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Chapitre 1 : Introduction

Dans la nature, ’observateur attentif rencontre de la matiére solide aux formes
surprenantes, a la fois ordonnée et désordonnée. Les cristaux dendritiques ont une large place.
Leur forme évoque naturellement celle d'un arbre. On retrouve cette analogie dans 1'étymologie
du mot dendrite qui signifie "tel qu'un arbre". On les rencontre a la fois dans les flocons de neige
et dans les métaux industriels. Le volume de la production mondiale de métaux et alliages permet
d'estimer a mille milliards le nombre de dendrites formées par seconde. C’est pourquoi elles
suscitent un intérét marqué par les scientifiques qui tentent de définir les mécanismes qui donnent

naissance a de telles structures au cours d'un processus de cristallisation rapide.

On peut discerner de maniere simple deux types de processus de solidification

dendritique :

e La solidification équiaxe rencontrée a la fois dans les cristaux de neige et dans les
gros lingots d'acier. Dans ce cas, aucune direction de croissance n'est privilégiée.
Les cristaux ont schématiquement la forme d'une étoile dont chaque branche est

constituée par une dendrite.

e La solidification dirigée utilisée par l'industrie pour la fabrication, par exemple, de
matériaux semi-conducteurs trés purs, ou de pieces destinées a étre placées en

sortie de chambre de combustion de turboréacteurs construits pour I'aéronautique.

Ce travail s'inscrit dans le cadre du Contrat de Programme de Recherches "Stabilité
Structurale de Superalliages Monocristallins”. Il a été initié par la nécessité pour les deux
motoristes francais que sont la SNECMA et TURBOMECA d'introduire des pigces
monocristallines en superalliage dans leurs turbomachines dans le but d’améliorer leurs
caractéristiques . L'effort économique qu'impose la réalisation de ces pidces est rentabilisé par

l'amélioration des performances et du rendement des moteurs . Ainsi depuis la mise en service
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Chapitre 1 : Introduction

des turbos machines pour la propulsion d’aéronefs, de nombreuses équipes de recherche ont, par
leurs contributions, repoussé sans cesse les limites d’utilisation des piéces composant les zones
les plus chaudes des moteurs. Pour cela, les procédés de fabrication, la chimie des alliages, la
géométrie des picces et les traitements thermiques se sont avérés étre autant d’axes pour

augmenter la température d’entrée du gaz dans la turbine, comme le montre la figure 1.1.

1600
Pieces
monogranulaires
14004
u Coulée sous vide
<
;D Alliage base Alf]be.fi. S
'8 12004 nickel refroidie
3 Moule a
5 cire perdue
£ 10004 ‘
S Pieces
de forge
800 -
600 Ll T 1 ] I
1940 1950 1960 1970 1980 1990 2000

Année

Figure 1.1 : Evolution de la température d’entrée du gaz dans la turbine au cours des cinquante
derniéres années *.

L'AM1 %= est un superalliage & base de nickel qui a été défini pour la fabrication de telles
pieces. Il a été€ congu par la SNECMA en association avec IMPHY S.A., le Centre des Matériaux
de 1'Ecole des Mines de Paris et 'ONERA pour la fabrication de piéces monogranulaires. L'AM1
se durcit par précipitation et contient a température ambiante environ 70 % en volume de
précipités. Ce durcissement intense entraine que la fabrication de piéces aux formes complexes ne
peut étre réalisée qu'avec la technique de coulée a cire perdue. Les pieces monogranulaires sont
obtenues en solidification dirigée, procédé Bridgman &7, avec leur axe principal parallele a la
direction cristallographique <001> du matériau. Dans cette direction, le module d'Young est
faible. De fait, les superalliages a base de nickel possedent une grande anisotropie des propri€tés
mécaniques. Elle est particulierement favorable vis-a-vis de la fatigue oligocyclique rencontrée

dans le fonctionnement des aubes de turbines.
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La possibilité de fabrication de piéces monogranulaires fait qu'il n'est plus utile
d'introduire dans la composition des superalliages des éléments renforcateurs de joints de grains.
Ceux-ci avaient pour inconvénient de baisser les températures de solvus et de solidus du
superalliage. Une hausse de la température de fonctionnement des turbines peut étre envisagée.
Pour que la limite thermique d'utilisation des piéces soit encore plus repoussée, les moules sont
équipés de noyaux en céramique qui ménagent un circuit de refroidissement interne £. Ces aubes
sont par conséquences composées de parois trés fines (voir la figure 1.2), d'épaisseur

comparable a quelques distances interdendritiques, dont la section varie souvent.

Figure 1.2 : Section partielle d’une aube mobile HP du moteur M88 et agrandissement d'une
partie montrant deux parois.

Lors de la solidification, les changements rapides ou ménagés de section, la présence de
plates-formes dans la géométrie de la piéce, sont autant de facteurs permettant l'apparition de
défauts rédhibitoires. Ils ne seront pas éliminés par les traitements thermiques et peuvent
apparaitre sous la forme de grains parasites dont l'orientation cristallographique n'a aucun rapport
avec le grain principal, ou sous forme de porosités. Nathalie Siredey 2 a montré I'existence de
désorientations entre dendrites, qui sont a l'origine de la formation de sous-grains dans la zone

d'extension du grain et en sortie de sélecteur.

Les études menées au cours de notre travail ont pour but de décrire la croissance des
réseaux dendritiques monocristallins lorsqu'ils se développent dans une paroi mince. Cette
condition est définie par le fait que la taille caractéristique des structures primaires de solidification

est du méme ordre que l'épaisseur de la paroi. Elle est effectivement observée dans les aubages
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des ailettes 2 refroidissement interne réalisées par solidification dirigée ou monocristalline, comme

le montre la figure 1.2.

Nous étudions dans ce travail la croissance des réseaux dendritiques monocristallins,
aussi bien dans les zones 2 section constante que dans les zones d’extension du grain, en sortie de
sélecteur ou dans les plates-formes. On s'intéressera plus particulierement a l'effet des conditions
nominales de croissance, gradient de température et vitesse de tirage, et aux interactions

éventuelles entre le réseau dendritique et les parois du moule.
Pour mener 2 bien cette étude, les deux supports expérimentaux suivants sont utilisés :

« éprouvettes en superalliage AMI, en forme de plaques de 1, 2 et 3 millimetres
d'épaisseur, dont certaines sont instrumentées a I'aide de thermocouples.

« observations in situ de la solidification en lames minces, grice a une installation de

solidification dirigée d'alliages organiques transparents 1%,

Une confrontation entre les résultats observés post mortem sur les sections de plaques en
AMI1 et in situ dans les plaques en alliages transparents permettra de caractériser I'influence des

conditions macroscopiques de croissance sur les réseaux formés.

Ce manuscrit est composé de 6 chapitres principaux. Le premier d’entre eux rappellera au
lecteur les connaissances acquises dans la littérature sur la solidification dendritique
unidirectionnelle, en s’intéressant plus particulierement a I’espacement dendritique primaire et aux
diverses situations qui entrainent son évolution. Nous ferons le point sur les résultats obtenus
dans les études du développement des réseaux dendritiques dans des zones d’extension ou de

constriction. La solidification en paroi mince sera abordée.

Apres avoir présenté les techniques expérimentales utilisées dans ce travail, et avant
d’aborder le premier chapitre de résultats, nous décrirons, de maniére qualitative, les principales
étapes rencontrées lors de la fabrication de monocristaux dendritiques. Ce chapitre permettra de
bien préparer le terrain pour les parties suivantes dans lesquelles les aspects quantitatifs seront
abordés. Les résultats obtenus avec I’installation de solidification dirigée d’alliages organiques
transparents seront présentés dans un premier temps. Nous énoncerons les processus mis en
oeuvre lors de la formation de réseaux en sortie de sélecteur et leur évolution a grande distance
sans changement de section. Puis, nous montrerons quelques observations complémentaires

relatives a la formation et I’évolution des monocouches dendritiques dans diverses conditions
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macroscopiques de croissances. Dans un second temps, les résultats obtenus lors de I’étude des
réseaux dendritiques des plaques monocristallines d’AM1 seront donnés. Nous nous sommes
attachés, autant que possible, a utiliser des méthodes de dépouillement similaires a celles
employées pour les expériences effectuées sur les alliages transparents. Ainsi, nous aborderons
I’évolution des réseaux a grande distance du sélecteur et leur adaptation en sortie de sélecteur, et
aussi leurs irrégularités. Enfin, dans la conclusion, nous nous attacherons a comparer les résultats
observés in situ dans les alliages transparents avec ceux obtenus post mortem sur les plaques en
superalliage a base de nickel. Nous établirons par exemple I'influence de I’épaisseur de la paroi
sur le réseau lors de la solidification monogranulaire en plaque mince telle qu’elle est rencontrée

dans la fabrication des aubes a refroidissement interne.
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Chapitre 2 : Etudes bibliographiques

11,12, 13, 14, 15

De trés nombreux auteurs 2 ont présenté dans leurs travaux une revue
bibliographique des comportements généraux de la croissance dendritique et des résultats qui s’y
rapportent récemment publiés dans la littérature. Ils ont synthétisé les différents modeles
définissant les transitions de mode de croissance, front plan-croissance cellulaire, cellulaire-

dendritique unidirectionnelle ¢, dendritique-équiaxe et rappelé la théorie qui s’y rattache.

Nous nous intéressons dans ce chapitre aux connaissances de base sur la formation des
microstructures et des réseaux dendritiques en solidification dirigée. Cette revue ne se veut pas
étre exhaustive mais apporte les informations nécessaires et utiles a la lecture des chapitres

sulvants.

Dans un premier temps, nous rappelons les parametres importants qui régissent la Société
des dendrites. L’influence de la vitesse de croissance, du gradient de température et de la

surfusion sont abordés.

Ensuite, nous donnons une revue des nombreux défauts rencontrés lors de solidification

de pieces monocristallines, et de leur origine lorsqu’elle est connue.
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2.1 La Société des dendrites

Tout au long de ce travail, il est montré que, lors de la solidification dirigée d’une piece,
les dendrites forment un ensemble d’individus régis par les mémes lois qui, au fur et & mesure,
occupe tout I’espace mis a sa disposition. Des parametres précis définissent les réseaux que forme

cette Société.

2.1.1 Principaux parameétres des réseaux et arrangements dendritiques

Comme illustrées par la figure 2.1 qui est une photographie réalisée lors de la
solidification dirigée d’un alliage succinonitrile-acétone avec I’installation expérimentale présentée
dans le chapitre 3, les dendrites ont une forme complexe comparable a celle d’un sapin. Ainsi est
appelé bras, ou axe, primaire (noté P) le tronc principal du “sapin®. Les bras secondaires (notés
S) prennent naissance sur les axes primaires et grandissent perpendiculairement a ceux-ci. Enfin,
les bras tertiaires, ici paralléles aux axes primaires, trouvent leur origine sur les axes secondaires.
Les bras tertiaires (notés T) sont difficilement observables dans un réseau qui se solidifie a
section constante sans création de dendrites nouvelles. Les directions de croissances associées a

ces troncs et branches de dendrites correspondent a des orientations cristallographiques
I7. 18. 19, .20, 20, 22, 23,24 25

préférentielles. De nombreux auteurs ont montré que la direction de

croissance des dendrites de métaux cubiques centrés ou cubiques a faces centrées correspond a
une direction cubique du réseau cristallin sous-jacent. C’est pourquoi en solidification dirigée

monogranulaire, on parle de croissance <001> ou <111>.

Figure 2.1 : Définition de la nomenclature couramment utilisée pour définir les bras qui forment
un arrangement dendritique.
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Cependant de trés faibles différences d’orientation cristallographique ont été mises en
26,27,28.29

évidence a I’intérieur d’'un mé€me grain
Les principales grandeurs caractéristiques des structures obtenues par solidification dirigée

sont indiquées sur la figure 2.2. Entre chaque dendrite, il subsiste une zone liquide en surfusion
qui sera comblée par le développement des bras secondaires. On ne remarque pas la présence de
bras tertiaires. L’espacement primaire A, correspond en croissance colonnaire 4 la distance entre
axes primaires premiers voisins. Dans la suite de ce travail, c’est sur ce paramétre que se portera
notre attention et nous le noterons A. L’espacement entre bras secondaires premiers voisins est
noté A,. Enfin le rayon de courbure R de la pointe de la dendrite est aussi un facteur

caractéristique.

Figure 2.2 : Schéma définissant les principales caractéristiques microstructurales des dendrites
colonnaires.

Dans les pieces suffisamment massives pour que plusieurs rangées de dendrites coexistent
dans I’épaisseur, leur arrangement les unes par rapport aux autres est un parametre important, car
il détermine, entre autres, la répartition des eutectiques de fin de solidification qui influencent les
propriétés mécaniques macroscopiques de la piece 2. Le réseau formé par les dendrites peut étre 2
symétrie carrée, hexagonale ou mixte. C’est la densité d’axes primaires n, qui sera définie comme

31 32

paramétre caractéristique. Les travaux de différents auteurs -2 ont permis le passage de la

densité d’axes primaires a 1’espacement primaire.
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Hunt 2, Kurz et Fisher **, Trivedi ¥* et d’autres auteurs ont exposé des modeles qui
proposent de décrire les évolutions de A, et R en fonction de la composition de I’alliage, du

gradient de température G et de la vitesse de croissance V_. lls donnent :
A=c (G.V A" [2.1]

s fo . . i 6. 37. 11,38, 39
Ces modéles ont été, au moins partiellement, validés par de nombreux auteurs 23211382
qui en fonction de leur support expérimental trouvent que leurs résultats expérimentaux

s’accordent avec I’'un ou I’autre de ces outils numériques.

Esaka ** a montré que la composition de 1’alliage succinonitrile-acétone avait une grande
influence sur I’espacement primaire. La figure 2.3 présente la corrélation obtenue par cet auteur
entre la quantité d’acétone dans I’alliage et I’espacement primaire moyen, dans le cas d’une
croissance 4 16.10° m.s™' sous un gradient de température de 2000 K.m™'. Une augmentation de
la concentration d’acétone dans I’alliage entraine une augmentationdu 2, .

1000 r T T T T T T T T T T T T T ]
- n
“?E . * |
=
g
<
100 1 | L Lo I 1 I i 10
0,1 1 10
Acétone(pds %)

Figure 2.3 : Variation de I’espacement primaire avec la teneur en acétone dans le cas ol
V.=16.10° ms' %

Trivedi et Mason ¢ ont fait le méme constat sur un alliage acide pivalic-éthanol. Le facteur
¢ qui apparait dans I’expression [2.1] de A en fonction de G et V_ dépend de la concentration de
I"alliage étudié. Xia et col. *® ont estimé la composition en acétone du liquide & Iinterface solide-
liquide dans un alliage transparent par spectroscopie infrarouge. Trivedi et Kurz & ont récemment

énoncé les corrélations entre ces grandeurs caractéristiques de réseau que sont la vitesse de
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croissance, le gradient de température et la concentration en soluté de I’alliage, et des parameétres
de phénomenes physiques tels que la diffusion de soluté, la diffusion thermique et ’effet de
capillarité.

