathode de cuivre, plus puissante que I'anticatho-
de de fer, pour réaliser ces indicatrices.

Cette étude a été effectuée pour plusieurs plans de diffraction du cuivre en deux
étapes :
- multi-indicatrices : (100), (111), (220)
- multi-indicatrices : (331), (420).

En raison du traitement mécanique subi par cet échantillon, ces indicatrices ont été
restreintes au domaine angulaire (y : 0..45°, ¢ : 0..90°)
Les figures présentées sont

-figures IV-6 4 8 . figures de pdles plans (200), (111) et (220),

- figures IV-9d et IV-10d : figures de pdles en pointé (331) et (420),

- figures 1V-9a,bc et IV-10a,b¢ : indicatrices largeur intégrée, largeur & mi-
hauteur et des centroides (A28) pour les plans (331) et (420),

- figures IV-11a,bc & IV-13a,bc : indicatrices largeur intégrée, largeur & mi-
hauteur et & hauteur de corde 80% pour les plans (200), (111) et (220),
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Figure IV-6 : Figure de pdles plan (200)
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Figure I|Y-7 : Figure de pdles plan(111)
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Figure 1V-8 : Figure de pdles (220)
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Figure V-9 : Indicatrices plan (331)
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Figure IV-10 : Indicatrices plan (420)
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Figure IV-1] : Indicatrices plan (200)
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Figure 1V-12 : Indicatrices plan (111)
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Figure IV-13 : Indicatrices plan (220)
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Notre propos est ici d'évatuer de fagon qualitative les symétries et les corréla-
tions des figures entre elles. Aussi, analysons nous successivement toutes les indica-
trices d'un méme plan.

- plan (111) ; on note une forte corrélation entre 1a figure de pdles et lindicatri
¢e de 1a largeur intégrée (angle mort w = 3,57°),

- plan (200) : les diverses indicatrices présentent une symétrie axiale. Aucune
corrélation avec l1a figure de pdles n'a pu étre dégagée (figures en position de
Bragg),

- plan (220) ; I'analyse de ces indicatrices est ici fortement perturbée par le fait
qu'elles ne sont pas tracées dans le repére standart (angle mort w = -11,86°),

- plan (331) : on note ici une corrélation entre toutes les figures. Le maximum de
la figure de pdles (en pointé) se superpose aux maxima des indicatrices des déforma-
tions, des largeurs intégrée et & mi-hauteur (figures en position de Bragg),

- plan (420) : comme pour le plan (331), i1 y a le méme type corrélation entre
toutes les figures mais le maximum de 1a figure de ples (en pointé) se superpose au
minimum de {'indicatrice des déformations (angle mort w = -4,10°).

Ces informations puremement qualitatives recoupent certaines observations déja ef-
fectuées par d'autres auteurs. On peut remarquer que seule l'ailure des lignes de ni-
veaux permet de déceler les corrélations possibles entre les figures. Clest pourquoi, it
serait souhaitable d‘adapter le programme de tracage des lignes de niveaux au cas
particulier des indicatrices. Nous verrons par la suite que des informations plus géné-
rales peuvent étre tirées de ces indicatrices 4 partir des données brutes.

Les indicatrices présentées dans ce paragraphe ont subj la séparation de Rachin-
ger. Nous présentons les résultats relatifs & deux échantilions étudiés précédemment :

- cuivre recuit jaminé Cu RP,
- aluminium 7075 état T6 billé.
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Les conditions expérimentales sont les suivantes pour les deux échantitions :

- anticathode : Cu Kot

- temps de comptage : 240 secondes

-4y =5%et Ap = 10°, avec Ocy < 50° et O< ¢ < 90°.
- séparation de Rachinger.

Remarques :

i. Notons que dans certains cas, les raies de diffraction de 1'échantilion standart
peuvent présenter des raies K, | et K, > nettement séparées. La largeur & mi-hauteur
mesurée correspond alors & celle de la raie K, . La séparation de Rachinger n'est pas
effectude dans ce cas. Nous divisons la largeur intégrée mesurée en chaque point (¢,y)

par R (le rapport des surfaces des raies Ky 1/K, > est supposé égal A R). Cette tech -
nique a été préconisée par Keijser et all.!%

il. Pour certaines positions @,y) des indicatrices, la valeur calculée pour le fac-
teur de forme ne respecte pas la condition de définition d'une fonction de Voigt.
Aussi, pour ces positions, aucun calcul n'est effectué. Cela explique le fait que l'indica-
trice des micro-déformations présente des “creux” du fait du type d'interpolation ef-
fectué lors du tragage des lignes de niveau.

5.2. Figures :
Nous avons obtenu les figures :
- IV-14a..c: indicatrices des tailles plan (200), (111) et (220) Cu RP

- IV-15a..c: indicatrices des micro-déformations plan (200), (111) et (220) Cu RP
- IV-16a..c: indicatrices des tailles plan (200) et (111) Aluminium
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Figure IV-14 ; Indicatrices des tailles (Cu RP)
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Figure [V-15 : Indicatrices des micro-déformations (Cu RP)
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Figure 1V-16 ; Indicatrices des tailles (aluminium)
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b) Indicatrice des tailles
plan: (111)



5.4. Conclusions :

L'indicatrice des tailles illustre les variations de la taille des domaines de diffrac-
tion cohérente. On peut constater qu'il n'y a pas homogénéité de cette grandeur dans
I'échantilion. Deux comportements bien distincts sont perceptibles sur certaines indi-
catrices :

- les lignes de niveaux de la figure de pdles de texture suivent les contours de
l'indicatrice des tailles (exemple : cuivre RP plan (111)),

- la taille des domaines de diffraction cohérente varie trés rapidement a partir
de y = 0° et de fagon aléatoire (cas de I'aluminium billé).

Lindicatrice des micro-déformations illustre les wvariations des micro-
déformations. Nous avons précisé que la grandeur obtenue n'est pas directement cor-
rélée a la micro-déformation mesurée par fa méthode de Warren-Averbach. Elle doit
étre interprétée dans le sens d'une variable relative.

Nous avons rappelé au § 111.2.2. que 1'élargissement d'une raie de diffraction est
di & l'effet combiné de 1a taille des domaines de diffraction cohérente et des micro-
déformations. Les indicatrices de la largeur 3 mi-hauteur et de la largeur de corde
(80%) présentent pour de nombreux plans une symétrie axiale. Elles ne varient
quavec l'angle de déclinaisony. I1 ¥ a compensation des deux causes d'élargissement
du profil de raie de diffraction. Cela montre donc que l'indicatrice de la largeur a mi-
hauteur ne peut, seule et dans notre cas, nous renseigner sur les effets micro-
structuraux.

En conclusion, on peut dire que :
- les indicatrices des micro-déformations et des tailles permettent de déterminer
les rayons 2 ¢ constant selon lesquels 12 mesure de contrainte ne sera pas per -
turbée par des effets micro-structuraux, elles peuvent ainsi compléter I'analyse
classique des contraintes résiduelles,

- elles permettent une visualisation globale des causes d'élargissement des pics
de diffraction, _

- élles rendent compte de l'inhomogénéité des échantillons analysés.
Les améliorations & apporter 2 1a construction des indicatrices sont de trois ordres -

- tragage des lignes de niveaux (nombreuses zones a valeur nulle),
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- utifisation d'autres méthodes d'analyse 3 un seul profil de diffraction : méthode
de Lebrun et all.!?, méthode de 1a pente initiate!!"),

- séparation des composantes K, ¢t K, par une méthode analytique plus préci-
s - Platbrood!!?), Dethez et alL!3.

Ces améliorations permettront sans doute d'affiner les observations.

Remarque :

L'utilisation de 1a méthode de Warren-Averbach par le biais des indicatrices est
un probléme complexe & résoudre. En effet, bien que le calcul des coefficients de Fou-
rier ne pose pas de probléme majeur par {'utitisation de la transformée de Fourier ra-
pide, i1 est difficile de gérer l'ensemble de toutes les données de calcul d'un point de
vue informatique. La construction d'une indicatrice nécessite au minimum une cen-
taine de point de mesure, le nombre de coefficients de Fourier par profil de raie est
de l'ordre de quarante pour la partie réelle ot imaginaire. A ces coefficients de Fou-
rier, se rajoutent les données nécessaires A l'exploitation (bornes des pics de diffrac-
tion qui doivent étre recherchées comme nous l'avions indiqué au chapitre I1), les ca-
ractéristiques des profils de raie, etc. 11 s'ensuit que nous devrions stocker en mémoi-
re des fichiers d’au moins (100%45%2=9000) valeurs réelles, plus les valeurs pour la
construction des indicatrices des caractéristiques wﬂﬂgﬂnﬂa&ﬁﬂ
Ce nombre doit, au minimum, étre muitiplié par quatre pour pouvoir effectuer 1a 8é-
paration des effets micro-structuraux (cf. chapitre III). La gestion et l'explojtation
d'un tel ensemble de valeur est délicat 3 mettre en ceuvre et pose de sérieux probié-
mes informatiques, bien que les micro-ordinateurs actuels permettent le stockage de
ce grand nombre de valeurs. Nous avons pu vérifier que 1a méthode de Warren-
Averbach nécessite des traitements particuliers des profils de raie (choix des bornes,
régulation des profils de raie,..). Ces traitements sont incompatibles avec Ia rapidité
de calcul et de traitement necessaires pour 1a construction d'une indicatrice.
Rappelons tout de méme que le logiciel développé permet l'analyse de Warren-Aver-

pach en continu pour un maximum de trente positions spatiales (4,¢) de 1'échantilion.
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Introduction

Comme nous 1'avons précisé au chapitre précédent, les indicatrices de taille et de
micro-déformation ne peuvent étre exploitées que de facon qualitative par une ana-
lyse des lignes de niveaux.