Somboonsuk et col. * ont établi I'influence de I’épaisseur de la paroi sur 1’espacement
dendritique primaire dans un alliage succinonitrile-acétone. Pour un gradient de température de
6700 K.m', ils montrent que I'effet est notable lorsque la vitesse de croissance est inférieure a
60.10° m.s” et que I’épaisseur de la paroi n’excéde pas 150.10° m. Lu et col. ** ont
dernierement montré par simulation pumérique que, au cours d’'une solidification dirigée
horizontale de type Bridgman, la convection naturelle est présente méme dans le cas de paroi
mince (épaisseur comprise entre 175 et 700.10° m). Pour une épaisseur de 175.10° m, la
convection naturelle est trés proche de zéro. Ils ont vérifié expérimentalement leurs résultats en
introduisant dans I’alliage un traceur optique qui met en évidence le mouvement du liquide a
I’interface. Ils concluent que I’épaisseur de la plaque a une grande influence -sur la convection
naturelle. Ainsi, un doublement de 1’épaisseur entraine une multiplication par un facteur 8 de la

vitesse du fluide.

Jacobi et col. ¥ ont réalisé une étude détaillée des arrangements dendritiques dans les
aciers. Ils ont constaté que plusieurs types d’arrangements pouvaient coexister dans un méme
grain. C’est pourquoi ils estiment que la densité surfacique d’axes primaires est un parameétre plus
objectif que I’espacement primaire. La transformation de n, en A peut étre faite en considérant que
le réseau dendritique est carré ou hexagonal. Dans le premier cas, A sera égal a np'o's, dans le
second A = 1,075.np'°'5. Ils estiment a 7.5 % 1’erreur commise entre les deux hypothéses ce qui
permet pour tout réseau d’utiliser I’une ou I’autre des relations sans commettre une erreur trop
importante. En étudiant par analyse d’image la périodicité des structures, Lacaze ** montre qu’il
existe une certaine régularité de 1’arrangement dendritique dans la direction des bras secondaires.
Le réseau apparait alors comme €tant intermédiaire entre un arrangement carré et hexagonal, de
sorte qu’il n’y a pas de corrélation entre un axe et ses seconds voisins. Lacaze et col. *Z observent

que lorsque les structures sont fortement dendritiques, I’arrangement est moins régulier que celui
44, 45

qui apparait a fort gradient de température ou a faible vitesse de croissance. D’autres auteurs
avaient déja noté la présence d’alignements de dendrites, s’étendant suivant des directions <100>.
Flemings a montré qu’ils se trouvent généralement dans les directions dendritiques <100> les
plus proches de la direction du flux de chaleur. Tenant compte de ces alignements et de leur
disposition, Rappaz et Blank ** ont défini un concept de maille dendritique, par analogie aux
mailles de réseaux cristallins rencontrées en cristallographie. Aprés avoir modélisé en 3

dimensions un réseau orthorhombique centré, ils ont pu simuler les structures obtenues sur des
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coupes réelles. Lorsque 1’arrangement dendritique ne présente pas une périodicité bien définie, ils

considérent qu’un motif hexagonal représente la meilleure approximation des structures.

Han et Trivedi *¢ ont présenté des résultats obtenus sur un alliage succinonitrile-acétone
ou les espacements primaires mesurés se répartissent sur un large intervalle. Ils ont pris soin au
cours de leur étude d'utiliser des conditions expérimentales de maniere a évoluer dans un domaine
libre de convection pour que la large distribution des espacements primaires observée ne trouve
pas son origine dans un autre mode de transfert thermique. Simon et col. ¥ ont émdié les
oscillations qui apparaissent au démarrage de la solidification d’une plaque mince de 4-n-
octylcyanobiphenyl en alliage avec 1.2 mol % de hexachloroéthane. Ils montrent qu’elles se
répartissent sur une distribution assez large. Dans le méme temps celle mesurée sur les rayons de
téte de dendrite est trés faible. Quested et col. 2* ainsi que Lacaze * ont fait des observations

-4 ont proposé un modele

similaires sur des superalliages a base de nickel. D’autres auteurs
théorique basé sur des résultats expérimentaux montrant qu’il existe une gamme continue
d’espacements dendritiques primaires pour des conditions macroscopiques de croissance
données.

% avec un alliage de succinonitrile-éthanol pour V., = 3.10°

Des expériences réalisées
m.s’ et G = 7800 K.m"' montrent que, au cours du temps, 1’espacement dendritique primaire
moyen est constant tandis que I’espacement maximum diminue et que le minimum augmente.

Ainsi Weidong et col. définissent un espacement primaire maximum, A et un espacement

max?

primaire minimum, A_, . Ils les expriment avec les relations suivantes :
_ -b — A b
Apoe = 2.V et Ag=a.V

Ou a, a’, b et b’ sont des constantes pour un alliage donné qui décroissent avec
I’augmentation du gradient de température. Ces formules matérialisent les limites de I'intervalle
dans lequel tous les espacements dendritiques primaires sont possibles. Han et Trivedi % ont fait
les mémes observations. Bechhoefer et Libchaber ** donnent une série de 4 photographies qui
montrent les 4 mémes dendrites au cours d’une expérience. Entre chacune d’elles, la vitesse est
augmentée de 10.10° m.s™. On note que les espacements primaires n’ont pas évolué mais que par
contre la morphologie générale de chaque dendrite a changé. En fait ces expériences donnent

l'intervalle sur lequel I'espacement dendritique primaire moyen est stable.
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2.1.2 Variation de I’espacement dendritique primaire lors d’un changement des
conditions de croissance

La majeure partie des études effectuées sur les réseaux dendritiques a porté sur la
croissance en régime permanent et la caractérisation des parametres caractéristiques. Peu
d’auteurs se sont penchés sur 1’évolution dynamique de I’espacement primaire. La complexité des
phénomenes en est sans doute la cause. En effet, beaucoup de criteéres peuvent obliger le réseau a
se modifier. Il peut s’agir d’'un changement en cours de solidification de la vitesse de croissance,

du gradient de température, de la section de la piece, ...

11 a néanmoins été montré > que le rayon de courbure  la pointe de la dendrite s’adapte
tres rapidement a un brusque changement de la vitesse de croissance. Par contre, le temps
d’adaptation de I’espacement primaire est beaucoup plus long. Ce temps est faible lorsque c’est le
gradient de température qui varie, comme 1’ont montré Quested et Mc Lean #. L’étude -2 du
joint entre deux grains dont les directions de croissance sont différentes a montré que la création
d’un nouvel axe primaire s’effectue lorsque la distance entre les deux dendrites qui matérialisent
la frontiére est supérieure a 2A. Cette création d’un nouvel axe primaire, rendue nécessaire par
une augmentation de la vitesse de croissance ou du gradient de température, un changement de la
section de la piéce ou une direction de croissance différente entre deux grains voisins, s’effectue

par développement latéral d’un bras secondaire sur lequel apparaissent des bras tertiaires qui,

aprés compétition, sont considérés comme bras primaires 2831243433 Gandin et col. 3 ont
mis en oeuvre un automate qui, par un calcul aux éléments finis, prédit I’enveloppe du grain
dendritique qui s’étend latéralement lors d’un changement de section de la piéce. Par contre
lorsque la vitesse de croissance diminue et que, par conséquent, le réseau doit augmenter son
espacement primaire, une compétition de croissance s’instaure. Somboonsuk et col. ** observent
une transition du mode de croissance dendritique-cellulaire. Quand la compétition entre les
cellules a permis I’adaptation de I’espacement primaire aux nouvelles conditions de croissance, ils

notent un retour a une solidification dendritique.

2.1.3 Désorientation de la croissance et compétition entre grains

3138 ont été menées pour définir Iinfluence sur ’espacement

Des études systématiques
dendritique primaire de 1’angle entre la direction de croissance et celle du gradient de température.

D’autres ont observé les mécanismes de la compétition qui s’instaure au joint de grain quand les
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directions de croissance dans les deux grains sont différentes et mis en oeuvre un automate
59.60.61.62

cellulaire simulant la formation de grains dendritiques lors de la solidification

Si les travaux de Ma et col. 2 ont porté sur la croissance dendritique dans un superalliage
4 base de nickel, Grugel et Zhou 2% I’ont étudié dans un alliage organique transparent, le
succinonitrile-acétone. Trivedi et col. & ont étudié I’effet de la désorientation de la croissance par
rapport au gradient de température lors de la solidification cellulaire d'alliages acide pivalic-
éthanol chargés a 0.22 et 0.6 % massiques d'éthanol. Ils ont défini les angles @ et ¥ comme
indiqués sur la figure 2.4. L'angle ® est celui entre la direction de croissance cellulaire et la
direction du flux de chaleur extrait, I'angle ¥ est défini entre la direction cristallographique

<001> et le flux de chaleur.

(3]
-5
&
~
~y
~
g &
&
O g
Flux de § %ég
chaleur K55
55

b\y <001>

Figure 2.4 : Définition des angles @ et V.

La figure 2.5 ¢ montre la variation de l'espacement primaire en fonction de I'angle ® lors
d'une solidification cellulaire & une vitesse de croissance de 0.5 10° m.s'. Les résultats obtenus
pour un alliage 1 avec 0.22 % massiques d'éthanol et un alliage 2 avec 0.6 % d'éthanol, y sont
reportés. Trivedi et col. & constatent que lorsque I'angle @ entre la direction de croissance et le
flux de chaleur augmente, I'espacement primaire augmente aussi. D'autres auteurs ont fait des

observations similaires &,
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250 C Alliage n°1
200 |
T 150
s ‘f//*//‘aAlljage n°2
< 100 ¢
50
O : 1 I [ t 1 ! ! [ 1 1 1 1 f I 1 I I
0 5 10 15 20
D(degré)

Figure 2.5 : Variation de l'espacement primaire en fonction de @ pour un alliage n°1 avec
0.22 % massiques d'éthanol, et un alliage n°2 avec 0.6 % massiques d'éthanol.

Cependant, ce type d'études reste suspendu au caractere aléatoire d'obtention d'un grain
désorienté dans une plaque, avec une installation de solidification dirigée telle que celle que nous
utilisons dans notre étude. Pour explorer plus aisément le domaine de 0 a 45° de l'angle @,
Grugel et Zhou % ont adapté Iinstallation de solidification dirigée présentée par Hunt et col. ¥ en
placant le bloc chaud et la zone froide sur une platine. Celle-ci permet de donner au gradient de
température une orientation différente de celles de la vitesse de tirage et de la direction de
croissance et apporte donc une plus grande souplesse expérimentale, en ouvrant 1’acces a I’étude
de l'influence de 1’angle @ compris entre O et 40°sur I' espacement primaire pour des vitesses

comprises entre 2 et 50.10° m.s™, dans un alliage succinonitrile avec 1.4 % massiques d'eau.

Rappaz et col. * ont étudié la compétition de croissance lors de la solidification en trois
dimensions de cordons de soudure sur un monocristal Fe-15Ni-15Cr. IIs observent que certaines
directions d’axes dendritiques sont favorisées. Comme les isothermes, et donc le front de

% mais seulement du gradient de température

solidification ne dépendent pas de la microstructure
imposé, les dendrites qui auront la plus faible vitesse de croissance sont celles dont le chemin a
parcourir pour suivre 1’isotherme liquidus est le plus court. Celles-ci auront de plus la surfusion
la plus faible. Par conséquent, les axes sélectionnés sont ceux dont la direction de croissance
<001> sera la mieux alignée avec la direction du gradient de température. Ce phénomene de

compétition sans changement de la direction de croissance imposée par la géométrie de la piéce a
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lieu dans le plot d’amorcage situé a la base du sélecteur de grain dont est équipé chaque moule

d’aubes de turbine. Il existe alors deux cas de figure en matiére de compétition :

* Deux dendrites voisines ont des directions de croissance convergentes. La surfusion a
la pointe est d'autant plus grande que la direction de croissance est €loignée de la
vitesse de tirage. De fait, la plus désorientée des deux dendrites est en retrait par
rapport a l'autre et viendra "butter” contre sa voisine. Il ne subsiste de cette "collision”

que la dendrite dont la direction de croissance est la plus proche de la vitesse de tirage.

* Au contraire les deux dendrites voisines ont des directions de croissance divergentes.
Lorsque la distance entre les deux axes primaires, situés de part et d’autre du joint de
grain, est suffisamment importante, on observe 1'apparition d'un bras tertiaire qui se
transforme trés rapidement en bras primaire. Ce bras est né sur un bras secondaire de la
dendrite la mieux orientée. Il croit parallélement a sa dendrite mere. Le grain au sein
duquel les axes dendritiques primaires ont une direction [001] la plus proche de celle
du gradient de température et de la vitesse de tirage, s’étend latéralement vers 1’espace

préalablement occupé par le grain de désorientation plus importante.

La figure 2.6, extraite de la these de Gandin L3 illustre ces deux cas de la compétition
entre grains lors de Ia croissance colonnaire. Le montage photographique, de la figure 2.6.a, est
tiré d'un film expérimental réalisé par Esaka lors d'une expérience effectuée avec une plaque telle
que celles utilisées dans le chapitre 5, et contenant un alliage de succinonitrile avec 1.3 %
massiques d’acétone. Cet échantillon est solidifié de maniere unidirectionnelle avec une vitesse de

tirage V; = 83.10° m.s"' et un gradient de température G = 1700 K.m"'.

La figure 2.6.a est constituée de trois photographies. La partie inférieure, le premier
cliché, permet de visualiser la position des pointes de dendrites au cours de la croissance.
L'ensemble du photomontage révele les frontieres entre les grains. La figure 2.6.b donne un
schéma de ces frontieres entre grains et les angles que fait la vitesse de tirage avec les axes
dendritiques primaires. Les grains situés a droite (C) et & gauche (A) croissent quasiment
parallelement a la vitesse de tirage tandis que le grain central (B) a des troncs primaires
désorientés qui forment un angle d'environ 30° avec V.. On peut remarquer que les frontiéres
entre les grains sont assimilables a des droites. La démarcation entre (A) et (B), dont les
orientations sont convergentes, est matérialisée par le tronc d'une unique dendrite de (A) contre
laquelle viennent butter les dendrites de (B). Ce mécanisme s'explique par le fait que les pointes
des dendrites du grain central ont une surfusion plus importante que celles du grain de gauche,

dont la direction de croissance est moins, voire pas du tout, désorientée par rapport a la direction
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du gradient de température. Ceci implique, comme nous pouvons 1'observer sur le cliché inférieur
de la figure 2.6.a, que les pointes des dendrites de (B) sont en retrait par rapport a celles de (A).
Les dendrites du grain central sont bloquées lorsqu'elles rencontrent le champ de soluté rejeté par
les bras secondaires de la dendrite de (A) située sur la fronticre.

(A)

(a) (b)

Figure 2.6 : Illustration de la compétition lors d’une croissance colonnaire dendritique.

Dans le grain central et celui de droite, les directions de croissance des dendrites sont
divergentes. On peut observer sur la photographie composant la partie basse de la figure 2.6.a, la

présence d'une région de liquide au niveau du front de solidification et a la frontiére entre (B) et
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(C). Des bras secondaires se branchant sur les dendrites frontieéres du grain central et du grain de
droite croissent dans ce "puits liquide". L'apparition de bras tertiaires permet la création de
nouveaux troncs primaires. Sur la figure 2.6.a, on peut noter l'apparition de 4 nouveaux axes
dendritiques primaires dans le grain central et d'une dizaine dans le grain de droite. On remarque
par ailleurs que I'espacement dendritique primaire est beaucoup plus important dans le grain
central désorienté que dans les deux grains dont la direction de croissance est proche de celle du

gradient de température.

2.1.4 Adaptation du réseau a des contraintes géométriques

63.66.61. 6889 ont étudié la morphologie dendritique d’un cristal

De nombreux auteurs
solidifié avec des contraintes géométriques latérales. Sekhar et Trivedi * étudient I’influence de la
largeur, d_, du canal dans lequel s’effectue la solidification d’un alliage succinonitrile-acétone et
mettent en évidence le rapport entre le quotient d /A et 1a morphologie de I’interface. Fabietti et
col. & ont aussi observé 1’adaptation du réseau & un changement, ménagé ou pas, de la section de
I’échantillon. Ils notent une augmentation de la vitesse de croissance lors du passage de la

constriction qui entraine un changement de la morphologie de I’interface.

2.2 Principaux défauts rencontrés dans des pieces monocristallines

Dans ce paragraphe, nous rappelons les défauts de coulée les plus souvent rencontrés

dans les pices en superalliage a base de nickel solidifiées avec le procédé Bridgman 2252,

2.2.1 Macroségrégations et freckles

Les freckles apparaissent comme des canaux verticaux de petits grains équiaxes ségrégés a
la surface de piéces monogranulaires. Ils sont dus a I’apparition de ségrégations dans le liquide
présent dans la zone pateuse. De nombreuses études ont permis de mieux comprendre le
mécanisme de leur formation et de le simuler. Smeltzer 2% a montré que c’est la ségrégation
d’éléments légers de I’alliage qui entraine I’apparition des freckles et qu’il est possible de les
éliminer en diminuant la teneur en silicium dans un alliage réfractaire a base de fer. Giamei et
Kear 2 décrivent et étudient la formation des freckles dans les superalliages a base de nickel. Ils

n’ont pas observé ce type de défauts dans des échantillons cylindriques de faibles diamétres, leur
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nombre diminuant avec la diminution du diametre du barreau. Les freckles apparaissent a la
surface de la piece a une distance significative de la sole froide dans une région ou la vitesse de
croissance et le gradient de température diminuent rapidement. Les travaux de Flemings et
col. 22 ont permis une considérable évolution de la compréhension théorique de ce phénoméene.
Copley et col. 2% ont défini en fonction de la vitesse de croissance et du gradient de température le
domaine dans lequel les chapelets de grains équiaxes ne se forment pas. De nombreux
auteurs 7222 ont développé des modeles permettant de simuler la formation de freckles dans des

alliages binaires ou a composants muitiples.

2.2.2 Microporosités

Les microporosités sont reconnues comme des défauts qui altérent la résistance a la fatigue

%0 Elles peuvent se former tant que le métal n’est pas entiérement

de pieces monocristallines
solidifié, et ont pour origine la contraction du métal lors de la solidification et I’évolution de
I’azote dissout dans I’alliage liquide. Elles sont principalement observées dans les zones
d’extension latérale de grain, par exemple au niveau des plates-formes dans les aubes de turbines.
Deux facteurs controlant la formation de microporosités dans les superalliages a base de nickel
ont ét€ identifiés : la fraction volumique d’eutectique en fin de solidification et un effet bouchon

associé a la formation de carbure a une température proche du liquidus.

2.2.3 Formation de carbures

La distribution et la morphologie des carbures MC peuvent €tre influencées par le
phénomeéne de germination hétérogéne. Des études & ont montré qu’ils se forment et croissent sur
des sites inclusionnaires d’oxydes. Ainsi la quantité et le nombre de carbures peuvent €tre réduits

en contrblant la quantité d’oxygene et d’azote de ’alliage.

2.2.4 Désorientation du cristal émergent de la constriction

Des calculs de transferts thermiques et des essais lors de coulées ont permis d’améliorer la
compréhension des phénomenes qui sont mis en oeuvre lors de la compétition entre grains. Le

fonctionnement des sélecteurs qui équipent les moules des piéces monogranulaires est assez bien
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compris 22, La vitesse de tirage lors de la solidification du sélecteur et les températures de coulée

de Ialliage et de chauffage du four permettent de controler ces désorientations 2.

2.2.5 Sous-grains et mosaicité

De nombreux auteurs £-2* ont mis en évidence une désorientation des axes primaires qui
croissent au sein d’un méme grain dans des sections constantes. Ce comportement et la rotation
du réseau cristallin ont été observés par Siredey 22, 1l semble que ces phénomeénes proviennent de
contraintes thermomécaniques de la partie solidifiée sur le front de solidification colonnaire
dendritique. Cette hypothese est confortée par le fait que 1’on n’observe pas de désorientation
suivant la direction de croissance [001] des dendrites. Il a été récemment établi grace a des calculs
thermoélastiques que les contraintes induites par la précipitation de la phase ¥ a une température
proche du solidus peuvent engendrer des torsions du réseau et des désorientations 2. Siredey 2 a
montré que la qualité cristalline se dégrade avec la distance au sélecteur. Elle correspond a un
augmentation de la désorientation entre sous-grains et a un accroissement de la courbure

divergente du réseau cristallin dans les sous-grains.

2.2.6 Microségrégations importantes et présence d’eutectique hors équilibre

entre les dendrites

Siredey ? a étudié les ségrégations tant & 1’échelle de la dendrite qu’a celle de la section
transversale. Il est acquis que la présence d’eutectique /Yy’ hors équilibre réduit les propriétés de

fluage 2 et de ductilité ¥ dans les superalliages 4 base de nickel.

2.2.7 Effets de l'épaisseur de la paroi sur les propriétés mécaniques des piéces

en superalliage

Les propriétés de superalliages solidifiés de fagon directionnelle avec des parois de faibles
épaisseurs ont été étudiées par différents auteurs. Richards  a utilisé des échantillons de tailles
différentes usinés dans des pieces en superalliage a base de nickel. Ses résultats montrent que
quel que soit le superalliage utilisé une diminution de la section de 1’échantillon entraine une
résistance moins longue a la cassure et une augmentation de la vitesse de fluage, pour des

conditions données de traitement thermique. Winstone et Northwood £ ont montré en étudiant
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des échantillons de faibles épaisseurs coulés aux cdtes que la microstructure n’était pas affectée

par I’épaisseur de la paroi. De plus, Iinfluence sur les propriétés de fluage est tres faible.
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Chapitre 3 : Techniques Expérimentales

Dans le présent chapitre, nous nous attachons a énumérer les techniques expérimentales

mises en oeuvre durant cette étude.

Dans une premiére partie, l'installation de solidification dirigée d'alliage transparent et la
fabrication de plaques minces sont présentées. Nous verrons les méthodes que nous utilisons
pour la caractérisation de l'alliage contenu dans les plaques, des vitesses de translation de
I'échantillon et de croissance, ainsi que du gradient de température dans la zone pateuse et des

échanges thermiques lors des expériences.

Les techniques mises en oeuvre pour I'étude de la solidification dirigée de plaques minces
en AMI1 sont exposées dans la seconde partie. Apres avoir présenté les caractéristiques des
échantillons coulés a la fonderie expérimentale de la SNECMA de Gennevilliers, nous
définissons la maniere avec laquelle les échanges thermiques observés durant la solidification des
piéces instrumentées sont quantifiés ainsi que le protocole d’étude des réseaux dendritiques mis

en évidence dans les sections.
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3.1 Installation de solidification dirigée d'alliages transparents

Pour mieux comprendre les phénomenes entrant en jeu au cours de la solidification, et
surtout pouvoir suivre in situ et en temps réel tout le processus de formation des structures de
solidification, Hunt et col. X2 ont congu une installation de solidification dirigée d'alliages
transparents. L'appareillage utilisé au cours de notre étude est dans le principe identique a celut

développé€ par ces auteurs.

3.1.1 Présentation des échantillons et de l'installation expérimentale

3.1.1.1 Choix de I'alliage utilisé et fabrication des échantillons

3.1.1.1.1 Choix de l'alliage transparent

Pour étre un modele adéquat, le composé organique sélectionné doit avoir une bonne
transparence dans le visible aux états liquide et solide. Il doit étre cristallin a réseau cubique (pour
le cas présent) a 1’état solide et avoir une faible entropie de fusion afin de présenter des structures
de solidification semblables i celles des métaux. De nombreux auteurs ont étudié in situ la
formation des structures de solidification en croissance dirigée de composés ayant ces

propriétés 2. Les alliages suivant ont été utilisés : succinonitrile-acétone *-—¢

, succinonitrile-
eau 2, NH,Br %, acide pivalic-éthanol = ou encore CBr,-Br, “*. Nous avons finalement choisi
le mélange succinonitrile-acétone pour cette étude parce que, comme le montre le diagramme de
phases de la figure 3.1 la température eutectique est inférieure 8 0 °C donc dans un domaine de
température bien différent de celui utilisé dans cette étude. Le tableau 3.1 12 indique quelques

unes des caractéristiques de ce diagramme.

Coefficient de partage Pente du liquidus | Pente du solidus | Température de fusion
k (% massiques/ % massiques)| m,(K/% massiques) | m (K/% massiques) T (K)
0.124 -2.8 -25.3 331.083 + 0.002

Tableau 3.1 : Caractéristiques du diagramme de phases des alliages succinonitrile -acétone 2
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Température (°C)

(% massiques)

C
acétone

Figure 3.1 : Diagramme de phases du composé binaire succinonitrile-acétone

3.1.1.1.2 Fabrication des plaques minces

Il s'agit de réaliser des échantillons de succinonitrile-acétone sous forme de plaques
minces d'épaisseur déterminée. Pour cela, I'alliage est enfermé entre deux plaques de verre dont
I'épaisseur doit étre suffisante pour éviter qu'elles ne se déforment, et suffisamment faible pour
permettre une réponse thermique rapide. Ceci nous a conduits a utiliser des lames de verre de
300.10° m d'épaisseur. Les plaques minces sont constituées de deux lames de verre de tailles
différentes (150x40x0.3 mm’ et 130x30x0.3 mm3) pour faciliter le remplissage. Afin de
maintenir un écartement constant, elles sont séparées par un cadre de polyester transparent
d'épaisseur calibrée. Le film de polyester est préalablement découpé aux formes désirées, en
ménageant un passage, pour le remplissage, a chaque extrémité de la lame. Ces “canaux” seront
ulténieurement obturés. L’ensemble est collé sous presse de fagon a assurer une épaisseur
réguliére sans excés de colle. Nous avons instrumenté certaines plaques avec un ou plusieurs
thermocouples. Les soudures chaudes des thermocouples ont été réalisées a partir de fils en
cuivre et en constantan de diametre 50.10° m. Nous n'avons pu insérer des thermocouples que
dans des plaques dont 1'épaisseur est supérieure & 100.10°® m. La figure 3.2 montre sous forme

de schémas les deux types de plaques minces qui ont été utilisés au cours de cette étude.

L'épaisseur de la plaque est ensuite mesurée a l'aide d'un palmer micrométrique pour
vérifier que sa valeur ne subit pas des variations dimensionnelles supérieures a 10 % de son

épaisseur moyenne d'une extrémité a l'autre. Dans un tel cas, 1'échantillon est éliminé.
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Figure 3.2 : Schéma de montage des plaques minces.

3.1.1.1.3 Préparation de l'alliage

Pour cette étude, nous avons utilis¢ des produits du commerce, sans chercher a les
purifier parce que nous nous intéressons essentiellement aux aspects semi-quantitatifs du
développement des structures, contrairement a d'autres auteurs qui ont dii utiliser des alliages
purifiés #2. Les puretés du succinonitrile et de 1'acétone utilisés sont données égales 2 99.9 %. La
solution est préparée en placant tout d'abord du succinonitrile dans un récipient, sur lequel est
ensuite versée une faible quantité d'acétone. L'ensemble est homogénéisé par fusion. II se
produit une perte d'acétone par évaporation qui rend difficile le contrdle de la composition exacte

de l'alliage.

3.1.1.1.4 Remplissage des plaques minces

Le remplissage de la cellule se fait de la facon suivante. La plaque mince est placée sur
une plaque chauffante, dont la température est Iégeérement supérieure a la température de fusion de
I'alliage, I’ensemble étant placé dans une boite & gants sous atmosphére d'argon. L'alliage posé
solide sur la paroi de verre la plus longue, devant une des deux embouchures, fond rapidement.
Il pénétre dans la cellule par capillarité. Le gaz contenu entre les parois de verre est évacué par

I'extrémité opposée. Afin d'éviter I'emprisonnement de bulles de gaz dans l'alliage, le chauffage
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de la plaque et donc le remplissage sont réalisés progressivement en faisant glisser I'échantillon
de I'extérieur vers le centre de la plaque chauffante. Durant cette opération, 1'acétone continue de
se vaporiser. Ainsi, deux lames préparées avec le méme alliage de base n'auront pas strictement
la méme composition. L'alliage une fois solidifié, les deux canaux laissés libres pour le

remplissage sont obturés a 'aide d'une résine.

Avec notre méthode, il subsiste dans la lame quelques bulles d'argon méme en prenant
beaucoup de soins lors du remplissage. Comme nous l'avons indiqué dans le paragraphe
précédent, seul I'aspect semi-quantitatif des structures de solidification sera abordé dans cette
étude. Nous n'avons donc pas jugé utile de recourir a un appareillage identique 2 celui utilisé par

Esaka * pour le chargement des plaques.