Nous avons ainsi pu constater qu'il existe des corrélations entre certaines figures,
plus particuliérement entre les indicatrices des taille/micro-déformation et la figure
de pdles. Ces remarques nous ont conduit & étudier de facon approfondie les données
brutes servant a ia construction des indicatrices.

Cette étude, dont la démarche est purement descriptive, vise & formaliser analy-
tiquement les corrélations observées. Nous présentons également différents types
d'études qui peuvent étre menées grice aux indicatrices. C'est ainsi que ce chapitre se
divise en trois parties :

- évolution des paramétres de la relation taille de domaine « micro-déformation,

- évolution de l'intensité diffractée,

- évolution des grandeurs mesurées selon 1a direction de mesure et application a
I'étude des contraintes résiduelles.

Ces études sont effectuées sur divers types d'échantilions.

Nous présentons, avant l'étude proprement dite des relations taille de domaine e
micro-déformation, une étude bibliographique concernant la déformation plastique
des polycristaux. Nous tentons d'y clarifier les notions de domaines de diffraction co-
hérente et de micro-déformation.

Dans la construction des indicatrices des micro-déformations et de la taille des
domaines de diffraction cohérente, nous n'avons tenté aucune description probable du
type de déformation et de 1a nature des domaines autres que celles couramment
admises dans le cadre de l'analyse de l'élargissement de raie de diffraction. Notre
soudd est d'éclaircir par une étude bibliographique 1a nature des causes
d'élargissement au regard des observations microscopiques publides dans le cas des
matériaux CFC et des progrés réalisés dans 1'étude de la déformation plastique des
polycristaux.

A ce jour, les analyses micro-structurales et les théories de la déformation plastique
permettent de distinguer trois principaux types de domaines aux propriétés
différentes :

- le grain,
- 1a cellule,

- e domaine A glissement plastique uniforme homogéne.

137



Nous pouvons, sans grands risques, retirer le grain comme description probable du
domaine de diffraction cohérente du fait que dans le cas des matériaux
massifs polycristallins, aucune étude n'a a ce jour pu corréler Ia taille des grains aux
domaines de diffraction cohérente, sauf peut-8tre dans le cas de matériaux
parfaitement recuits & petits grains.

I1 nous reste donc deux types de domaine dont il conviendra de définir Ia nature et
leurs propriétés vis-a-vis de la diffraction des rayons X.

Nous pensons que l'intérét porté aux méthodes d'analyse & partir de 1'élargissement
des raies de diffraction ne pourra progresser que si les résultats obtenus par les
théories récentes de I'écoulement plastique sont pris en compte. En effet, 1a
description classique de 1a micro-structure issue de l'analyse de diffraction, est
souvent en butte 4 des problémes d'interprétation inhérente A fa théorie développée
en ce sens. En particulier, 1a plupart des grandeurs atteintes sont des grandeurs
scalaires, alors que l'anisotropie des milieux polycristallins conduit généralement &
l'utilisation de grandeurs tensorielles.

On compte auvjourdhui deux "écoles” dans l'analyse des profils de raies de
diffraction des rayons X.

La premiére utilise les concepts classiques développés par Warren et Averbach
dont nous avons développé la théorie en annexe. On a pu constater que les problémes
liés & l'interprétation des résultats de cette théorie appliquée aux matériaux déformés
plastiquement .ont fait que son intérét s'est grandement atténué cette derniére
décennie.

La seconde école, issue des travaux de Krivogiaz!!), Krivoglaz et Ryaboshapka'?),
Wilkens(3) utitisent fes concepts de dislocations et de distribution des dislocations
pour parvenir a une théorie cohérente de 1a diffraction des rayons X.

Les oppositions entre ces deux écoles reposent essentiellement sur linterprétation
des résultats et dans la description du milieu polycristallin.

La théorie de Wilkens a été appliquée avec succés dans le cas de monocristaux
déformés plastiquement. Les polycristaux présentent, comme le nous le rappelerons
par ia suite, un réseau de dislocations complexe, difficile 3 prendre en compte par la
théorie de Wilkens. Aussi, utiliserons nous par 1a suite les formalismes de 1a méthode
de Warren-Averbach et de Langford présentés dans les chapitres précédents.

L'étude de 1a distribution des dislocations dans les matériauzg a été entreprise
dés l'apparition du concept de dislocation. If a été démontré que dans tout cristal, i
existe un réseau tridimensionne! de dislocations, appelé réseau de Franck®). Cette
hypothése est 4 rapprocher de I'nypothése de Darwin®"®) qui suppose existence
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d’'une mosaique de micro-cristaux. Les zones limitées par les dislocations sont donc
comparables & des zones parfaitement cristallines. Dans un cristal bien recuit, le “pas”
moyen de ce réseau est de 'ordre du micromeétre.

Dans un matérian polycristallin déformé plastiquement, 1a distribution des dislo-
cations est hétérogéne. L'une des distributions généralement observée est une sous-
structure cellulaire de dislocations!”). Le terme sous-structure indique qu'il s'agit
d'une structure intragranulaire. L'évolution et la forme de cette sous-structure dé-
pend du type de matériau et de déformation, des conditions physiques. Le dévelop-
pement de cette sous-structure est considéré comme le résuitat de 1a minimisation de
'énergie totale de déformation. La tendance, présentée par les dislocations a
s'arranger dans un état d’équilibre énergétique minimum, est fonction de paramétres
spécifiques tels que vecteur de Burgers des dislocations, systéme de glissement actif,

_habilité du matériau & accommoder contrainte et déformation, etc... L'une des caracté-
ristiques influengant l'apparition de cette sous-structure est I'énergie de défaut
d’empilement (stacking fault energy).

Pour les métaux a haute énergie de défaut d’empilement, cette sous-structure se dé-
veloppe dés le début de 1a déformation et en fonction de la déformation. Ces cellules
sont peu désorientées (0,5 a 1°). Les dimensions de ces cellules se réduisent généra-
lement avec ’avancement de la déformation.

Pour les métaux 4 basse énergie de défaut d’empilement, elle n’apparait que pour des
déformations plus élevées. Pour des déformations plus faibles, on constate
généralement une relative homogéndité de la distribution des dislocations et
l'apparition de déformation par maclage.

Etudions de plus prés le cas des matériaux polycristallins de type CF.C. comme le
cuivre et l'aluminium.

Figure V-1 Joint de faible désorientation
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La déformation plastique de ces matériaux provoque a muitiplication de disloca-
tions. Celles-ci s'arrangent de fagon hétérogéne pour former une sous-structure de
type cellulaire. 11 a été remarqué que 1a taille de ces cellules est indépendante de 1a
taille du grain. La densité de dislocation dans les parois des cellules (cell wall) est trés
largement supérieure a la densité de dislocation dans 1a cellule. Les parois de disloca-
tions ont dailleurs tendance & se former sur les plans de glissements actifs de la dé-
formation plastique. L'analyse de clichés micrographiques montre que, généralement,
les parois de dislocations sont plus fines dans I'aluminium que dans le cuivre!®),

Les parois de dislocations agissent alors comme des joints de faible désorienta-
tion (small angle boundary) ou sous-joint, mais, bien entendu, elles ont une structure
plus complexe (cf. figure V-1). Il en résulte une désorientation entre chaque cetlule
pouvant atteindre 1° Cette structure cellulaire peut donc rendre compte de la déso-
rientation relative de certaines régions du grain. La désorientation entre cellule a
d'ailleurs tendance a croitre avec la déformation, alors que leur taille a tendance 4 dé-
croitre vers une valeur limite appelée taille de saturation.

Le tableau V-1 présente des exemples de dimension des cellules'®.

matériau déformation10% | déformation 258
Aluminium Imm 1,8 -2,8 pm
Cuivre 1 ym 0,6 -0,9 um

Tableau V-1 : Exemple de taille de cellules (d'aprés Swann)

Le niveau d’énergie de défaut d’empilement détermine, en part.xe 1a taille des cellules
et donc la distribution des dislocations. Comme nous l'avons précisé, 1a diminution de
I'énergie de défaut d’empilement rend difficile 1a production d’une structure celluiai-
re, car leur développement nécessiterait une déformation trés importante. La fré-
quence de glissement dévié, proportionnel 3 I'énergie de défaut d'empilement, est
donnée par la relation!? y/1b ol y est 1'énergie de défaut d’empilement, p le module
de cisaillement et b le vecteur de Burgers.

On peut donc penser que les structures cellulaires apparaissent d’autant plus facile-
ment que les dislocations changent de plan de glissement,
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Les frontiéres des cellules, et & fortiwscelles d'un grain, sont formées d'un
assemblage complexe de dislocations. Les rayons X sont sensibles A ces zones
élastiquemnent déformées seulement en fin des profils de raie de diffraction X.
Lintérieur des cellules contient également des dislocations intervenant lors du
processus de déformation. Celles-ci sont localisées sur les plans de glissement facile et
sur les autres Flans de glissement possible comme le montrent les travaux de Wang
Yuming et all.{!!} . Ces distocations, en densité bien plus faible que les dislocations de
parois, agissent sur le profil de raie de diffraction du fait du champ de déformation
qui leur est associé. Les micro-déformations mesurées sont donc dues aux micro-
distorsions intra-cellulaires. Les parois des cellules peuvent devenir de taille
relativement importantes par rapport a la cellule. La déformation associde & cette
zone perturbée et & son voisinage se retrouve dans les queues des raies de diffraction
ou participe au bruit de fond du profil. Cette interprétation est confirmée par les
résultats de ].L. Lebrun et all. ! et Wang Yuming et all.

Les variations de la micro-déformation sont généralement attribuées aux variations
de densité des dislocations.

Remarque :

Dans le modéle proposé par Witkens®% et ses collaborateurs, le profil de raie de
diffraction X est décomposé en deux parties distinctes lorsque le matériau analysé est
supposé étre formé de cellules de dislocations. La premiére partie est associée aux
dislocations se situant a l'intérieur de 1a cellule, et 1a seconde partie est associde aux
dislocations contenues dans les parois des celtules. Le profil de raie présente alors une
forme disymétrique due au fait que les contraintes sont de nature et de grandeur dif-
férentes. Compte tenu de ce modéle, 1a densité de dislocation peut étre obtenue aprés
une séparation de ces deux "sous-profils”. Bien entendu ia proportion de chacun de
ces “sous-profils” est directement relié aux fractions volumiques des parois des cellu-
les et de 1a zone intra-cellulaire.

Witkens'3) montre par aitteurs que 1'nypothése d'une distribution de type gaus-
sienne des micro-déformations n'est pas réaliste. En effet, & partir d'étude théorique il
montre que le profil de raie associé & une distribution de dislocation varie en 1/1s3|
ol s représente 1a variable de l'espace réciproque. Une telle variation conduit donc a
un profil élargi & longue distance. Cette conclusion est en total désaccord avec les hy-
pothéses de bases des méthodes classiques de Warren-Averbach et des analyses des
largeurs intégrales.

witkens!'4) montre également que l'effet crochet (hook effect) est une consé-
quence inévitable de la présence de sous-joints de grain. Rappelons que cet effet est
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considéré dans 1a méthode de Warren-Averbach comme le résuitat de troncature et
d'erreurs expérimentales sur les profils de raie.

Ce probléme apparait d'aprés la littérature tout aussi controversé du fait de la
difficulté de corroborer observations microscopiques et mesures effectives. La notion
de domaine de diffraction cohérente trouve une définition plus précise dans le cas de
matériaux pulvérulents ol les “frontiéres” du domaine sont rigoureusement
déterminées. Dans le cas de matériaux polycristalling massifs, cette notion devient
plus floue. I est admis, généralement, que 1a déformation plastique des matériaux
implique 1a subdivision du matériau en domaines, dont les dimensions sont trés
inférieures a celles des grains. A l1a notion de domaine de diffraction cohérente
correspond une description intragranufaire. Des études expérimentales et théoriques
ont montré 'existence de divers types de domaines intragranutaires :

- structure cellulaire par analyse microscopique,
- domaine a glissement uniforme intragranuiaire.

L'étude bibliographique nous montre que la taille des domaines de diffraction
cohérente a souvent été corrélée A la taille des cellules développées lors de la
déformation plastique. Wagner et all.!!®) trouvent en effet de fortes similitudes entre
les valeurs théoriques obtenues par une méthode des largeurs intégrales et
'observation microscopique.

Néanmoins, peu d'auteurs ont retrouvé de telles similitudes. Nous avons également
précisé que les parois de cellules se comportaient comme des sous-joints de grain de
nature complexe. Si 1'on suppose alors que ces sous-joints complexes agissent de la
méme fagon quun sous-joint sim?le, nous sommes a méme de penser que les
problémes soulevés par Wilkens!!?) puissent se poser, A savoir quun sous-joint ne
peut pas toujours étre une représentation de frontiére de domaine de diffraction
cohérente. En effet, Wilkens montre que les sous-joints de faible désorientation ne
peuvent étre substitués a 1a notion de frontiére par 1a diffraction des rayons X que si
la distance séparant deux frontiéres de ce type est trés petite devant 1/Vp ot p est 12
densité de dislocation.

On voit donc que 1a notion de paroi de dislocation n'est pas une description
toujours adéquate d'une frontiére de domaine de diffraction cohérente. Une autre
alternative consiste a dire que le domaine de diffraction cohérente correspond aux
domaines & glissement uniforme défini par la théorie de I'écoulement plastique.

En effet, il a été montré que différents systémes de glissement opérent dans un
grain (glissement multiple hétérogéne)!3). Lo grain est alors supposé étre constitué
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de zones (ou domaines ou sous-grains) ol le glissement est supposé multiple
uniforme. Ces structures intragranulaires résultent généralement de la décomposition
de gros grains alors que dans les petits grains la déformation est homogéne. L'une des
conséquences est une rotation différente des réseaux de chacun des sous-grains. Cette
configuration a été démontrée théoriquement comme étant celle qui est
énergétiquement favorable (!$)(par rapport au glissement muitiple homogéne dans le
grain comme on le suppose dans la théorie de Taylor). La désorientation des sous-
grains peut varier de 0 a 1° degré, voire plus en cas de forte déformation.

L'éxistence de ces domaines intragranulaires & glissement uniforme a été
démontrée expérimentalement par des techniques danalyse microscopique’!”
(microsonde de Kossel!!3)) et théoriquement comme moyen d'accomodation plastique.
La nature des frontiéres de ces domaines n'a pu étre définie avec précision, mais on
ne peut douter de sa nature complexe. Des travaux récents ont d'ailleurs montré la
nature tout a fait comparable entre le plan d'habitat, défini par le plan commun 2
deux domaines et la paroi de distocation!!?). En d'autres termes, ces domaines
pourraient correspondre ou représenter une cetlule de disiocation.

Dans 1a mesure ou ces domaines sont désorientds les uns par rapport aux autres,
i1s diffractent vis-a-vis des rayons X dans des directions différentes de 1'espace. Si fa
désorientation n'est pas trop importante, 1'effet de désorientation se retrouve dans 1a
dispersion autour des directions préférentielles de texture.

tions avec d'autres (-

La déformation quadratique moyenne est liée & l1a densité de dislocation par la
relation'20’ . |

t?’ V-1
< 2hkl |, a2 -
P 2%

ao

oll {;;; est un paramétre dont la valeur dépend de I'arrangement des dislocations. Or
sa variation n'est pas connue et en général, on suppose que ;. est indépendant, ou,
tout au plus, varie peu avec I'arrangement des dislocations.

Une autre relation, en I'absence d'empilement de dislocation trop important et de po-
lygonisation a été proposée(2!) :

2 /3 2 V-2
P'(PS'PD)2 K PP i

eﬂ'b

ol Doy taille réelle du domaine,
b . vecteur de Burgers.
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L'énergie de défaut d’empilement est donnée par la relation‘??) :

y = h"G'aw.‘ez’ V-3
2n~[5 ° o

avec :

G : module de cisaillement,

3, paramdétre e maille,

w, : constante dépendant de linteraction étendue limitant le ruban de défaut
d’empilement et des constantes élastiques (pour un cristal isotrope w, = 1/12 quand
on neglige l'effet des dislocations étendues),

o : densité de fautes d'empilement.

Des valeurs de w, variant de 0,04 & 0,24 ont été obtenues pour le cuivre!23).