3.1.1.2 L'installation de solidification dirigée

L’installation de solidification dirigée d'alliages transparents employée pour cette étude est
présentée de maniere schématique a la figure 3.3. La lame mince est placée sur le porte-
échantillon en plexiglass entre les deux résistances du bloc chaud et les deux parties de la zone
froide. Les températures respectives de ces deux zones et la distance (1) qui les sépare déterminent
le gradient de température longitudinal. Aprés stabilisation thermique de I'installation, la lame
mince étant immobile pendant cette période initiale, on peut observer que les parties liquide et
solide de I’alliage sont séparées par une interface plane. Pour réaliser la solidification dirigée de
I’alliage, on déplace la lame vers la zone froide. Selon la vitesse de déplacement et le gradient de
température dans la zone péateuse, la solidification peut se faire avec maintien d’une interface

plane, ou avec apparition de cellules ou de dendrites.

La zone chaude de VIinstallation est constituée de 2 résistances plates de
50 mm x 40 mm placées en vis a vis, de part et d'autre de la plaque mince, et équipées de
thermocouples pour la régulation. Elles permettent d'atteindre une température maximale de
110 °C. Deux thermoéléments en regard constituent la zone froide, dont la température peut étre
modifiée en changeant leur tension d'alimentation. Des températures comprises entre + 5 °C et
+20 °C sont réalisables. L'évacuation de la chaleur extraite des faces chaudes des
thermoéléments est assurée par le support. Les valeurs extrémes de la température de la zone
chaude, Tl, de la température de la zone froide, Tz, et de la distance entre ces deux zones, 1,
conduisent 2 des valeurs du gradient de température comprises entre 500 K.m™' et 10° K.m™. La

translation est assurée par un moteur Crouzet.
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Ce dispositif est collé sur une boite a circulation d'eau, dont la température n'est pas
controlée. Son role est d'absorber la chaleur transmise a l'ensemble par les résistances et les

thermoéléments.

{ microscope
stéréoscopique

Zone chaude Zone froide
Ti>TL 1 ajustable T2<TF
-

Figure 3.3: Schéma de l'installation de croissance dirigée d'alliages organiques transparents.

L'interface solide-liquide est observée a l'aide d'un microscope stéréoscopique équipé
d'un zoom. Deux objectifs qui permettent d’atteindre des grossissements allant de x6 a x66 et de
x15 a x165, sont disponibles. La profondeur de champ des objectifs, de 1’ordre de 75. 10° m, est
plus faible que I'épaisseur des lames minces, ce qui facilitera, le cas échéant, I’observation de
plusieurs alignements de dendrites dans I’épaisseur de la lame. Une caméra vidéo est instailée sur
le microscope. Elle permet de suivre 1’expérience sur un écran de contrdle et de I'enregistrer avec
un magnétoscope de type HI8. Aprés expérimentation, I’enregistrement est utilis€ pour le choix

des images de travail et pour I’analyse des phénomenes rapides.

3.1.1.3 Caractérisation de l'alliage apres le refnplissage

Comme nous l'avons exposé précédemment, I'acétone est un composé chimique qui se
volatilise treés facilement. De fait, lors du chargement de la lame, une quantité non négligeable se
gazéifie. Il est donc nécessaire, une fois I'échantillon totalement scellé, de caractériser 1'alliage

succinonitrile-acétone qu'il contient.
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Deux méthodes ont été utilisées. La premieére comparative consiste a placer la cellule sur le
porte échantillon de l'installation de solidification dirigée, la température de la zone chaude étant
régulée a 70°C et celle de la zone froide a 10°C. Sans imposer aucune translation a la plaque, nous
observons la position de l'interface solide-liquide et la distance qui la sépare de la zone chaude.
Cette observation est faite lorsque 1'équilibre thermique est atteint, c'est-a-dire que l'interface a
une position stable depuis une dizaine de minutes. En considérant que I'évolution de la
température dans la plaque entre les zones chaude et froide suit une loi linéaire, on en déduit la
température de solidus. On caractérise alors la composition de l'alliage en reportant cette
température sur le diagramme de phases. Cette méthode est utilisée pour évaluer la quantité
d'acétone contenue dans 1'alliage, dans le cas de plaques non équipées de thermocouple et dont
I'épaisseur est inférieure 4 100.10° m. La caractérisation de la distance entre la sortie de la zone
chaude et la position de l'interface est peu précise, car les différents points nécessaires a la
mesure sont situés dans des plans différents séparés par une distance supérieure a la longueur de

champ de notre appareillage.

Pour les plaques équipées de thermocouples, nous utilisons une méthode d'analyse
thermique pour caractériser 'alliage. Nous plagons dans la zone chaude la partie de I'échantillon
contenant la soudure chaude du thermocouple de facon a effectuer un chauffage plus ou moins
rapide en modifiant la température des résistances. La figure 3.4 présente un exemple de

I'évolution au cours du temps de la température indiquée par le thermocouple.

70 +——————————
1 | Chauffage lent
651 | —— - Chauffage moyen I
T — — - Chauffage rapide —1
1! — 1
~ ; 1
g 601 -~ I
SEE -~ I
r — I
551 | — 1
- ~ I
P I
50 +<F—————— 1'
0 50 100 150

t(s)

Figure 3.4 : Enregistrements de température réalisés au cours de chauffages plus ou moins
rapides d'une plaque d'épaisseur égale & 200.10° m.
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A partir de ces enregistrements, le calcul de la dérivée permet d'obtenir 1'évolution de la
vitesse de chauffage de I'échantillon. La figure 3.5 montre les variations de la vitesse de
chauffage avec la température. On note une forte diminution de cette quantité au cours de la
fusion de l'alliage. Nous avons indiqué, pour chaque type de chauffage, la température pour
Jaquelle la vitesse de chauffage est & son minimum, que l'on associe au liquidus de l'alliage ou

plus exactement 2 la température de fin de fusion.

54— l———t } } }
—— \ b
- \ o
4 4 \ Il" \ ::
34 Vo N ]
\
4 \ / 4
2+ / 4
v 56.94 °C
// Z

Chauffage lent

— - Chauffage moyen
~ 0,15 / — — - Chauffage rapide
8 ~ \
= —

g o |
= \ l
.24 °C
0,05 >6

56.16 °C

o0 +—+——+—+—t—+—+—+—+—t—+—+—+—t+——
45 50 55 60 65 70
T(°C)

Figure 3.5 : Variation de la vitesse de chauffage de I'échantillon avec la température pour les trois
courbes de la figure 3.4.

On peut remarquer que la température pour laquelle la vitesse de chauffage atteint son
minimum dépend du type de chauffage utilisé. La température de liquidus finalement retenue est
obtenue par extrapolation & vitesse de chauffage nulle de la température de fin de fusion estimée
pour les différentes vitesses de chauffage. Cette extrapolation est présentée sur la figure 3.6 pour

les données estimées sur la figure 3.5.
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La température de liquidus de I'alliage constituant la plaque étudiée est ainsi trouvée égale
a'T, =56.15 °C. En reportant cette valeur sur le diagramme de phases, on estime que l'alliage est
composé de 0.55 % massiques d'acétone.

57 } —+
$ 5651 1
=
=
TL =56.15°C —>» C,ottone = 0.5-0.6 % massiques
56 R R e ST EUE e A VU O S
0 0,5 1 1,5 2

dT/dt(°C.s1

Figure 3.6 : Estimation de la température de liquidus par extrapolation de la température de fin de
fusion a vitesse de chauffage nulle

Les sources d'erreurs les plus importantes proviennent de la détermination des
températures de fin de fusion et du positionnement de la droite extrapolée sur la figure 3.6. En
reportant cette erreur sur le diagramme de phases, on estime a 0.05% massiques l'incertitude sur

la teneur en acétone de 1'alliage.

Esaka * place son échantillon instrumenté sur une résistance en forme de couronne de
sorte que la soudure chaude du thermocouple soit au centre de celle ci. La plaque est chauffée
lentement et il considére la température de liquidus atteinte lorsqu’il subsiste un minuscule cristal
autour de la soudure du thermocouple. Notre méthode nous parait plus simple de mise en oeuvre,
car d'une part elle ne nécessite pas l'utilisation d'un appareillage spécifique et d'autre part le
systeme d'Esaka impose une détermination fine du centre géométrique de la résistance de fagon a

éliminer une partie de l'incertitude.
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3.1.2 Controle de la vitesse de translation des plaques et du gradient de

température dans celles-ci.

3.1.2.1 Mesure de la vitesse de tirage

Au cours de la mise en oeuvre de nos expériences, nous devrons effectuer de nombreux
essais dans des conditions macroscopiques de croissance que nous désirerons identiques ou
différentes. En dehors de l'interaction sur le gradient de température qui est possible en modifiant
la températures du bloc chaud et/ou celle de la zone froide, ou de la distance 1, nous pouvons

modifier la vitesse de translation (ou de tirage) de I'échantillon.

La caractérisation de la vitesse de tirage est faite en prélevant deux photographies du film
de l'expérience. Le magnétoscope permet l'incrustation a I'image de son horloge interne. Nous
repérons sur la premiere photographie la position (x ) d'une poussiere ou imperfection située sur
la plaque de verre. Nous mesurons sur la seconde la position (x_) de la méme tache. Connaissant

le temps (t) séparant ces deux clichés, nous obtenons la vitesse de tirage de la plaque :

t [3.1]

Nous avons construit 'abaque de I'évolution de la vitesse de tirage en fonction de la

tension électrique appliquée au moteur, illustrée sur la figure 3.7.
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Figure 3.7 : Evolution de la vitesse de tirage en fonction de la tension appliquée au moteur.
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La vitesse de déplacement peut étre modifiée de maniére continue de 20.10° m.s' 2
300.10° m.s". Nous avons étudié les images enregistrées au cours des expériences dans le but
de vérifier la stabilité de la vitesse de tirage au cours des expériences. Nous avons constaté une
variabilit€ de = 15 % qui provient en majeure partie de la mécanique de notre appareillage et de

frottements importants.

3.1.2.2 Mesure du gradient de température

Pour estimer le gradient de température, nous devons connaitre le profil de température
entre les zones chaude et froide de l'installation. Pour ce faire, nous avons équipé certains de nos
échantillons d'une (ou plusieurs) soudure chaude de thermocouple cuivre-constantan. Le
succinonitrile-acétone n'altérant pas le bon fonctionnement du thermocouple, nous utilisons des
plaques chargées en alliage. Au cours des expériences faites avec des plaques ainsi équipées,
nous avons enregistré le profil de température avec une table tracante. Les enregistrements sont
digitalisés ce qui permet de convertir le temps en distance parcourue par le thermocouple et la

f.e.m. en température. Le tracé T(x) obtenu est illustré sur la figure 3.8.

70IerlllllIll[Illlllllllﬁlllllllll

60

LR RN RN R —-—-—-—-—-—-—-—-—-T—-—-—

50

Illl'lllllll

T(O)

Illlllllllllllllllllllll

-5 0 5 10 15 20
x(10m)

Figure 3.8 : Profil de température entre les zones chaude et froide au cours d'une expérience

Nous avons porté sur la figure 3.8 la position des zones chaude et froide. On peut
observer que le gradient de température est différent du gradient moyen (T1-T2)/l. Cependant sur
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une portion importante de I'échantillon et dans la zone ou a lieu la solidification, le profil de

température est linéaire pour les faibles vitesses. Le gradient de température est donné par :

G = ( _al ] [3.2]
8X TL

mesuré sur la figure 3.8. Aprés avoir quantifié I'incertitude sur le tracé de la tangente 2 la
courbe lors de la transition, nous évaluons l'erreur commise a moins de 5 % sur cette

caractérisation.

3.1.3 Etude expérimentale des échanges thermiques

Pour mieux comprendre les échanges thermiques durant la solidification dirigée, la plaque
mince, d'épaisseur 200.10° m, dont l'alliage a été précédemment caractérisé, est équipée de
2 thermocouples distants de 40.107 m. La température de liquidus est égale a 56 °C, ce qui
correspond 2 une teneur en acétone de 0.5 % massiques. La comparaison des enregistrements des
deux thermocouples permet d'étudier I'évolution du profil de température dans les lames au cours

du tirage, pour différentes conditions de croissance.

Nous avons fix€ les conditions expérimentales suivantes :

- la distance entre les zones chaude et froide 1=20.10"m
- ]a température de la zone chaude T,=64°C
- la température de la zone froide T,=15°C

A T'arrét, une fois I'équilibre thermique atteint, le gradient de température moyen dans la
plaque est donc de 2450 K.m'".

Les expériences ont été réalisées pour des vitesses de 22, 90 et 300. 10° m.s”'. La caméra
permet l'enregistrement sur support vidéo du développement des structures de solidification.
L'étude de ces images donne les vitesses de tirage et les vitesses de croissance des dendrites. Les
enregistrements de température sont digitalisés avec le logiciel Digigraph développé au
Laboratoire de Science et Génie des Matériaux Métalliques par Pierre Archambault. Connaissant

la vitesse de défilement du papier de l'enregistreur et la vitesse de tirage, les enregistrements bruts
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N

de température obtenus au cours des expériences sont transformés de maniére a obtenir

I'évolution de la température en fonction de 'abscisse x entre les zones chaude et froide.

La figure 3.9 montre les résultats obtenus pour les vitesses de tirage suivantes :
V.= 22.10° m.s7, 90.10° m.s! et 300.10° m.s™.

70 . . . L
60 I
50 1 i
40 a
1
= 30 3
V.= 300.10° m.s™!
20 4 -6 -1 T
V. =9010° ms
10 &+ _ -6 -1 £
one V. =2210° m.s sone
0 chaude ‘ . ( froide
-5 0 5 10 15 20 25
x(10” m)

Figure 3.9 : Variation de la température en deux points d'une lame de 200.10 m d'épaisseur au
cours des expérience & V_= 22.10° m.s!, 90.10° m.s! et 300.10° m.s'.

Pour chaque vitesse de tirage, on note que les températures prélevées en deux points de la
plaque sont identiques bien qu'a l'origine le premier thermocouple se trouvait dans la zone
chaude et le second avant celle-ci. Nous sommes donc assurés que la longueur de la zone chaude
est suffisante pour permettre le chauffage homogene d'une plaque en translation. On observe par
ailleurs une variation importante des pentes de chaque courbe, donc du gradient de température
dans la zone piteuse, au voisinage de la température de liquidus de l'alliage. Nous verrons dans
le paragraphe 5.2 I’influence de la vitesse de croissance sur le gradient de température dans la

zone péiteuse.
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3.1.4 Méthodologie expérimentale

3.1.4.1 Choix du grain

Lorsque I'on commence la translation d'un échantillon dans des conditions conduisant a
une structure dendritique, aprés un temps d'adaptation di a la mise en mouvement des
isothermes, au moins deux a trois grains d'orientations différentes sont présents dans la largeur
de la plaque. Nous choisissons, parmi eux, un grain contenant au moins une dizaine de dendrites
et dont la direction des troncs primaires est parallele a la vitesse de tirage et au gradient de

température.