Remarque :

Lorsque 1'on parle de densité de dislocations, il faut avoir a 'esprit que les dislo-
cations que nous faisons intervenir sont les dislocations bloquées aprés le processus
de déformation, dans 1'état déchargé. En aucun cas, ces dislocations ne doivent étre
confondues avec les dislocations mobiles qui participent a la déformation plastique. Il
a par ailleurs été démontré qu'au cours du déchargement, le nombre de dislocations
contenu dans les empilements de dislocation diminue da fagon trés sensible!?4). Bien
entendu, 1a densité de dislocation bloquée est liée a 1a densité de dislocations mobiles
apparues au cours du chargement!26)

2. RELATION TAILLE DE DOMAINE «» MICRO-DEFORMATION :
2.1. Méth ie :

Comme nous l'avions indiqué au chapitre précédent, les profils de raie de diffrac-
tion X ne peuvent étre analysés en terme de composantes convoluées de Cauchy et de
Gauss que si le facteur de forme de ce profil est compris dans les limites suivantes :

0,63662 < < 0,03949

Tous les profils de diffraction analysés aux positions angulaires (§,y) ne respectent
malheureusement pas cette condition. Il peut arriver que les composantes de Cauchy
ou de Gauss ne puissent étre calculées.

Les résultats présentés dans la suite de cette étude ne concernent donc que les mesu-
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res o les effets de taille et de micro-déformation ont pu étre séparés sans ambiguité.
Le nombre de points correspondant est compris généralement, entre 40 et 80% du
nombre total de points de mesures imposés initialement. Outre le fait que le profil ne
peut étre décrit par une fonction de Voigt, ceci peut s ‘expliquer par d'autre facteurs :

- 1a qualité des profils (I ., <2 Igr ) ne permet pas une mesure précise des ca -
ractéristiques des profils,

- le temps de comptage relativement court, ne nous permet pas d'assurer, pour
toutes les raies, une distribution représentative des phénoménes observés.

L'étude des résultats obtenus pour l'échantillon de cuivre recuit laminé (Cu RP) et
d'aluminium 7075 état T6 billé nous a permis d'établir une relation simple entre la
micro-déformation et 1a taille des domaines de diffraction cohérente.

2.2. Mise en évidence de la relation :

Les conditions expérimentales sont les suivantes :

- anticathode : Cu Kex

- monochromateur avant graphite : K 1.2
- temps de mesure : 240 secondes par point
- rotation y : 0 <y < 60°, Ay =5°
-rotation¢ : 0<¢<90°, Ap = 10°

- fente collimateur : 0,4 ¥ 0,8 mm.

Les échantillons utilisés sont :

- aluminium 7075 état T6 billé ( Oy =~ 75 MPa)
- cuivre recuit laminé 80% (Cu RP)

Les plans visés lors de la mesure des indicatrices pour 1'échantillon d'aluminium sont
les plans (200), (111) et {220). Les figures V-2a..c présentent les résultats obtenus.
Dans le cas du cuivre les plans visés sont identiques. Les figures V-3a..c présentent
les résultats obtenus.

Remarque :

Pour des raisons de commodité d'écriture et de t.racage des figures, la micro-
déformation est & multiplier systématiquement par 1073,
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Figure V-2a : Cuivre recuit laminé 80 8 Cu RP plan : {220)
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Figure V-2b : Cuivre recuit laminé 80 8 Cu RP plan:{111)

146



Deff2e(200)

600~ Deff*e=f(1/Deff) CuRP  Plan: (200)
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Figure V-2¢ : Cuivre recuit laminé 0 % Cu RP plan : (200)

Plan (hk1) (111) (200) (220)
2y 0,756 0,862 1,267
KX, 0,256 0,136 0,011

Tableau V-2 : Coefficients a,,, et K*,,, Cu RP
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Figure V-3a: Aluminium 7075-T6 billé plan : (220)
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Figure V-3b: Aluminium 7075-T6 billé plan: (111)
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Figure V-3¢ Aluminium 7075-T6 billé plan : (200)

Plan (hki) (111) (200) (220)
2hky 1,347 1,055 1,074
KX, 0,004 0,043 0,034

Tableau V-3 : Coefficients a,, et K*,,, Al 7075-T6 billé
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2.2.2 Analyse :

Les figures V-2a..c et V3a..c montrent clairement quil existe une refation entre
1a taille des domaines de diffraction cohérente et ia micro-déformation.

Pour des raisons pratiques, nous avons représents sur ces figures les grandeurs :

- ordonnée : D . e
- abscisse : 1/D,

Cette relation peut se mettre sous 1a forme générale suivante quel que soit le plan
(hk1) de mesure et 1'échantition :

. x f(a -1)logD
0=Kh“.e hkl eff V-4

Cette relation fait intervenir les constantes K*px) €t .. On peut remarquer que la
dimension de K%, est équivalente & celle d'une déformation. Elles sont dépendantes
du plan de diffraction (hkl) visé. C'est pourquoi nous avons cherché une corrélation
entre le type de plan visé et ces constantes.

Remarques ;

En examinant les travaux de RJ. De Angelis et CN.]. Wagner (d'aprés DE. Mikkola et
all.'*> ), nous avons pu retrouver une relation équivalente A partir de leurs mesures.
11 semble que le nombre de mesures ait été insuffisant pour asseoir de facon rigou-
reuse 1a relation mise en évidence entre taille de domaine et micro-déformation. En
effet la courbe équivalente obtenue avec leurs résultats est Présentée figure V-4

Cette figure relie en fait la micro-déformation au sens de Warren -Averbach pour
une longueur de colonne de 50 angstroems A 1a taille des domaines de diffraction co-
hérente. 11 est & noter que cette figure est construite & partir de plusieurs mesures
provenant d'échantillons de cuivre ayant subi des traitements mécaniques différents.
Nous avons dans ce cas :

-K*y = 9,986.10°% ot a,, = 0,721
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V/Deff

-

0003 0,004
Figure V-4 : Relation micro-déformation « taille de domaine
(d'aprés Wagner et all)

Les valeurs de taille et de micro-déformation ont été obtenues pour une déformation
macroscopique donnée, mais pour une position angulaire (¢,y) fixe. Dans nos manipu-
lations, 1a position angulaire (¢,y) de 1'échantilion est variable.

2.3. Relatio e les constantes :

L'une des grandeurs permettant de caractériser un plan de diffraction est le facteur
d'orientation r'(hki) défini par 1a relation entre les indices de Miller :

2,2 2,2 2,2
r(hk1)=h k':' k21 +2h21 V-S
(h™+ k™ +1%)

Les figures V-5a et b illustrent les variations des constantes en fonction de I'(hkl).

On peut constater que les courbes présentent des variations proportionnelles oppo-
sées pour les deux échantillons. En effet, dans le cas du cuivre Cu RP et de 1'alumi-
nium, nous remarquons que les constantes a ., et K¥,, varient de facon opposée.
Cette similitude de comportement nous a conduit & rechercher une relation entre ces
coefficients.

Aucune relation simple n'a pu étre dégagée en fonction du facteur d'orientation
r(hkl).
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M Courbes K¥,,, et a,,, en fonction de I'(hki)

A partir des valeurs obtenues nous avons tracé la courbe figure V-6 illustrant les va-
riations de a,, et de K*,, ..

Nous constatons que quel que soit 1'échantillon et le plan de diffraction visé, il existe
une refation simple entre les constantes précedemment déterminées.
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Figure V-6 : Courbe K*,, en fonction de a,,,.

I1 semble donc que les coefficients K¥*, .| ot a,,, représentent des caractéristiques des
échantillons dans leur état actuel. La relation liant a,,, et K*,,, est de 1a forme :

' %
- q b log thl V'6
At " P - €

Nous donnerons par ia suite les valeurs des constantes p et q.

2.2.4. Modification de la relation :

L'hypothése d'une distribution gaussienne des micro-déformations conduit & une
expression différente entre taille des domaines de diffraction cohérente et micro-dé-
formation. En effet, comme nous l'indiquions au chapitre I11, nous avons dans ce cas :

2

2172
>

¢s= e V-7

D'autre part, les échantillons analysés présentent une déformation macroscopique
moyenne due au champ de contraintes résiduelles induites par le traitement. La
micro-déformation < %!/2 représente alors la moyenne quadratique des déforma-
tions autour de fa valeur macroscopique moyenne. Nous avons donc :
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{(e2>_(e)2}l/2 V-&

e
2

En supposant 1" hypothése de distribution gaussienne vérifiée, nous pouvons écrire :

1 (a..-1).logD
hk1 -
{<e2>-<e>2}2-thl.e eff Y-9
-2— X
avec Kmu . 'th_l

Cette relation montre que la déformation quadratique moyenne est proportionnelle a
1a taille du domaine de diffraction cohérente.

i a relation taille & micro-dé

La largeur intégrale de Cauchy a été jusqui'ici associée & 1a seule taille des domai-
nes de diffraction cohérente. En fait une analyse plus fine permet de montrer que ce
terme se découple en deux parties'26) .

- DT : taille réelle du domaine dans 1a direction perpendiculaire au plan (hkl) visé,
- DF : effet de taille 1ié aux fautes d'empilement et de maclage.
En fait de taille liée aux fautes d'empilement, DF est l'image de 1a déformation asso-

ciée aux fautes d'empiloment intrinséques et extrinséques, et aux fautes de maclage.
La relation lant ces deux grandeurs & D,y (taille de domaine issue des calculs) est :

1
“F V-10
DF

= +

A 1
Deﬂ DT
La méthode des largeurs intégrales de Voigt, comme toutes les autres méthodes utili-
sant les largeurs intégrales, ne permet pas de séparer simplement ces deux gran-
deurs. Néanmoins on peut les obtenir par analogie aux formules découlant de l'analy-
se de Warren-Averbach. En effet on sait relier DT ot DF aux termes analogues de la

méthode de Warren-Averbach.
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On a en effet :

F F
b" = 2.0} (k)
T 2
o7 . Pyt ; (k)™
D}, (k1)

aved .
t 1 1

+

D . (hki) T F
WA Dw A(hkl) Dw A(hkl)

La méthode de Warren-Averbach nous donne alors :

v
—F'l—— ={15¢+8) --am
DWA(hkl) 0

avec :
-G=150+p

- =gt + o ; probabilité de trouver une faute et une double faute d'empilement

(ou fautes intrinséque et extrinséque),

-B : probabilité de trouver une faute de maclage

-3, : paramétre de maille du réseau cristallin.

v-11

V-12

V-13

D'autre part, les fautes d'empilement et les fautes de maclage produisent deux effets

distincts sur le pic de diffraction :

- déplacement proportionnel a (&' - %),
- asymétrie proportionnelle & fet a”.

Ainsi 1a déformation totale est donnée par 1a relation :

¢et> mce>+ G (o -a")

hki

Les termes V, ., et G, sont donnés dans le tableau V-4 .
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plan (hkt) 111 200 220 331
Vigi 0,43 1 0,71 0,80
Gy -0,035 +0,069 -0,035 -0,007
Tableau V-4 : Valeurs de V,, et de G,,,
Remarque :

Dans 1'étude des contraintes résiduelles, on constate qu'une variation selon y de
la probabilité de fautes d'empilement provoquera des oscillations du graphe <« en
fonction de sin’y.

En utilisant les relations V-112aV-13, nous pouvons modifier 1a refation proposée
afin de faire intervenir les probabilités de fautes.

Nous obtenons ainsi :
L (1- 2y t05(L s Ly
{<ez>-<e>2}2 =K . ¢ DD
(1+-2
(1-a_ Jlog ( 1+
1 ) T hk!” F
{<02>-<e>2}2 =K .e(ahkl - 1og D @ P vI5

hki
Remplacons alors DF par son expression en fonction ¢:
\%
(1-a_ Ylog ( 1+ D".z—bkl)

(8 -1).10g D" . ikl 22 y.16

1

2 2,2
{<e% - ce)>’} 3 S

Remarquons que ¢ fait intervenir la somme des probabilités de fautes d'empilement
et de maclage (¢ est appelé probabilité cumuiée de fautes).
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On retrouve dans cette expression toutes les causes d'élargissement et de déplace-
ment d'un pic de diffraction X, outre les contraintes résiduelles :

- 1es fautes d'empilement intrinséques - déplacement du pic,
- 1es fautes extrinséques et de maclage - asymétrie du pic,
- taille des domaines -+ élargissement du pic.

Remarquons que la relation en fonction de ¢, probabilité totale de fautes, peut se sim-
plifier si nous considérons que le terme :

v
(1+D¢. —bkl)
2a
est proche de 1'unité. Cette approximation est justifiée si I'on considére que & est trés
souvent de l'ordre de 1073 et si 1a taille réelle des domaines DT est petite. Dans ce cas
en effectuant le développement du terme exponentielle aprés celui du logarithme

nous obtenons 1'expression suivante :

(l-ahkl)

1 v
e (14D g—hkl)
22

{<e2>-<e>2}2 =K ..e

T
(@ ,-1).10gD
h! '

Remarquons que le terme D'/a, correspond, virtuellement et & une constante prés, au
nombre de maille du domaine de taille DT,
La dérivée de la déformation quadratique moyenne par rapport & ¢ est alors égale a

|

2 2 T T v-17
§{«er-ce ]2 “K... | e(am-l).logD -e(l'ahkl)l E_lhkl
5t hk1 2.a|0

On peut constater que cette dérivée est indépendante de §. Ce résultat est conforme a
ce qui est attendu si on suppose que : |

c@)>-@> proportionnei a {<ez>-<e>2}

En effet, en dérivant l'expression de la déformation totale V-14 en présence de fautes,

nous avons
548 .6 -Constante
= = Constan
8( o - u") hkt
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Dans le cas de matériaux isotropes, 1a taille des domaines de diffraction cohéren-
te et la micro-déformation sont indépendantes de la direction de mesure §,y). Pour
les matériaux textures, ces grandeurs dépendent de la direction de mesure et ont
donc un caractére anisotrope. Les résultats obtenus par le biais des indicatrices souf-
frent donc de deux effets de moyenne distincts :

- moyenne dans l'ensemble du volume diffractant,

- les domaines diffractants n'ont pas tous la méme orientation puisque 1'expé-
rience de diffraction X intégre l'ensemble des domaines par une rotation ¢ autour de
la normale au plan (hki) diffractant.

Nous avons donc, en notant X¢y 1'une des grandeurs mesurées :

W

V-18
x”. av .dc

— - l
xw Vd
vd

Y T—

En raison de cet effet de moyenne, les grandeurs mesurées ne représentent pas 1'état
réel du matériau sauf dans les cas particuliers de distribution uniforme dans la totali-
4 de 'échantillon ou dans 1a direction de mesure. Les corrélations ne peuvent alors
dtre effectuées qu'avec des grandeurs macroscopiques a l'origine des variations de ces
grandeurs, ou aux grandeurs macroscopiques liées a la direction de mesure (module
d'Young par exemple).

Le probléme de la pénétration des rayons X pose le probiéme de la zone volumi-
que analysée. Dans le cas d'un goniomeétre y , le volume diffractant est indépendant
de l'orientation de la direction de mesure. Par contre, la zone étudiée devient de plus
en plus fine lorsque la déclinaison y augmente. Nous supposons par hypothése que les
grandeurs mesurées ne présentent pas de gradiant dans la direction de mesure (hy-
pothése d'homogénéité commune aux mesures de texture).

2.5. Relation a densité i ti

Comme nous l'avons rappelé au paragraphe V-1.3, 1a densité de dislocation peut
étre approchée par une relation du type :
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1 2%

2 X-B
SAVNIVRS D

eff

ol ¥y Téprésente un paramétre dépendant de l'arrangement des dislocations, du
vecteur de Burgers et du paramétre de maille a,.

En substituant la micro-déformation par son expression en fonction de la taille des
domaines de diffraction cohérente, nous obtenons :

(a_ -2).10gD
- hkl eff v-19
P = Ky Koy -

Supposons que la micro-contrainte associée aux micro-déformations suit une loi iden-
tique 4 celle observée lors de 1'écoulement plastique & savoir ¢ proportionnel a p!/?
comme cela a été montré pour le cuivre et 1'argent!27)(28)

La micro-contrainte obtenue représente en fait 1'écart de contrainte par rapport a la
contrainte macroscopique. Nous avons alors' :

a. . -2
1 1 1 _b-%—
2 . 2,2 2 2 V-20
{<6%-<05} & Yos - Koy - Det

Suivant les valeurs du parameétre a, ,, nous avons des comportements distincts. En
particulier pour les valeurs :

1 21
2 2
a,, ! {<6% -¢6>}" o De“
3 t V-21
2,2 - -
a, =0 {<65-<0>} o De"
1
2 242
a_ . = 2 {<e%-<e>7]° o constante

hki

Ces comportements sont 3 rapprocher des lois de type Hall-Petch et des observations
présentées au paragraphe V-1.

' N.B. : Le symbole « signifie proportionnel.
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2.6. Interprétatio €ay,.-

I1 est admis que 1a relation de Hall-Petch(?9/30031) g¢erit je comportement élas-
tique d'échantillons en fonction de la taille des grains. Cette relation s'écrit sous la
forme suivante :

- 0;5 log D .
uy =0,+ ky. e avec : V-22

o contrainte limite d'écoulement,

ky constante d'orientation
D taille du grain.

Le terme 0, n'est pas rigoureusement égal a 1a limite d'élasticité des monocristaux, on
'appelle généralement force de frottement

11 est couramment admis que le coefficient 0,5 de 1a 1oi de Hall-Petch n'est pas tou-
jours valable. Il a été démontré que trés souvent des variations linéaires en (1/D)
permettent une description tout aussi satisfaisante des résultats expérimentaux. Des
étud?;s;néoriques montrent dailleurs que les variations en (1/D) sont tout & fait justi-
fides

Une relation analogue a 1a loi de Hall-Petch a été établie entre la contrainte d'écoule-
ment et 1a dimension des cellules de dislocations qui limitent les sous-joints de

grains3233) La figure V-7 en montre un exemple.
T T | I 1 I

o —4—
1.0}~ -
~++
08} 7 -

re V-7

o/Eb (x10%cM™h)
o
[:;]
{

Relation taille des sous-grains

contrainte d'écoutement 02 —_ —
ag™
o i l | | 1
0 0.2 04 06 08 10 1.2
Jd )
12 (u?)