3.1.4.2 Préparation des expériences

Lorsqu'un échantillon est placé sur le porte-échantillon, la température des résistances
étant supérieure a la température de fusion de I'alliage, la partie de I'échantillon qui se trouve dans
la zone chaude fond et l'on peut observer l'interface solide-liquide, initialement proche de la
sortie de la zone chaude, se déplacer lentement vers la zone froide. Un état stationnaire
d'échanges thermiques est atteint lorsque les isothermes s’immobilisent et que le mouvement de
I'interface stoppe. A ce moment-la, nous pouvons débuter une expérience et mettre en action le
moteur. Il s'ensuit une période de transition, dont la durée est proportionnelle a la vitesse de
tirage, nécessaire a la mise en mouvement des isothermes et au début de solidification, elle sera
exposée au chapitre 5. Nous avons observé que lors de I'initialisation de la solidification, ou pour

des vitesses de tirage élevées, la vitesse de croissance est inférieure a la vitesse de tirage.

Pour calculer la vitesse de croissance, nous mesurons le déplacement relatif (Ax) du front
entre deux clichés. Si ce déplacement est nul, alors, la vitesse de croissance est égale a la vitesse

de tirage. Sinon, on calcule la vitesse de déplacement du front de solidification dans le référentiel
du microscope (Ax / t) d’ou la vitesse de croissance :

Ve = 22U 4 22 [3.3]

Quand nous observons que la vitesse de croissance des dendrites est égale a la vitesse de
tirage et que I'espacement dendritique primaire parait étre stable, nous admettons que le systéme
est redevenu stationnaire. Le temps nécessaire & son l'établissement dépend de la vitesse de

tirage. Il sera €gal a prés de 300 secondes pour le cas d'une vitesse de tirage de 30.10° m.s™' et
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de 30 s pour 200.10° m.s. Au contraire, la période d'adaptation, en début de solidification, ou
dans le cas d'un changement de la vitesse de tirage en cours d'expérience, sera définie comme

état dynamique.

3.1.4.3 Etude d'une expérience

Chaque expérience est filmée et les images sont enregistrées avec un magnétoscope. Le
grandissement du microscope stéréoscopique est choisi pour qu'une dizaine d'axes soit présente
dans le champ d'observation. Nous pouvons visionner de nouveau chaque séquence et en
extraire des photographies, uniformément réparties dans le temps de 1'expérience, sur lesquelles
sont indiquées le temps de I'horloge interne du magnétoscope. Sur chaque photographie, nous

mesurons tous les espacements entre dendrites premieres voisines. Ces valeurs sont appelées
espacements dendritiques primaires et nous en déduisons l'espacement primaire moyen lmoy a

I'instant t, et I'écart type associé C oy’ Nous pouvons ainsi tracer 'évolution de I'espacement
dendritique primaire moyen et de son écart type au cours d'une expérience. La moyenne de
I'ensemble des kmoy mesurés au cours d'une expérience sera notée lMoy et l'écart type

correspondant G, .

3.2 Solidification dirigée monocristalline de plaques minces en AM1

3.2.1 Présentation

L'objectif principal de ce travail étant de mettre en évidence I'influence de I'épaisseur de la
paroi sur la structure solidifiée, des plaques en AMI ont ét€ coulées selon le procédé
Bridgman & 2 la fonderie expérimentale de la SNECMA de Gennevilliers.

3.2.1.1 Fabrication et préparation des moules

Le procédé de fabrication des moules de coulée utilisé est dit "a cire perdue”. Les plaques
ont les dimensions suivantes : (130.107 x 30.10° m? de 1, 2 et 3.10° m d'épaisseur. Les
épaisseurs ont été choisies de facon a obtenir un faible nombre d’alignements de dendrites dans
une section. Pour produire ces plaques, il a €té nécessaire de construire trois moules métalliques

(un pour chaque type d'échantillon) destinés a la réalisation des modeles en cire. Chaque plaque
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est équipée d’un sélecteur de grain disposé dans le méme plan. Ces modeles sont alors assemblés
pour obtenir une grappe (voir la figure 3.10) qui est ensuite plongée dans des bains d'alumine de
granulométries croissantes. La grappe est ainsi enrobée d'une carapace de matériaux réfractaires

de 5 mm d'épaisseur. Le moule est enfin vidé de la cire par chauffage.

300 mm

Lrém%

| a) b)

Figure 3.10 : Schéma de la vue de face (a), et de dessus (b) d'une grappe constituée de trois
plaques d'épaisseur 1, 2 et 3.10” m disposées a 120°.

Quatre des six moules qui ont été fabriqués sont équipés de gaines d'alumine de 1.10” m
de diametre extérieur et 5.10* m de diamétre intérieur qui ménagent les accés nécessaires pour
I'instrumentation. 26 emplacements de thermocouples ont été prévus dans chacun des moules
instrumentés. Les positions des prises de température sont indiquées sur la figure 3.11. Les
chiffres en italique placés a coté des points symbolisant les thermocouples sont les indices utilisés
dans la suite de ce travail pour les référencer. Les thermocouples sont réalisés avec des fils
platine-30 % rhodium et platine-6 % rhodium de 3.10* m de diamétre. Un repeére sur le fil permet
de placer la soudure au centre de la plaque. Une fois le thermocouple correctement positionné, on
I'enduit avec une solution de chlorure d'alumine qui est ensuite séchée avec un pistolet a air
chaud. Le thermocouple est enfin enrobé et collé au moule. Les fils sont amenés a la base du

moule. Le moule instrumenté est alors prét a étre placé dans le four de coulée.
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Figure 3.11 : Emplacement des thermocouples dans les plaques de 1, 2 et 3.107 m d'épaisseur.

3.2.1.2 Matériau brut de solidification

Siredey a donné, dans sa thése 2, la composition de I'AM1 ainsi que quelques paramétres
du diagramme de phase. Pour s'affranchir d'une légere variation chimique de l'alliage d'une
coulée a l'autre, toutes les charges nécessaires aux expériences reportées ici ont été prélevées

dans un méme lingot d AM1.

Nous avons prélevé un petit cylindre d’AM1, d'une masse de 1.107 g, pour réaliser des

expériences d'analyse thermique différentielle (ATD) consistant en un chauffage sous argon de

1250 °C a 1450 °C.

Trois expériences ont été réalisées, respectivement a la vitesse de chauffage de 2, 5 et
10 °C/min. La figure 3.12 montre I'évolution du flux de chaleur extrait de l'alliage avec la
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température dans le domaine de la transition de phases solide-liquide. L’extremum du signal est
associé au liquidus de l'alliage. On remarque que l'amplitude du signal ATD et la position de

I’extremum dépendent de la vitesse de chauffage.
* Détermination de la température de liquidus :

Nous avons tracé les tangentes aux courbes de part et d'autre du minimum. L’intersection
de ces droites donne la température de liquidus de I'alliage pour chaque vitesse de chauffage. Les

résultats de ces mesures sont reportés sur la figure 3.13.
* Détermination de la température de solidus :

La température de solidus est estimée par la température a laquelle le signal ATD s'éloigne

de la ligne de base, comme indiqué sur la figure 3.12.

Sur la figure 3.13, nous avons fait passer une droite par chacun des deux groupes de trois
points. Les températures de solidus et de liquidus sont obtenues par extrapolation de ces droites a

vitesse de refroidissement nulle.

p] (0 I —

T

0

220 4

-40

.60

dT/dt = 2 °C/min
— — - dT/dt=5°C/min
----- dT/dt = 10 °C/min

Signal ATD (mV)

-80

-100 A

LI RIS 1 e S B N M B B B L B 0 A e e {
i

s ba o ad o b e xlasn

1384 °C,

-120 —m————t——f s L T

1300 1320 1340 1360 1380 1400 1420
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Figure 3.12 : Enregistrements d'ATD obtenus sur un échantilion d'AM1 pour 3 vitesses de
chauffage imposées.
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Figure 3.13 : Extrapolation des températures de solidus et de liquidus de I'AM1 utilisé dans nos
expériences.

Pour I’alliage d’AM1 que nous utilisons dans ce travail, les températures de liquidus et de

solidus obtenues par extrapolation a vitesse de refroidissement nulle sont :

T =1372°Cet T =1323 °C.

3.2.1.3 Coulées des moules

Les moules ont ét¢ coulés dans le four monoaube de la fonderie expérimentale de la
SNECMA de Gennevilliers. Le procédé de coulée utilisé est de type Bridgman. Le four est

constitué de deux parties (figure 3.14) :

* une partie chaude en haut du four, chauffée griace a deux résistors cylindriques
en graphite dont les consignes de pilotage sont ajustées séparément. Un
gradient de température dans le moule peut étre imposé en régulant ces deux

éléments a des températures différentes.

* une partie froide, en bas du four, constituée d'un refroidisseur composé d'un

serpentin en cuivre refroidi par circulation d'eau.
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Les deux parties sont séparées par un écran thermique qui limite les échanges entre elles et
dont le role est de maintenir un gradient de température longitudinal (suivant l'axe vertical du
four) le plus élevé possible. La forme de cet écran est un des parametres qui détermine le gradient
de température au niveau de la zone pateuse. La zone chaude fournit de la chaleur a l'ensemble
moule-métal par rayonnement des résistors, la zone froide extrait cette chaleur par rayonnement

du moule vers le refroidisseur et par conduction du solide vers la sole.

Le moule est placé, comme indiqué sur la figure 3.14 , sur la sole en cuivre refroidie par
circulation d'eau. Les thermocouples sont branchés sur les broches de connexion qui sont isolées
a l'aide d'un matériau réfractaire. Les enregistrements de température sont effectués avec une
centrale d'acquisition Hewlett Packard. La période temporelle de mesure est adaptable en fonction
de la durée de l'expérience et de la rapidité du phénomene étudié. Dans notre cas, nous avons
employé deux vitesses d'acquisition différentes selon la vitesse de tirage. La charge d'AMI
nécessaire 2 la coulée des trois plaques est placée dans un godet a ouverture automatique ** situé
en haut du four. L'embouchure de celui-ci est obturée par une pastille de nickel indiquée sur la
figure 3.14, dont 1'épaisseur a ét€ choisie pour qu'elle soit entierement fondue lorsque Ila
température de I'alliage est portée & 1500 °C, d'ou Il'appellation d'ouverture automatique.
L'enceinte du four est fermée pour étre mise sous vide secondaire. Pour aider au dégazage de la
carapace du moule et des éléments réfractaires, on chauffe le moule a 600 °C. Le vide voulu est

atteint en 2 heures environ.

Les consignes de température définies pour la coulée sont affichées sur les régulateurs des
deux inducteurs de chauffage. Le moule ayant atteint la température d'expérience, le chauffage de
la charge d'alliage est lancé. I1 faut environ deux minutes pour que la pastille de nickel, qui obture
la sortie du godet de coulée, fonde et que 'AM1 s'écoule dans le moule. La solidification débute
lorsque 1’alliage entre en contact avec la sole refroidie. Aprés un temps d'attente de deux minutes,
nécessaire a I'hnomogénéisation des températures du bain liquide et du moule, I'ensemble moule-
métal-sole est tiré vers le bas, de la zone chaude vers la zone froide du four. La vitesse de tirage
est imposée par l'opérateur sur un pupitre de commande, elle peut étre modifiée en cours
d'expérience. Pour les coulées que nous avons effectuées, elle est de 4 mm/min au début du

tirage, durant la solidification du sélecteur, puis de 2 ou 10 mm/min.
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Figure 3.14 : Schéma d'un moule placé dans un four de solidification dirigée.

3.2.1.4 Conditions nominales de coulées

Les conditions nominales de coulées de cette étude ont été choisies de fagon a cerner les

conditions utilisées en milieu industriel. Elles sont présentées dans le tableau 3.2. Les notations i

ou o indiquent que la coulée a été, respectivement, instrumentée ou non. Dans la suite de ce

travail, nous utiliserons les notations suivantes pour définir la coulée : 1500/2/i, pour référencer

'expérience coulée & une température du moule et du bain de 1500 °C, tirée a une vitesse de

2 mm/min apres le passage du sélecteur, et instrumentée. Les termes i1 et 12 différencient deux

expériences instrumentées effectuées avec des conditions nominales identiques.
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V. = 2 movmin | V, = 10 mm/min
T Four = 1500 OC 1 i, (o)
T Four = 1550 °C il,i2, 0

Tableau 3.2 : Conditions nominales de coulées des pieces en AM1 utilisées au cours de ce travail.

Quelques problémes sont survenus lors de des expériences suivantes :

* En raison du débordement du métal lors de la coulée, les plaques de 3 mm
d'épaisseur de l'expérience 1500/10/i et de 2 mm de I'expérience 1550/2/0 n'ont

pas été remplies.

* Du fait d'une surchauffe des cables de I'alimentation électrique du four au cours de
l'expérience 1550/2/i1, le tirage a été achevé four éteint. Les plaques obtenues
présentent une structure de solidification dirigée mono-cristalline dans leur partie

basse, et polycristalline dans leur partie haute.

* Les enregistrements de température effectués lors de I’expérience 1550/2/i2 n’ont

pas pu étre exploités.

3.2.2 Méthode de détermination de la vitesse de croissance et du gradient de

température dans la zone piteuse

3.2.2.1 Cas général

La discrétisation assez large de 1'éprouvette ne permet pas une détermination fine des
vitesses de croissance locales, en chaque point ou l'on a placé un thermocouple. C'est une
estimation de la vitesse moyenne de déplacement du front de solidification et du gradient de
température dans la zone pateuse aux différents points de mesure de température dans les plaques
que nous faisons. Pour cela, nous étudions les enregistrements de température effectués au cours
des expériences, et plus particulierement l'intervalle compris entre les températures de liquidus et
de solidus de l'alliage définies précédemment. Sur la figure 3.15, nous montrons les temps de
passage des isothermes liquidus et solidus et la vitesse moyenne de refroidissement entre ces

deux instants. Ces mesures et calculs servent a la détermination de la vitesse moyenne de
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croissance en un point de mesure de température. Les courbes présentées, par la figure 3.15, sont

issues des enregistrements faits avec les thermocouples 3, 6 et 9 de 1'expérience 1500/2/.

""" Tc 3 -----Tco6 —Tc 9
14004————F—+————
i | t =768s
- \ L
1380_- '
T. =1372°C [ i
L i dT/dt =
13604 -0.396 °C/s
s | :
e/ L .
=
1340+ t;=901s t =1943s T
T =1323°C F / :
s 1320 ~ ~ 1
] \ -
i \ \ ts—2837s
1300F———— e L e
500 1000 1500 2000 2500 3000

t(s)

Figure 3.15 : Présentation des calculs effectués sur les courbes de refroidissement pour
déterminer les vitesses de croissance et les gradients de température dans la zone pateuse.