Par une analyse radiocristallographique, Ungar et all.(3¥) trouvent une relation de
type Hall-Petch liant 1a densité de dislocation a 1a déformation dans les monocristaux
de cuivre, La figure V-8 présente les résultats obtenus par ces auteurs. Une analyse
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par( tglicroscopie 4 transmission électronique confirme ces mesures (Ambrosi et
al. ), |

Figure V-8 : Relation densité de dislocation « contrainte appliquée

Nous pensons donc que le terme a,,, est 1ié aux types de distribution des disloca-
tions aprés déchargement de 1'échantillon. Nous pouvons constater que sa valeur dé-
pend du plan (hk1) visé. Cette dépendance est sans doute liée aug variations de densi-
té de dislocations présentes sur ces plans. Remarquons que généralement la densité
de dislocation est considérée comme une grandeur scalaire. Dans notre analyse, il est
facile de voir que la densité de dislocation est différente suivant les plans (hki) et
donc de l'orientation cristallographique. Ne disposant pas d'étude permettant de justi-
fier cette affirmation, nous pensons que des analyses associant diverses techniques
d'analyse microscopiques permettront d'éclaircir le réle et la nature du terme a,, .

Cette étude a été effectuée sur des échantilions de cuivre présentant des textures
différentes dues 2 des traitements thermique et mécanique différents.

3.1 Préparation des échantilions :

A partir d'une tle de cuivre brut dont I'histoire des déformations et de prépara-
tion nous est inconnue, nous avons découpé trois échantilions qui ont subi les traite-
ments suivants :

- Cu B : échantition brut,
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- Cu BL : échantillon brut laminé (réduction d'épaisseur 50%),

- Cu RL : échantillon brut recristallisé (30 minutes & 900°C) laminé comme le

précedent.

Chaque échantillon a ensuite été poli électrolytiquement en vue de son étude.

3.2. Résuitats -

Les figures V-ga..c présentent les résultats obtenus pour les échantilions de cui-
vre Cu B, Cu BL et Cu RL. Nous constatons que 1a relation observée précédemment
s'applique également & ces échantitions. Les valeurs des constantes K*,,, et a ., sont
présentées dans le tableau V-5. Les figures V-10a..c & V-12a..¢ présentent les figures
de pdles de ces échantillons : plans (200), (111) et (220). La figure V-13 présente la
courbe a,,, = 1(K* . ,) pour I'ensemble des échantillons utilisés, y compris les échantil -
lons de cuivre recuit laminé (Cu RP) et d'aluminium 7075-T6 billé.

Plan (hk1)

CuB CuBL CuRL
Apg) LSV Y LSO Y L
(111) 1111 0,041 | 0,990 0,156 | 0,934 0,096
(200) 0,984 0,097 | 1,093 0,065 | 1,494 0,004
(220) 1,322 0,014 | 1,816 0,0005 | 0,976 0,094
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20 Etude a(hkl) = fIK(hKI
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Figure V-13 : Courbe a,,, = I{(K*,, ) pour tous les échantillons étudiés.

3.3 Etude des variations de 1'intensité :

Nous nous proposons dans ce paragraphe d'étudier les relations entre la taille
des domaines de diffraction cohérente et l'intensité diffractée. De méme nous présen-
tons les variations, en fonction de l'intensité, du facteur de forme défini par le rapport
de la largeur a mi-hauteur par la largeur intégrale.

$ ue :

Lintensité diffractée présentée sur les figures a été systématiquement multi-
pliée par le pas angulaire du compteur courbe. La surface du pic est donc donnée en
°208+coups.

Les figures présentées en fonction de l'intensité diffractée sont les suivantes :
n° V-14a.¢ :plan (200) Cu B, Cu BL et Cu RL taille de domaine,
n° V-15a..¢ : plan (200) Cu B, Cu BL et Cu RL facteur de forme,

n°V-16a  :plan (200) Cu RP taille de domaine,
n°vV-16b  :plan (200) Cu RP facteur de forme.

Nous ne présentons que les figures relatives aux plans (200) des échantillons analy-
8és. |
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Figures V-14ab¢ : Taille de domaine en fonction de l'intensité Plan : (200)
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f = 2w /8 Cu BL (200) f=2w/8 CuB (200)

f=2w/8 Cu RL (200)

Figure V-15a,b¢ : Facteur de forme f en fonction de l'intensité Plan : (200)
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Deff

f=2wi/B8 Cu RP (200)

Figure V-16a,b : Echantilion Cu RP

a) Courbe Deff en fonction de l'intensité
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Evolution de 1a tajlle de i e diffractio;

Nous pouvons constater quaux fortes intensités, 1a taille des domaines reste soit
uniforme (cas de Cu B, Cu RP), soit évolue de fagon plus ou moins linéaire (Cu BL). Le
nombre de point insuffisant pour I'échantitlon Cu RL ne nous permet pas de tirer de
constatations simples. Aux faibles intensités, on constate une relative dispersion de la
taille des domaines. Cette dispersion peut étre attribuée & deux causes :

- hétérogénéité de cette grandeur pour les domaines n'appartenant pas aux
orientations préférentielles de texture,

- erreurs de mesure expérimentale ou de calcul par application de ia méthode
des largeurs intégrales de Voigt.

11 apparait toutefois comme acquis une certaine homogénéité de la taille des domai-
nes appartenant aux directions de forte intensité (500 & pour Cu B, 10004 pour Cu
RP, 600-10004 Cu BL). ‘

el

On peut constater le caractére trés marqué de ces différentes distributions. It
apparait de facon évidente trois classes de distribution :

- croissance rapide aux faibles intensités puis prolongement asymptotique vers
une valeur limite aux intensités élevées (¢f. figures V-15a et V-16b),

- croissance linéaire trés dispersée en fonction de l'intensité (cf. figure V-15b),

- forte dispersion aux faibles intensités puis décroissance lente aux fortes inten-
sités (cf. figure V-15¢).

Malgré le caractére trés marqué de ces distributions, on peut constater une plus
grande dispersion aux faibles valeurs de l'intensité qui, comme auparavant, peuvent
étre attribuées aux erreurs expérimentales de mesure.

On peut néanmoins corréler sans grande difficulté ces distributions aux varia-
tions de 1a taille des domaines en fonction de l'intensité en visualisant simultanément
les courbes relatives & chaque échantilion. Nous avons ainsi :

- Cu BL : 1a dimension des domaines et le facteur de forme évoluent de fagon
plus au moins linéaire avec l'intensité,

- Cu RL : toutes les valeurs de taille mesurée sont faibles et le facteur de forme
décroit avec l'intensité,

- Cu RP : 1a taille des domaines et le facteur de forme tendent vers une valeur li-
mite ou légérement croissante avec l'intensité,
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- Cu B : 1a taille des domaines et le facteur de forme tendent vers une valeur li-
mite ou légérement décroissante avec I'intensité.

Si nous revenons 4 la définition et 1a signification du facteur de forme, ces résul-
tats sont tout & fait cohérents. Nous avons rappelé & plusieurs reprises que le facteur
de forme d'une fonction de Voigt évolue entre celui d'une fonction de Cauchy et celui
d'une fonction de Gauss (¢f. Annexe 2). D'aprés les hypothéses de base de la méthode
des largeurs intégrales de Voigt, on sait qu'a un profil Cauchien correspond un effet
de taille et & un profil Gaussien correspond un effet de distorsion. Mais en principe, il
faut considérer le facteur de forme de la fonction déconvoluée, c'est & dire aprés sup-
pression de 1a fonction instrumentale. Le facteur de forme considéré sur ces figures
correspond au facteur de forme de la raie K, | mesurée. Nous ne pouvons donc, en
principe, l'utiliser pour en déduire des caractéristiques microstructurales.

Néanmoins et malgré ces réserves, nous constatons que le facteur de forme de l1a
raie "brute” nous renseigne sur 1'évolution de 1a taille des domaines. Généralement les
effets micro-structuraux sont estimés par 1'étude des variations de la largeur & mi-
hauteur. Or pour tous les échantilions étudiés, les figures similaires relatant les varia-
tions de la largeur a mi-hauteur en fonction de l'intensité ne présentent aucune corré-
lation de ce type. Comme le montre 1a figure V-17, & une largeur a mi-hauteur don-
née peut correspondre une infinité de fonctions comprises entre 1a fonction de Cauchy
¢t de Gauss. La largeur & mi-hauteur ne peut fournir d'informations que sur 1'évolu-
tion globale des effets d'élargissement.

Cette étude montre donc que le facteur de forme représente un paramétre de
choix pour la description des caractéristiques microstructurales d'un échantilion poly-
cristallin.

100 9 AN
Cauchy S
80 - +  Gauss It :
60 - *
-3 * d
£ >
5 40 N 2w e
£ . .
20 1
0 v T adat v i i 1 BACI2N a Y v 1
0 20 40 60 80 100

_ variable de position

Figure V-17 : Courbes de Cauchy et de Gauss de méme largeur & mi-hauteur.
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L'étude des distributions des tailles de domaines en fonction de 1'intensité mon-
trent clairement 1'hétérogénéité de cette grandeur aux faibles intensités. Il en sera
donc de méme pour les distorsions. Par contre aux fortes intensités, on peut constater
que les effets de taille et de distorsion restent quasi-uniformes ou varient de fagon
réguliére..

Nous nous proposons dans ce paragraphe d'étudier les variations des grandeurs
micro-structurales en fonction de sin%y. En effet, nous avons remarqué que les cour -
bes en fonction de sin’y présentent de légéres oscillations. Elles ont été observées
pour les plans (331) et (420) du cuivre recuit laminé Cu RP. Il est généralement
admis que ces oscillations sont dues 4 la texture cristallographique. On trouvera en
Annexe 5 une étude bibliographique relatant les diverses interprétations données
pour expliquer ces oscillations.

Grace aux indicatrices nous avions montré que 1a taille des domaines de diffrac-
tion cohérente variait selon 1a direction de mesure définie par les angles ¢ et y. Au
paragraphe précédent nous avons montré que la micro-déformation mesurée est
fonction de la taille du domaine de diffraction cohérente.

4.1. Distribution en fonction de siny :

4.1.1 Figures :

Nous présentons ici les diverses figures en fonction de sin?y pour fe plan (331)
du cuivre recuit laminé Cu RP. Ces figures ont été obtenues pour les deux directions
de mesures définies par ¢ = 0° et ¢ = 90°. Ces variations sont comparées a 1a distribu-
tion du centroide du pic de diffraction.

Ces deux directions représentent en fait deux "rayons” des indicatrices présentées au
chapitre précédent. Les figures V-18a..c et V-19a..c présentent

- figures V-18 :mesures 3 ¢ = 0° . intensité, micro-déformation et taille.
- figures V-19 :mesures a ¢ = 90° : intensité, micro-déformation et taille.

Comme nous le constatons, aucune corrélation entre l'intensité du pic de diffrac-
tion et 1a distribution du centroide en fonction de sin’y n'est observée sur ces figures.
11 en est de méme avec les deux autres grandeurs représentées.

Dans la direction ¢ = 0°, le pas Ay est égal & 2.5° et dans l1a direction transverse le
pas est de 5°.
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4.2. Hypothéses de travail

Supposons que la déformation totale mesurée dans une dlrectlon (¢,y) de I'échantillon
puisse se mettre sous la forme suivante :

£ = souse(v) v-23

Dans cette expression €, représente une déformation moyenne uniforme étendue 3
l'ensemble du volume diffractant et Ae(y) représente 1'écart entre la déformation
totale mesurée et 1a déformation moyenne.

Si nous considérons un échantition pour lequel Ae(y) est nul, alors la représentation
de la distribution des centroides en fonction de sin®y est une droite. Supposons alors
que la droite de régression linéaire dans les distributions des centroides pour le plan
(331) soit fa représentation de cette déformation uniforme.

Dans ce cas les oscitlations autour de la droite moyenne seraient dues soit aux micro-
déformations, soit & d'autres effets mécaniques comme l'anisotropie plastique et élas-
tique.

Remargques :

Hauk3®) considére dailleurs que les micro-déformations sont dues aux effets
combinés de l'anisotropie élastique et plastique. Noyan'3”) confirme cette hypothése
en montrant, par une analyse aux éléments finis, que les oscillations sont dues & des
incompatibilités élastiques entre grains voisins on a l'inhomogénéité de la déforma-
tion plastique dans les grains. I1 propose d'ailleurs une méthode permettant de scin-
der ces deux effets pour en donner les contributions relatives aux oscillations en utili-
sant une refation du type :

€=€o* Ce*Eppas

Penning et all.3%) montrent, dans une étude sur le cuivre laminé, que les oscillations
sont dues & 'anisotropie élastique due 4 fa texture cristallographique.
Posons alors :

d(hkl)= « ZBR_L_(v) y - ¢ 2BR. p_(‘l‘) > V-24

ol «28g (y) et < 26, p (y)> représentent les positions des centroides sur la droite de
régression linéaire et sur la courbe de régression polynomiale de la distribution vraie.
Supposons alors que d (hkl) soit proportionnel & As(y). Si 1a micro-déformation est
responsable des oscillations des distributions en sinzy, ou en dautres termes, si les
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micro-déformations sont représentées par 1'écart Aely), alors on doit avoir des varia -
tions proportionnelies entre les graphes :

3 (k1) = f( sin% ) et Dy, (hk1) = f(sin%y)

2 (hk1) = f( siny ) et pdeff(hkl) = f(sin%y)

Conformément aux données présentées ci-dessus, nous avons tracé les courbes
suivantes :

- figure V-20 : 3 (hk1) et D, (hk1) = f( sin’y ) plan (331) ¢ = 0,
- figure V-21 : 3 (hk1) et D g {hk1) = f( sin%y ) plan (331) ¢ = 90",

Les figures V-22 et V-23 présentent les courbes équivalentes relatives a la micro-
déformation. Ces distributions ne se superposent pas exactement, mais en premiere
approximation, nous constatons que la taille des domaines varie en sens opposé a
celui de 3(331) alors que 1a micro-déformation varie dans le méme sens. L'hypothése
d'une micro-déformation se "rajoutant” & une déformation macroscopique sembie étre
vérifiée.

Néanmoins, on peut opposer & cette analyse plusieurs remarques. Tout d'abord,
le nombre de points figuratifs est trop faible pour affirmer sans ambiguité cette hy-
pothése. Dautre part, nous ne connaissons pas l'influence exacte de la texture. Nous
pensons donc qu'une étude combinant une correction de texture et la mesure des ca-
ractéristiques micro-structurales permettrait d'évaluer le réle de chaque effet sur ces
distributions.

Nous pouvons tout de méme affirmer que ces résultats montrent que les oscilla-
tions des distributions de 1a déformation en fonction de sin’y sont largement tribu-
taires des variations des grandeurs micro-structurales.
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Figure V-20 : Variations de 3(331) et D,;{(331) en fonction de siny a ¢ = 0°.
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Figure V-21 : Variations de 3(331) et D{331) en fonction de siny 2 ¢ = 90°.
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Figure V-22: Variations de 3(331) et pdeff(331) en fonction de siny 2 ¢ = 0°.
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5. Conclusions :

Nous avons montré dans ce chapitre que les indicatrices constituent des outils
trés puissants dans le cadre de 1'analyse des matériaux polycristallins plastiquement
déformés. Les corrélations observées entre les diverses grandeurs mesurées nous in-
citent & développer de fagon plus approfondie la construction des indicatrices par 1'in-
troduction de méthodes plus précises d'analyse et de traitement des raies de diffrac-
tion.

Un fait important démontré dans cette étude est les liaisons entre 1a dimension
des domaines de diffraction cohérente et les micro-distorsions. I1 nous semble que fa
distribution des dislocations, élément descriptif essentiel du milieu polycristallin, est
& l'origine de 1'élargissement des raies de diffraction. Sa nature et sa morphologie
conditionnent linterprétation des résuitats de toutes analyses de profils de raie de
diffraction.

Le facteur de forme d'un profil de raie de diffraction X peut remplacer avantage -
sement la largeur & mi-hauteur pour l'interprétation des caratéristiques micro-
struturales. Si la fargeur 2 mi-hauteur indique 1'évolution globale des causes d'élargis-
sement et 1a quantité de défauts, le facteur de forme indique plutét la nature de ces
défauts sans préciser ni leurs proportions et leurs quantités. Nous avons montré que
les domaines appartenant aux directions préférentielles de texture présentent une
certaine homogénéité que 1'on retrouve aussi bien dans 1'évolution de 1a taille des
domaines que dans 1'évolution du facteur de forme. Par contre pour les directions non
préférentielles nous observons, pour ces mémes grandeurs, de fortes dispersions dont
les causes restent encore a définir.

L'étude sommaire conduite dans le cadre de 1'analyse des contraintes résiduelies
montre que les oscillations des distributions de la déformation en fonction de sin®y
sont intimement liées aux facteurs microstructuraux que sont les domaines de diffrac-
tion cohérente et la micro-déformation. Des analyses ultérieures permettront sans
doute d'évaluer le rle de la texture et les corrélations probables entre la texture et la
microstructure.