A titre d'exemple, nous estimons la vitesse de croissance au niveau du thermocouple 6.
Sur les enregistrements de température obtenus avec les thermocouples 3 et 6, nous déterminons
les temps de début de solidification au niveau des thermocouples 3 et 6, c'est-a-dire les abscisses
des points dont les ordonnées sont 1372 °C. On obtient la vitesse moyenne de la croissance que

'on considére égale a la vitesse de déplacement de l'isotherme liquidus, entre les points 3 et 6,
notée V¢ :

V3 — (hé " h3)

C en m.s™. [3.4]
(th - tL3)

ou t estle temps de début de solidification au point i, et h la hauteur du point i dans la

plaque. Dans la suite de ce travail, nous attribuerons cette vitesse de croissance moyenne entre les

points 3 et 6, 2 mi-hauteur entre 3 et 6.
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Le calcul de la pente de la courbe de refroidissement de I'alliage entre les températures de
liquidus et de solidus, respectivement 1372 °C et 1323 °C, enregistrée avec le thermocouple 6,
permet d'obtenir la vitesse de refroidissement dans la zone pateuse

dT
V, = —% enKs'! 3.5
16 dt [ ]

On peut alors estimer le gradient de température moyen, entre les points 3 et 6, G, . dans

la zone péteuse :

,6

G, = \\;’6 en K.m™! [3.6]

O w

De méme que pour le cas de la vitesse de croissance, nous considérons que ce gradient de

température moyen G, ; est le gradient de température dans la zone pateuse entre les points 3 et 6.

3.2.2.2 Cas particulier des points situés juste au dessus de I'extension

Les expériences réalisées avec la maquette transparente ont permis de montrer le chemin
suivi par le front de solidification dans la zone d'extension, voir paragraphe 5.1. La figure 3.16

montre le parcours suivi par le front de solidification lors de I'extension.

4 ‘3

2 mm
11 mm
1 mm
chemin de solidification ‘ 1
bord de la plaque

Figure 3.16 : Chemin de solidification lors de I'extension du grain en sortie de sélecteur.

Pour estimer la vitesse moyenne de croissance au point 4, nous avons comme
précédemment repéré les temps de début de solidification en 1 et 4 et nous avons divisé la

différence de ces deux temps par la distance parcourue par le front, soit 15.10” m.
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3.2.3 Métallographie

Un parametre largement employé dans la littérature pour décrire la microstructure est la
densité d’axes dendritiques primaires. Pour faciliter 1’analogie avec les résultats obtenus sur
alliages transparents, on peut comme nous I’avons vu dans le chapitre 2, en déduire I’espacement
dendritique primaire moyen. Pour réaliser cette étude, nous avons prélevé des sections
transversales et longitudinales a la direction de tirage dans les plaques précédemment décrites et
dans leur sélecteur, a différentes hauteurs.

3.2.3.1 Attaques métallographiques et préparation des échantillons

Apres avoir été enrobées de cire, les sections sont montées sur le porte-€chantillons d’une
polisseuse automatique Abrapol-2 commercialisée par la Société STRUERS. Nous avons fait des
essais avec la gamme de polissage conseillée par le fabricant pour des superalliages a base de
nickel. Ayant observé la subsistance d'un nombre important de rayures en fin de polissage, nous
avons modifié ces parametres. Nous appliquons une pression de 10 N pendant 20 min (150 N
pendant 3 min sont préconisés par le fabricant). Ces réglages pression-temps, qui donnent des
résultats convenables, sont conservés pour tous les papiers de polissage utilisés : papiers Si-C de
taille de grains 320, 500, 800, 1200. Un feutre Pan-W avec une pate diamant de granulométrie

3 um est utilisé pour le polissage de finition.

Pour révéler la structure solidifiée, les sections sont attaquées avec le réactif de “FRY” :
80 ml HCI, 10 g CuClp, 60 ml H20, 30 ml CoHsOH. Les phases y et ¥ sont attaquées
différemment par ce réactif qui fait apparaitre la structure dendritique et met en évidence
d’éventuelles désorientations cristallographiques dans une section. Ces échantillons sont

observés et photographiés avec un microscope optique.

3.2.3.2 Mesure de la densité d’axes dendritiques primaires

Les mesures de densité d’axes dendritiques primaires sont effectuées par comptage
systématique de toutes les dendrites visibles sur les micrographies €tudiées, y compris celles

incomplétes touchant I'un des cotés de la surface.
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L’erreur commise au cours de la mesure provient de deux sources :

- le nombre important de bras dendritiques primaires a compter. On peut estimer que sur
le millier d'axes recensés sur une section d'une plaque de 3 mm d'épaisseur, il y en a au
plus 5 qui sont oubliés. Cette estimation a ét€ obtenue en renouvelant plusieurs fois le

comptage sur une méme section.

- la prise en compte des dendrites incomplétes qui se trouvent en contact avec les bords de
la section, comme des axes dendritiques primaires & part entiere.

Nous avons observé la position de ces axes tronqués en notant leur situation et leur
répartition sur le périmetre des sections. La figure 3.17 présente, a titre d’exemple, une section

prélevée dans une plaque de 3 mm d'épaisseur.

Figure 3.17 : Section d'une plaque de 3 mm d'épaisseur. Les dendrites incompletes en contact
avec un des bords de la plaque sont complétées en gris a I'extérieur de la surface par effet miroir.

Sur cette section dont la photographie a été retouchée pour que les dendrites réellement
présentent se distinguent en noir sur fond blanc, les axes incomplets situés aux bords de la
section ont été complétés en gris par leur image obtenue avec un effet miroir. Nous avons utilisé
le logiciel Adobe Photoshop pour effectuer cette opération. Ainsi, nous avons pu définir la

surface qu'il faudrait ajouter 2 la section pour que les axes dendritiques primaires soient complets
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(parties hachurées sur la figure 3.17). On peut remarquer sur cet exemple que des deux bords de
la section, il y en a un qui semble privilégié et sur lequel on note un nombre plus important de
dendrites incomplétes. Il serait possible de placer les trois dendrites grisées situées en bas de la
figure dans les trous de la surface définie dans la partie supérieure. De fait dans l'estimation de
I'erreur, sur le comptage, due a la prise en compte de tous les axes dendritiques primaires
complets ou non, nous estimerons l'erreur faite sur la mesure de la densité d'axes dendritiques
primaires en considérant que le comptage a été fait sur la surface définie par la section, puis sur
cette surface a laquelle nous aurons ajouté une demi-couronne telle que définie sur la figure 3.17.
Les mesures représentent ainsi des valeurs respectivement par exces et par défaut de la densité

d’axes primaires.
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Chapitre 4 : Principales étapes de la formation de monocristaux en plagues minces

Dans ce chapitre, nous rappelons les différentes étapes de croissance et de sélection de

grains permettant la réalisation de monocristaux en plaques minces.

Dans un premier temps, nous décrivons la méthode utilisée dans I’industrie pour obtenir
un monograin dendritique et le phénomeéne de compétition entre grains qui y est mis & profit.

Puis, nous montrons de quelle maniére un réseau occupe tout 1’espace qui est mis a sa
disposition au cours de sa solidification. Cette étape importante est rencontrée en sortie de
sélecteur ou dans les plates-formes des aubes. On observe souvent I'apparition de grains parasites

dans ces zones.
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4.1 Observations d'une section verticale d'un sélecteur

Nous avons réalis€ une section verticale du sélecteur de la plaque 1500/2/i/1 mm suivant
son axe vertical. Pour mettre en forme la figure 4.1, nous avons fait quatre photographies de cette
coupe et nous les avons montées en utilisant un logiciel de traitement de I’image, Adobe

Photoshop, et de dessin, Macdraw Pro.

La figure 4.1 montre les différentes étapes de compétition de grains lors de la
solidification d’un sélecteur. Le plot d’amorgage est présenté et discuté avec la figure 4.2. On
remarque un élargissement des grains de leur base vers leur sommet qui se poursuit dans le bras
(A). Ce phénomene de compétition entre grains est discuté dans le paragraphe 2.1.3. Au cours du
premier changement de direction (B), on observe la subsistance d'un seul grain et I'apparition de
bandes claires périodiques et inclinées qui mettent en évidence un effet de moiré. Il est di au fait
que la coupe n'est pas exactement paralléle aux axes primaires des dendrites. Rappaz et Blank **
ont simulé cet effet en considérant que les dendrites sont agencées selon un réseau
orthorhombique centré. Siredey ? a réalisé un programme informatique destiné 3 simuler les
moirés qui permet de montrer que chaque bande claire de l'effet de moiré correspond a une rangée
de dendrites alignées suivant un axe [010] ou [100]. L’extension verticale (C) conserve cet effet
de moiré oblique. Apres le troisieme changement de direction, dans le bras (D), les bandes claires

sont verticales. Le sélecteur de grain parait avoir bien fonctionné dans ce cas.
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Effet de moiré

Plot
d’amorcage

Figure 4.1 : Macrographie du sélecteur de la plaque 1500/2/i de 1 mm d’épaisseur.
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4.2 Germination des grains au contact d'une surface refroidie

Lors de la fabrication d'une piéce monocristalline en superalliage & base de nickel, la
solidification débute dans le plot d’amorcgage, des que l'alliage est au contact de la sole froide du
four (figure 3.14). La solidification est initialisée par la germination d'un grand nombre de grains
sur le refroidisseur. Cette étape nécessite que le métal liquide ait ét€ amené dans un état de
surfusion élevée, probablement plusieurs dizaines de degrés Kelvin. Au cours des premiers
instants suivant la germination, la vitesse de croissance est bien plus importante que la vitesse de
tirage, ce tant que la température du front de solidification n'a pas, & peu pres, rejoint l'isotherme
liquidus. Le déroulement de l'initiation de la solidification a pu étre simulé a l'aide de l'installation
de solidification d'alliages transparents. Cette expérience est décrite a 'annexe 8.1.

Figure 4.2 : Micrographie d'une section du plot de la plaque 1500/2/1/1 mm, prélevée
parallélement a la direction de tirage.

La figure 4.2 présente la micrographie d'une section d'un plot d’amorgage, prélevée
parallelement & son axe vertical. On peut remarquer la présence d'une multitude de grains dont les
orientations différent ainsi qu'en témoignent les variations de contraste métallographique. La
distribution des orientations des axes dendritiques primaires solidifiés dans les premiers instants
apres la coulée est aléatoire 2. Sur la partie droite de la photographie, on observe l'extension
latérale d'un grain. Certains grains ont une base plus étroite que leur partie supérieure ; il s'est
produit une présélection ou plutdt une compétition entre grains d'orientations primaires

différentes.
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4.3 Mécanisme d'extension et de compétition dans le sélecteur

Le principe de fonctionnement des sélecteurs de grain est basé sur la compétition entre
dendrites. Constitué d’une chicane, le sélecteur impose des extensions latérales successives qui
facilitent cette compétition. La figure 4.3 montre un schéma du sélecteur utilisé par la SNECMA
et qui a équipé nos plaques expérimentales. Des études réalisées par la SNECMA ont montré que
la vitesse de tirage optimum pour la solidification du sélecteur est de 4 mm/min.

G, Vr

Plot

Refroidisseur
sole froide

Figure 4.3 : Schéma du sélecteur utilisé€ par la SNECMA lors de la fabrication de piéces
monocristallines.

Le sélecteur est semblable a2 une chicane qui impose 2 changements de direction de
croissance latérale au cours de la solidification. Lorsque I'un d'eux survient, les grains présents
dans la piece ont, latéralement, un volume mis a leur disposition pour qu'ils s'étendent. Cette
extension ne peut se faire qu'a partir des bras secondaires issus des bras primaires. Leur
orientation est donc un parametre important du phénomeéne de la compétition. L'extension des
bras secondaires est illustrée sur la figure 4.4 qui est un agrandissement du second changement
latéral de direction du sélecteur montré a la figure 4.1. Sur la figure 4.4, nous pouvons observer
que les bras secondaires qui s’étendent latéralement sont issus du premier tronc primaire situé a
gauche de I’extension. Ils donnent naissance a des bras tertiaires qui, apré€s compétition,
deviennent des bras primaires. Comme nous sommes ici en présence d’une extension ménagée, le
nouvel axe dendritique primaire donne rapidement naissance a un axe secondaire qui assure

I’extension latérale.
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G, Vr

AM1 Succinonitrile-acétone

Figure 4.4 : Tllustration d'un changement de direction ménagée prélevée dans le sélecteur de la
piece 1500/2/i/1 mm en AM1 et dans une chicane d’une plaque mince en alliage transparent.

La figure 4.5 montre une micrographie d'une section transversale d'un sélecteur prélevée

au niveau du premier coude de changement de direction.

Figure 4.5 : Micrographie d’une section transversale d'un sélecteur au niveau du premier coude

de changement de direction 2.

On observe sur cette photographie I’extension latérale d'un nombre limit¢ de bras
secondaires. Ils sont issus des axes primaires les plus proches du coude. Il existe une compétition

liée a la géométrie de la piece.
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Ph. Baouche #* a étudié la compétition lors d'un changement de direction. La figure 4.6
schématise le principe de détermination de la vitesse de croissance d'un bras dendritique qui se
développe dans une partie du sélecteur inclinée d'un angle de (7/2 - o) par rapport a la direction
de tirage. Elle fait, en outre, un angle y avec le plan du sélecteur.

Direction de tirage

A Plan du sélecteur

Direction de croissance
d'une dendrite

o : angle d'inclinaison du sélecteur
y : angle entre la direction des bras dendritiques primaires et le plan du sélecteur

Figure 4.6 : Définition des angles de repérage de la direction de croissance d'une dendrite qui
croit dans une partie inclinée du sélecteur.

Dans une zone oblique du sélecteur, la vitesse de croissance du bras dendritique peut
s'€crire en fonction de la vitesse de tirage V. :
V’I’

Vo= — 1 [4.1]
sin ¢¢ . cos Y

La figure 4.7 montre les variations de la surfusion a la pointe de la dendrite en fonction de

~

I'angle y pour deux valeurs de o.. On prédit qu'une augmentation de la désorientation () de 0° a
45° conduit a une augmentation de la surfusion de l'ordre d'un demi degré quelle que soit la
valeur de o.. On remarque que plus l'angle o est grand, plus la surfusion est élevée. Pour la mise
au point de ce type de sélecteur en chicane, il faut trouver un compromis entre une inclinaison
faible qui provoque une surfusion minime mais pas trop proche de zéro pour étre certain de ne
pas risquer de germination parasite. A la vue des écarts calculés de surfusion, il est probable
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qu'une variation du gradient radial de température peut avoir une grande incidence sur la

surfusion 2 la pointe des dendrites et donc sur leur comportement au cours de la sélection.

4,6c

Surfusion a la pointe (K)

34'_ ——— O, = 30°
’ i —_—a— o =15°
3 L 1 : | ) L ! L 1 " 1 : il : {

0 10 20 30 40

v (©)

Figure 4.7 : Variation de la surfusion a la pointe des dendrites en fonction de I'angle W pour deux
valeurs de o &

4.4 Extension en sortie de sélecteur

A l'extrémité supérieure du sélecteur, la géométrie définie par le moule offre un large
espace d'extension latérale des microstructures de solidification. Nous avons poli puis attaqué par
voie chimique une face de la plaque 1500/10/i de 1 mm d’épaisseur. Des photographies de la zone
d'extension ont été faites. L.e montage de ces clichés a permis d'obtenir la figure 4.8.a. Au centre,
on note la présence du trou permettant le passage d'un thermocouple. Celui-ci n’a qu’une treés
faible influence sur le réseau de dendrites, limitée a l'apparition d'une couronne de solidification
cellulaire dans toutes les directions, d’une épaiséeur de quelques dizainés de microns autour de la
gaine (voir a l'annexe 8.2). On peut suivre les bras primaires sur une distance de plusieurs
millimeétres, voire centimetres. La structure dendritique présente a la surface de la plaque admet
une grande régularité. D'autre part, il n’apparait pas de différences structurelles remarquables

entre les dendrites issues de l'extension et celles émergeantes du sélecteur.

On remarque dans la partie inférieure gauche 'extension latérale d'un seul bras secondaire

(voir I'agrandissement présenté a la figure 4.8.b). De cet axe, des bras tertiaires se développent
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de facon régulicre. Aprés compétition entre eux, certains deviennent des troncs primaires.
Cependant, ce mécanisme est perturbé sur une distance de quelques espaces interdendritiques
primaires, aux abords de la dendrite issue du sélecteur qui est a I'origine du solide qui s'étend. En
effet, sur celle-ci, on observe I’extension latérale de bras secondaires sur une longueur de trois a

quatre espaces interdendritiques primaires. Il semble que dans cette zone le réseau éprouve des

difficultés a laisser se développer un nouvel axe primaire. La figure 4.8.c illustre ce phénomene.

a) : Montage de micrographies de la surface de la plaque 1500/10/i/1 mm

77} axe primaire issu
du sélecteur

axes primaires issus
de l'extension

forreay
-451‘

i
[ 3
‘v

be=3
A T
t ‘.mu

I

P
Hery
. 8
»
=
.

3

PPy axe tertiaire devenant
un axe primaire

7] axes tertiaires

Ik

b) Agrandissement de la zone encadrée ¢) schéma illustrant I'extension du réseau
’ en sortie de sélecteur

[:] axes secondaires

Figure 4.8 : Illustrations du mécanisme d’extension en sortie du sélecteur.

Le phénomene d'extension rencontré en sortie de sélecteur ou dans les plates-formes des
aubes monocristallines a pu étre simulé sur I’installation de solidification dirigée d’alliages
transparents. Des plaques telles que celles dont le schéma est montré sur la figure 3.2.b ont ét¢
confectionnées pour cet usage. Nous avons observé I'influence de la vitesse sur le réseau créé et
la morphologie du front lors de l'extension. Ces expériences ont été filmées. Nous avons extrait

des photographies de ces films dans le but de quantifier les différents parametres du réseau. Ces
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résultats sont présentés dans le chapitre 5. La figure 4.9 montre les débuts de 1'extension d'un
grain solidifié avec une vitesse de tirage V; = 20.10° m.s” et un gradient de température
G =2200 K.m™.

300.10-6 m

Figure 4.9 : Extension latérale d'un grain dans un échantillon auquel on applique une vitesse de
tirage de 20.10° m.s™.

Nous observons que l'extension latérale d'un grain ne se produit pas dés que la pointe de
la dendrite sort du canal. Dans le cas présenté, ici, la pointe de la dendrite a dépassé la sortie du
sélecteur de 1 mm avant qu'un bras secondaire ne s'étende latéralement. Il donne tres rapidement
naissance a des bras tertiaires dont un grand nombre disparait rapidement pour ne laisser subsister
que les axes primaires. Par ailleurs, on note la présence d'un "puits liquide" entre la dendrite
sortant du sélecteur et le premier axe primaire créé. Ce phénomene est dii au rejet de soluté lors de
la solidification des bras secondaires situés au-dessus du bras qui s'étend, rejet qui retarde la

solidification des bras tertiaires issus de l'extension.

La figure 4.10 montre la forme du front de solidification quand les dendrites issues du
sélecteur ont dépassé I'extension de 1.10° m, dans le cas d'une vitesse de tirage
V. =180.10° m.s" et un gradient de température G = 1500 K.m"'. Le "puits liquide" que nous
avions précédemment observé, sur la figure 4.9, n'apparait pas ici. Nous étudions dans le
chapitre 5 l'influence de la vitesse de tirage et du gradient de température sur la vitesse de
croissance du bras secondaire qui s'étend et sur la courbure du front. Nous présentons les
résultats de 1'étude de I'évolution de la densité d'axes apres l'extension et le retour a un état quasi

stationnaire.
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500.10-6 m

Figure 4.10 : Extension latérale, forme du front de solidification.
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Chapitre 5 : Etude des réseaux dendritiques en parois minces d’alliages transparents

Cette partie de notre travail porte sur I’étude des réseaux dendritiques en parois minces
d’alliages succinonitrile-acétone. Elle a été réalisée avec I'installation de solidification dirigée

d’alliages transparents présentée au paragraphe 3.1.1.

Nous nous intéressons tout d’abord aux mécanismes de formation des réseaux en sortie
de sélecteur et nous caractérisons la variation de la densité linéaire d’axes dendritiques primaires.
Puis, nous étudions I’évolution des réseaux a grande distance du sélecteur, et nous cherchons
plus particulierement a définir la dispersion des valeurs d’espacements dendritiques primaires
moyens. Dans ces deux premieres parties, I'influence de la vitesse de tirage et du gradient de

température sur le réseau dendritique est examinée.

Enfin, des observations complémentaires relatives a la formation des monocouches de
dendrites sont faites. Elles mettent en évidence ’effet de la distance entre les parois de verre de
I’échantillon, de la désorientation des grains, du réseau sous-jacent dans le cas d’une croissance
en épitaxie sur un solide partiellement refondu, et aussi I'influence d’un changement brusque ou

lent de la vitesse de tirage.
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5.1 Formation des réseaux en sortie de ''sélecteur"

Nous nous intéressons a I’étude du réseau formé a la sortie d’un canal de sélection. Pour
I'étude de I'extension latérale, nous utilisons une plaque présentée de maniére schématique sur la
figure 3.2.b et dont les caractéristiques géométriques dans la zone d'extension sont précisées sur

la figure 5.1.

Canal de
sélection

o T

% Film de polyester

Figure 5.1 : Présentation de la zone d'extension.

1 mm

La solidification est initialisée dans le canal, dit de sélection, sur un solide a l'équilibre
avec le liquide. Nous nous sommes assurés préalablement de la présence d'un grain unique dont
I'une des directions <001> est parallele au gradient de température et a la vitesse de tirage de la
plaque. L'initialisation de la croissance est réalisée en un point suffisamment éloigné de la zone
d’extension pour que l'on puisse considérer que la solidification s'effectue en régime permanent

lorsque le front atteint la sortie du canal.

La figure 5.2 présente trois photographies successives illustrant le mécanisme
d'extension. Elles ont été extraites d’un film expérimental réalisé lors d’un essai effectué avec une
vitesse de tirage de 20.10° m.s™' et un gradient de température de 2200 K.m™'. Le grossissement
des clichés a et b est deux fois plus important que celui de la photographie c.
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t = 0 s, nous avons choisi cette origine
des temps a I’instant ou la pointe du bras
secondaire qui va s’étendre arrive a
I'extrémité supérieure du canal de
sélection.

1.10* m
—_—

t = 12.76 s, ’axe secondaire s’étend
latéralement, des bras tertiaires
apparaissent.

1.10" m

b)

t=19.56 s, la compétition entre les bras

tertiaires est déja effective : certains
d’entre eux sont devenus des axes
primaires.
2.10" m
=
c)

Figure 5.2 : Décomposition du mécanisme de l'extension lors de la solidification d'une plaque
avec une vitesse de croissance de 20.10° m.s™ et un gradient de température de 2200 K.m™.
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La photographie a) montre que I'extension d'un bras secondaire n'a pas débuté, bien que
la pointe de la "dendrite mére" est & environ 400.10° m au dela de la sortie du canal. Si I'on
consideére que les isothermes restent perpendiculaires a la direction de tirage, nous estimons
I'écart de température AT entre la pointe de la "dendrite mere" et la sortie du canal grice a la
mesure de la distance entre la pointe de la dendrite et la sortie du sélecteur, et nous la multiplions
par le gradient de température appliqué. A cet instant, AT y est de 'ordre de 0.85 K. Le cliché b)
présente 1'extension latérale du premier bras secondaire au-dessus de la sortie du canal. L'écart de
température entre la pointe de la "dendrite mére" et la pointe de "l'axe secondaire fils" est alors de
1.22 K. Sachant, que la vitesse de croissance varie selon le carré de la surfusion, nous devrions
observer une accélération de la croissance de I'axe secondaire au cours de son développement.
Cet aspect de l'extension sera étudié dans le prochain paragraphe. On note aussi le branchement
de bras tertiaires de part et d'autre de cet axe secondaire. Apres les quelques instants nécessaires a
la compétition entre les bras tertiaires, certains se transforment en axes primaires. On peut les
observer sur l'image c). L'écart de température entre la pointe des dendrites issues du canal et la
pointe des dendrites issues de l'extension est d'environ 0.71 K. La vitesse des axes primaires
provenant de l'extension augmente et devient supérieure a la vitesse de croissance des "dendrites
meres”. Lorsque ces nouveaux axes primaires auront "rattrapé” les "dendrites meres", leur
vitesse de croissance diminuera pour devenir égale a la vitesse de déplacement des isothermes.

Cette partie sera étudiée plus en détail dans la suite de ce chapitre.

5.1.1 Etude de l'extension latérale d'un axe secondaire

La figure 5.3 montre une séquence de trois clichés prélevés successivement dans le film
expérimental d'une l'extension effectuée avec une vitesse de tirage de 120.10° m.s”. Sur la
photographie a, on observe la propagation d'un seul bras secondaire dont la direction de
croissance admet une divergence sensible par rapport a l'extension. Celle-ci offre un espace de
plus en plus important aux bras tertiaires qui se développent entre le bras secondaire et la sortie de
s€lecteur. Ainsi sur la figure 5.3.b, on note la propagation d'un deuxiéme bras secondaire qui a
pris naissance sur un bras tertiaire lorsque le premier axe secondaire est & environ 100.10° m de
la paroi. Ce bras, qui est d’abord en retard, rattrape le premier bras et le dépasse. La croissance
de bras tertiaires, depuis ce nouvel axe, entraine l'arrét de la solidification du premier axe

secondaire. La photographie ¢ montre la naissance d'un troisiéme bras secondaire.
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Au début de I’extension, un bras
secondaire  unique se  propage
latéralement.

5.10* m
=

a)

La création d'un deuxiéme bras
secondaire et la croissance sur celui-ci
de bras tertiaires stoppent la solidification
du bras a I’origine de I’extension.

b)

Pour des vitesses de tirage suffisament
élevées, on observe une succession de
création de bras secondaires sous I’axe
qui assure I’extension et I' arret de celui-
ci quelques instants plus tard.

c)

Figure 5.3 : Séquence d'apparition d'un axe secondaire lors d'une extension latérale.
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Nous avons effectué des expériences avec une lame de 200.10° m d'épaisseur pour deux
vitesses de tirage, Vo, 20.10° et 60.10° m.s™. Au cours de chaque expérience, nous avons suivi
l'extension latérale d'un bras secondaire, en déplacant par saccades l'installation par rapport a
l'axe optique du microscope stéréoscopique, le champ d'observation de celui-ci étant trop réduit

pour l'étude de ce phénomene.

Les clichés extraits des enregistrements vidéo, prélevés a des temps uniformément répartis
sur la durée de l'extension, nous ont permis de mesurer la position (d) du front dendritique
durant l'extension latérale. La sortie de sélecteur est prise comme origine de l'abscisse d. Avec
ces relevés, nous avons calculé de point en point la vitesse moyenne d'extension du bras
secondaire, notée V. Dans le cas de la présence simultanée de deux bras secondaires, le bras

considéré pour la mesure de d est celui qui est le plus en avance et qui par conséquent matérialise

le front dendritique. Les résultats sont portés sur la figure 5.4.
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Figure 5.4 : Evolution de la vitesse de croissance du bras secondaire en fonction de la position de
sa pointe par rapport a l'origine, au cours d'une extension latérale.

On remarque que la vitesse moyenne de croissance augmente globalement. Elle présente
des zones d'accélération brusque et des zones d'accroissement constant. Esaka et col. %
observent un comportement identique lors de I’extension latérale d’un bras secondaire a un joint
de grain. Pour chaque vitesse de tirage, on note la présence d'un pic de vitesse d'extension. Il
provient de la création d'une deuxieéme dendrite au-dessous du premier axe secondaire, apparition
permise a cause d'une direction de croissance légérement divergente de l'extension. D'autre part,

une augmentation de la vitesse de tirage entraine le rapprochement de la création d'un nouveau
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bras secondaire de l'origine de d. Ainsi les photographies de la figure 5.3 montrent que pour une
vitesse de tirage plus élevée un troisicme bras secondaire peut apparaitre. Le phénoméne
d'extension dans ce cas est trop rapide pour pouvoir étre étudié¢ de fagon précise et donc aucun
résultat n'a pu €tre porté sur la figure 5.4.

Nous avons observé au cours des différentes expériences une succession d'accélérations
puis de décélérations de l'extension latérale coincidant avec l'apparition d'un nouvel axe
secondaire, ce phénomeéne "cyclique" possédant une fréquence d'autant plus importante que la

vitesse de tirage est grande.

5.1.2 Etude de la croissance des bras tertiaires et de leur compétition au cours

d'une extension latérale

Dans le but d'étudier 1'extension du réseau, nous avons suivi le développement des axes
tertiaires, leur compétition et leur "transformation" en axes dendritiques primaires. Cependant
l'extréme rapidité des phénomenes, qui dépend de la vitesse de tirage appliquée a la plaque, rend
I'observation treés difficile voire impossible avec les moyens techniques qui sont a notre
disposition. C'est pourquoi les résultats qui sont présentés ici sont tirés d'expériences effectuées

avec une vitesse de tirage lente de 12.10° m.s” et un gradient de 2000 K.m™".