D'un point de vue expérimental, il serait souhaitable de disposer d'échantillons
standart de meilleure qualité. En effet, le faible nombre de points obtenus dans la
plupart des études resulte essentiellement de 1a "mauvaise qualité” du standart. Nous
pensons utiliser par 1a suite des poudres recuites. Mais il est bien évident qu'il faudra
alors faire intervenir des corrections supplémentaires lors de 1a déconvolution.
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Ce mémoire présente 1'état actuel des travaux développés grice au detecteur
courbe CP5120. Nous avons montré que 1a précision du compteur courbe et son utili-
sation sont compatibles avec les analyses courantes effectuées en diffraction des
rayons X. Les conditions d'utilisation pour une meilleure qualité des mesures ont été
proposées. L'une des limitations potentielle de ce compteur pourrait étre le pas
d'échantillonage des profils de raie. Nous n'avons pu vérifier ce point.

Nous avons montré qu'il est possible d'utiliser les fonctions de Pearson VII sous

une forme asymétrique pour le lissage de raies. Les résultats obtenus pour 1a poudre
de Zn0-ex Zn(OH), ont montré une bonne adéquation entre les profils réels et les
profils reconstruits aprés séparation et lissage. Cette fonction a ensuite été utilisé avec
succés dans fa mesure des contraintes résiduelles sur l'échantillon d'aluminium de
référence.
Nous avons appliqué avec succés le principe de mesure en intégration discontinue et
de filtrage numérique par filtre de Fourier des raies de diffraction dans le cadre de la
mesure des contraintes résiduelles. Ces deux méthodes permettent une mesure pius
précise lorsque le matériau analysé est constitué de gros grains.

Grace & ce compteur, nous avons pu développer le concept d'indicatrices et mon-

trer leurs champs d'application dans la mesure des contraintes résiduelles. Nous
avons ainsi montré que 1a mesure de contraintes est largement tributaire de 1a taille
des domaines diffractants. Ces indicatrices permettent en fait de juger de fagon quali-
tative le degré d'inhomogénéité des échantillons analysés. Ces indicatrices ont été ob-
tenues en utilisant les techniques de filtrage par filtre de Fourier. Nous avons montré
que dans certains cas, le filtrage permet une analyse plus aisée des raies de diffrac-
tion, et surtout qu'il ne modifie pas de fagon appréciable la valeur des caractéristi-
ques mesurées. I1 est permis de penser qu'il est possible de créer bien d'autres indi-
catrices, en exploitant le concept de muiti-indicatrices présenté. Nous pensons ainsi
construire, a partir des indicatrices du centroide et du maximum, une indicatrice rela-
tive aux densités cummulées de fautes. Dans le cas de raies bien formées, on peut cal-
culer par transformée de Fourier rapide (FF.T.) les coefficients de Fourier du profil de
raie de diffraction et ainsi créer des indicatrices en utilisant des méthodes simplifiées
a4 un pic en continu.
On voit donc que le concept d'indicatrice peut encore étre étendu et son analyse amé-
lioré. En effet, la méthode de séparation de Rachinger des raies K, et K, ne donne
pas entiére satisfaction (oscillations au pied de raie). I1 est souhaitable d'utiliser d'au -
tres méthodes numériques plus précises. La construction des indicatrices relatives
aux tailles de domaines de diffraction cohérente et de distorsions nécessite bien en-
tendu quelques perfectionnements, notamment en utilisant d‘autres techniques de
séparation des effets d'élargissement dun profil de raie.

L'analyse des indicatrices a montré que I'échantillon d'aluminium 7075 état T6
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billé présente de grandes tailles de domaine de diffraction cohérente. Les oscillations
des graphes en sin’y sont dues essentiellement 2 'effet de taille. Aucune corrélation
précise n'a pu étre définie entre les figures de pdles et les diverses indicatrices. Ceci
est sans doute di au caractére faiblement marqué de la texture. .4 fortiors, aucune
corrélation entre intensité de diffraction et position angulaire 28 n'a pu étre dégagée
comme l'indique Marion et Cohen.

Nous avons également montré qu'il existe une relation simple de type Hall-Petch
ou de ses formes dérivées entre la dimension des domaines de diffraction cohérente
et 1a valeur de la micro-déformation mesurée. Cette étude montre clairement 1'ambi-
guité des notions de taille de domaine de diffraction cohérente et de distorsion dans
le cas de matériaux ayant subi une déformation plastique importante. I1 semble
d'aprés ces résultats que ces deux notions se recouvrent totalement et qu'elles expri-
ment en fait 1a fagon dont s'organise le matériau aprés déformation. Elles ne permet-
tent pas de décrire cet arrangement car elles intégrent statistiquement 'ensemble des
grandeurs qui decrivent localement le matériau. Comme nous le soulignions, il serait
souhaitable d'affiner les mesures afin d'obtenir des valeurs quantitatives concernant
les principales variables intervenant dans l'expression de la micro-déformation.

L'utilisation des résuitats bruts des indicatrices nous a permis de corréler les va-
riations de la taille des domaines de diffraction cohérente en fonction de l'intensité
diffractée, c'est a dire en fonction des orientations préférentielles. Nous montrons éga-
lement que le facteur de forme d'un profil de raie de diffraction X représente la va-
riable la plus adéquate pour décrire les caractéristiques microstructurates d'un maté-
riau polycristallin.

Dans une premiére approche dans l'étude des contraintes résiduelles, nous
avons montré quil existe des corrélations entre les oscillations des graphes en sin®y
ot 12 micro-déformation ou 1a taille des domaines de diffraction cohérente. Cette étude
nous invite & admettre que les analyses "élastiques” de ces oscillations, généralement
effectuées en utilisant 1a fonction de texture (méthode harmonique ou vectorielle),
doivent étre complétées par une analyse utilisant les indicatrices développées dans ce
travail. Nous n'avons pas pu montrer s'il existe une corrélation entre l'analyse élasti-
que des oscillations et les variations des paramétres micro-structuraux. I nous appa-
rait nécessaire d'étudier ce probléme de maniére approfondie par une correction
préalable de 1'effet de texture de ces oscillations.

L'utilisation des indicatrices de taille et de micro-déformation nous conduit
penser qu'elles représentent des outils performants susceptibles d'éclairer de fagon
plus précise les caractéristiques micro-structurales et de correller certaines grandeurs
et variations entre elles.

11 est bien entendu que les travaux présentés dans ce mémoire doivent avant

tout étre complétés et vérifiés sur d'autres matériaux ayant subi divers types de trai-
tement mécanique.
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RESUME

Cette etude presente les travaux realisps grice a un detectour courbe daas le cadre
d'analyses classiques de diffraction des rayons X. L'iatreduction de critéres oxpérimentiaux per-
met une utilisation rationnelle de ce detecteur v

Nous proposons une expression simpli desfonctions-de Pearson VI asymétriques
pour le lissage et la séparation de profils de raies de diffraction X. Nous introduisons des techni-
ques d'analyse adaptées aux matériaux A gros grains lors de la mesure des contraintes résiduelles
(integration discontinue et filtrage numerique des raies de diffraction). v .

_ Nous développons et étendons le principe des figures de pales aux caractéristiques des
raies de diffraction (notion d'indicatrice). Grace a celles-ci nous obtenons des relations formelles
entre la taille des domaines de diffraction cohérente et la micro-déformation. Les distributionsde
Pintensite diffraciée en fonction du facteur de forme du profil de raie de diffraction X montre
qu'il représente, combiné avec les variations de la largeur a mi-hauteur, une variable adéquate
pour la description des matériaux polycristallins déformés, Dans le cadre d'hypotheses générale-
~ ment admises, les relations micro-contrainte/taille des domaines de diffraction cohérente rappel-
lent les diverses formes de la relation de Hall-Petch. L'étude des oscillations des graphes relatant
les variations de la déformation en fonction de la direction de mesure précise le caractére pré-
dominanti des caraciéristiqgues microstructurales. - =

Ce travail montre d'une fagon genérale que l'analyse des matériaux polycristallins
peul élre significativement améliorée par ['utilisation et la construction d'indicatrices qui refle-
tent 'anisotropie du milieu polycristallin.

This study presents works done by using a curved position sensitive detector in the
field of X-ray diffraction analysis. The introduction of experimental technics allow us to use this-
detector with a very high accuracy !

. We propose a simplified expression of asymetric Pearson VII distribution for the fit-
ting and dessomation of mixed X-ray line profiles. We introduce usefull technics for the measu-
rement of residual stresses analysis for large grain materials (discontinuous integration and dif-
fraction lines smoothing). ’ - _
) We developpe and extended the pole figure concept to the other X-ray line characte-
ristics (named indicatrix) Using them, formal relation between size of the coherently diffracting
domains and micro-strain are obtained. The distribution of integrated intensity versus form fac-
tor of X-ray line profile show us. in cunjunction with x-ray line breadth, that it is one of the best
descriptive parameter for polycristalline materials analysis. Using well-known relationships, the
relation between size and micro-stress present some analogy with the Hall-Petch relationship.
The study of escillation in graph giving the deformation versus the measurement direction pre-
sent predominent effect of microstructural parameter such as domain size or micro-strain.

This work allow us to say that the indicatricies. which reflect structural anisotropy,
are usefull tools for polycristalline materials analysis. .
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