Nous avons défini une démarche aussi voisine que possible de celle mise en oeuvre pour
I'étude de 1'évolution de la densité surfacique d'axes primaires dans les échantillons en AMI.
Nous avons compté de maniére systématique tous les bras présents a une distance h de la sortie
du sélecteur et qui prennent naissance sur le bras secondaire qui s'étend. La figure 5.5 montre
I'évolution de la densité linéaire d'axes dendritiques, primaires et tertiaires, avec la distance (h) a
la sortie du sélecteur. Le point porté en h = 0 m, représente la valeur de la densité linéaire d'axes,
notée n,, dans le canal de sélection quelques instants avant la sortie. On peut remarquer que n, est
trés grand apres l'extension et qu'il diminue rapidement pour retrouver une valeur proche de celle
mesurée avant la sortie de sélecteur. Pour tenir compte du nombre trés important de bras tertiaires
qui se forme sur I’axe secondaire qui s’étend, nous avons reli€ les points a h = 0 et

h =0,3.10” m par un trait interrompu.

- Page 83



Chapitre 5 : Etude des réseaux dendritiques en parois minces d’alliages transparents

25 T T T T ] T /l ‘l T T T T T T LI T T T T T B

r oA ]

- ! \ -

20 __ 1 _—

L ! i

E 15 - ’n ]
SR | ]
= 10| ; .
5 C [' _

L ) D

O 3 1 1 J ] | 1 1 1 1 ' 1 1 1 | I 1 I ! s l ] 1 | 1 ]

-0,5 0 0,5 1 1,5 2

h(10% m)

Figure 5.5 : Variation de la densité linéaire d'axes, en comptant aussi bien les axes primaires que
tertiaires, en fonction de la distance 4 la sortie de sélecteur.

Nous avons par ailleurs suivi la croissance du premier axe primaire créé lors de
l'extension du réseau. La figure 5.6 montre 'évolution de la taille de ce bras au cours du temps et

met en évidence trois domaines dans lesquels la vitesse de croissance du bras est différente.
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Figure 5.6 : Evolution de la taille (A) d'un axe primaire créé lors de 1'extension.

o

Dans les premiers instants de sa croissance (t < 3 s), le bras tertiaire se développe a une

vitesse proche de la vitesse de tirage avec une morphologie cellulaire. Lorsqu'il se transforme en
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axe dendritique primaire, sa vitesse augmente jusqu'a une valeur moyenne de 43.10° m.s'. 1l
rattrape les dendrites issues du canal. Quand sa pointe est proche de ce front, sa vitesse décroit

pour tendre vers une vitesse de 11.10° m.s™ égale 2 la vitesse de tirage.

5.2 Etude de I’influence de la vitesse de tirage sur le gradient de
température

Dans le cas de plaques équipées d’un thermocouple, nous avons quantifié pour différentes
vitesses de tirage le gradient de température dans la zone pateuse. Pour ce faire, nous avons
utilisé la démarche donnée au chapitre 3. La figure 5.7 montre cette 1'évolution. On note que le

gradient de température est divisé par 2 lorsque la vitesse de tirage augmente d'un facteur 6.
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Figure 5.7 : Variation du gradient de température estimée dans la zone péteuse en fonction de la
vitesse de tirage.

5.3 Evolution des réseaux i grande distance

Dans toutes les expériences dont les résultats sont présentés ici, la température de la zone
chaude est régulée a 70 °C et les thermoéléments maintiennent la zone froide a 10 °C. La
distance 1 entre les deux zones est fixée 2 25.10 m. Dans ces conditions, le gradient moyen de

température est égal 2 2200 K.m™' pour les vitesses de tirage les plus faibles.
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Chaque expérience consiste a suivre 'évolution du réseau dendritique dans un grain dont
la direction de croissance <001> des axes primaires est paraliele a la vitesse de tirage et au
gradient de température imposés a la plaque. Le grossissement sélectionné pour l'observation du
grain choisi fait en sorte que l'on puisse mesurer au moins une dizaine d'espacements
dendritiques primaires. On mesure toutes les distances entre axes premiers voisins présents sur la
photographie tirée du film expérimental. La moyenne de I'ensemble des espacements mesurés sur
une photographie, prise a I'instant t, sera notée A, et I'écart type associ€ 6, . Un ensemble de
photographies prises a des temps de croissance régulierement espacés permet d'obtenir

I'évolution de I'espacement dendritique primaire au cours de la solidification.

5.3.1 Croissance en épitaxie sur un solide partiellement refondu

Les plaques utilisées sont du type indiqué par le schéma de la figure 3.2.a. Elles ne
possedent pas de canal de "sélection".

Nous avons porté sur les figures 5.8 et 5.9 les mesures d'espacements entre axes
primaires premiers voisins faites avec une cellule de 100.10° m d'épaisseur contenant un
alliage avec 0.2 % massique d'acétone, respectivement pour une vitesse de tirage de
11.10° m.s"' et de 210.10° m.s™". Plusieurs expériences similaires ont été réalisées, les résultats
sont différenciés par l'utilisation de symboles aux niveaux de gris différents. On remarque une
trés grande dispersion des valeurs, qui parait peu sensible a 'instant de la mesure. Les variations
sont telles que 1'on peut noter des rapports de 1 a 3 entre les valeurs extrémes des espacements
primaires. Des expériences identiques ont été faites avec la méme plaque pour des vitesses de
tirage de 33 et 90.10° m.s” %2, En comparant les résultats présentés sur ces deux figures, nous
remarquons que l'augmentation de la vitesse de tirage a pour effet de translater vers des valeurs

plus basses les espacements dendritiques primaires mesurés.

Les histogrammes de distribution des espacements primaires des figures 5.10 et 5.11 ont
été construits a partir de 'ensemble des données des graphes précédents. Les expériences y sont
différenciées comme précédemment. Les histogrammes obtenus, du fait du regroupement par
classes de valeurs d'espacements dendritiques primaires, présentent un pic centré sur la valeur
moyenne A =412.10° m et 212. 10° m, respectivement. Les espacements dendritiques moyens
calculés pour chacune des deux expériences sont donnés, ils sont proches de la valeur moyenne
des distributions.
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Figure 5.8 : Mesures de 1'espacement primaire dans le cas d'un échantilion d'épaisseur
100.10°m, V, = 11.10° m.s™.
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Figure 5.9 : Mesures de l'espacement primaire dans le cas d'un échantillon d'épaisseur
100.10°m, V, = 210.10° m.s” et G = 1300 K.m".
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Figure 5.10 : Histogramme des espacements primaires dans le cas d'un échantillon d'épaisseur
100.10%m, V. = 11.10° m.s™.
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Figure 5.11 : Histogramme des espacements primaires dans le cas d'un échantillon d'épaisseur
100.10°m, V. = 210.10° m.s™.

- Page 88



Chapitre 5 : Etude des réseaux dendritiques en parois minces d ‘alliages transparents

Les écarts types calculés sur les distances entre premiers voisins mesurées sont du méme
ordre dans les deux cas présentés ici. Dans pratiquement toutes les expériences que nous avons
réalisées, quelle que soit I'épaisseur de I'échantillon, la teneur en acétone de l'alliage, ou encore
la vitesse de tirage et le gradient de température, nous avons constaté que la valeur de I'écart type
moyen est comprise entre 60 et 80.10° m. Les seuls cas dérogeant a cette "régle" résultent de
mesures effectuées sur un réseau de dendrites dont la direction de croissance primaire est
différente de celle du gradient de température dans la plaque ou I’on note un écart type deux fois

plus important.

La définition des valeurs moyennes et des écarts types sur l'ensemble des mesures n'ont
de sens que s'il n'y a pas d'évolution dans le temps des caractéristiques de distribution. Les
figures 5.8 et 5.9 ont ét€ obtenues en prenant la photographie du front de solidification a un
instant t donné et en y mesurant tous les espacements primaires. Nous avons calculé pour chaque
cliché la moyenne de ces mesures et I'écart type moyen correspondant qui seront notés A, et
O ,noy- L€8 Tésultats sont reportés sur les graphiques de la figure 5.12. Nous donnons de plus les
résultats des expériences réalisées avec des vitesses de tirage de 33 et 90.10° m.s™'. Nous avons
indiqué les valeurs des espacements dendritiques moyens et des écarts types moyens calculés sur
toute la durée des I'expériences et illustré ces résultats en les apposant sur chaque courbe. Ces
figures mettent en évidence une lente évolution dans le temps de la valeur moyenne de

l'espacement dendritique primaire (A, ). 11 est remarquable de constater

moy

) et de I'écart type (G,

que dans le cas des Figure 5.12.a et b, A, augmente de maniére réguliére au cours du temps.

Par contre, A semble rester constant pour des vitesses de tirage plus importantes (Figure

y
5.12.c et d). Pour les vitesses de tirage de 11 et 33.10° m.s™', si I'on réduit notre observation des
courbes aux 300 premieres secondes des expériences, on note que A, peut étre aussi considéré
constant. Il est par conséquent raisonnable d'envisager que le faible temps de l'expérience,
imposé par les limites géométriques de notre plaque, est a l'origine de I’apparente constance de
l'espacement primaire moyen aux vitesses de tirage les plus grandes. La valeur moyenne de la
distance séparant les axes primaires premiers voisins augmente lentement au cours du temps pour
converger vers une valeur finie. La diminution de I'écart type, observée dans pratiquement tous
les cas, parait donner crédit a cette hypothése. Malgré l'importante dispersion sur la valeur de
l'espacement primaire, ou du fait méme de cette dispersion, on peut constater que la
reproductibilit¢ des mesures est satisfaisante. Cette reproductibilité concerne aussi bien
I’amplitude de variation et I’écart type des mesures que la valeur moyenne, A, . dont on note
qu’elle ne varie pas de plus de 10 % entre deux essais réalis€s pour les mémes conditions
nominales de croissance. Dans la suite, cette quantité est utilisée pour étudier ’effet des

conditions de croissance sur le réseau dendritique.
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Figure 5.12 : Variations de A, et de G, pour différentes vitesses de tirage.
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5.3.2 Cas de plaques équipées d'un canal de "sélection"

Nous utilisons ici une plaque de 100.10® m d'épaisseur équipée d'un canal de "sélection”
et d'une soudure chaude de thermocouple dont le schéma est montré a la figure 3.2.b. L'analyse
thermique a permis d'estimer 2 6.5 % massiques la quantité d'acétone présent dans l'alliage.
Nous avons mesuré une dizaine d'espacements entre dendrites premieres voisines & environ
5.10” m de la sortie du canal. Nous supposons qu'a cette distance I'adaptation du réseau et la
compétition entre bras primaires sont terminées. La figure 5.13 montre la variation des
espacements primaires moyens avec la vitesse de croissance. Les barres de variation
correspondent a £ o, I'écart type moyen calculé a partir de la dispersion des espacements
mesurés. I1 varie de 50 4 70.10° m pour les vitesses de croissance mesurées. S'il existe un effet
régulateur du "sélecteur” sur le réseau, il n'est présent qu'a faible distance de l'extension.
Lorsque I'on s'en éloigne, l'apparition et la disparition successives de bras primaires entrainent
que les espaces entre dendrites premieres voisines admettent une dispersion similaire & celle
observée précédemment sur des plaques non équipées de canal de "sélection". L’espacement

dendritique primaire parait diminuer par paliers avec I’augmentation de la vitesse de croissance.
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Figure 5.13 : Variation de I'espacement primaire moyen, A, , avec la vitesse de tirage loin de la
sortie du canal, dans le cas d'une plaque de 100.10° m d'épaisseur.
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5.3.3 Evolution locale de 'espacement dendritique primaire lors de I'apparition

d'un nouvel axe primaire

Au cours d'expériences telles que celles présentées précédemment, il se crée et il disparait
des axes dendritiques primaires. Nous avons suivi ['évolution de l'espacement dendritique
primaire de deux dendrites premiéres voisines suffisamment éloignées pour qu’un bras tertiaire

issu de I’une d’elles se développe et engendre un nouvel axe primaire.
Nous avons distingué deux origines d’apparition d’un nouvel axe primaire :
* Création a un joint de grains lorsque leur direction de croissance est divergente.

* Création au coeur d’un grain lorsque la distance interdendritique est localement

beaucoup plus importante que la moyenne.

La figure 5.14 illustre ces deux cas. Nous distinguons I’apparition d’un axe a un joint de
grain en le notant c1, ou au coeur d'un grain en le notant cp. On appelle ici A, I'espacement
dendritique primaire mesuré entre les pointes des deux dendrites originelles et A, I'espacement

dendritique primaire entre la "dendrite meére" et la "dendrite fille".

1000 T II T T T T T T l T 1 ll T . . ]
(o] C
| | e ) ]
800 o® ]
P adl | ]
_ | | . ]
E 600 -
‘?O .l —_— —"*I—‘ w® N
< 400 |- l | i
<° N bo } B
L | | o 1
b o O —
200 | T a
L | | ]
O i N [J 1 1 I L 1 bl 1 ] ) L J. I 1 j 1 1 yl il | J 1 1 1 ]
0 50 100 150 200 250

t(s)

Figure 5.14 : Evolution locale de l'espacement primaire au cours de la création d'un nouvel axe
primaire.
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On remarque que, dans les deux cas, A, est constant avant la création de la nouvelle
dendrite. Par contre, lorsqu'un bras tertiaire apparait et se transforme en axe primaire, A,
augmente avec une amplitude identique a celle de A,. La présence d'une nouvelle dendrite entraine
une "distorsion” locale du réseau préexistant. Des observations identiques ont été faites par Han
et col. #¢, Dans le cas présenté par ces auteurs, 1’origine de la création d’un nouvel axe primaire
résidait dans la présence d’une bulle dans le liquide interdendritique. Ce défaut oblige un

réarrangement local de I’interface et facilite la création d’un nouvel axe primaire.

5.3.4 Influence de la vitesse de tirage et du gradient de température

Dans le paragraphe 3.1.3, lors de 1'étude des échanges thermiques qui s'effectuent au sein
des plaques d'alliage transparent, nous avons observé la forte variation du gradient de
température avec la vitesse de tirage de 1'échantillon. Aussi, pour la caractérisation de l'influence
de la vitesse de tirage et du gradient de température sur I'espacement dendritique primaire, nous
utilisons une plaque équipée d'un thermocouple de cuivre-constantan. L'enregistrement de la
température permet de mesurer le gradient de température a l'interface au cours de chaque
expérience, avec la méthode indiquée dans le chapitre 3. La plaque a une épaisseur de 200.10° m
et contient un alliage dont la composition en acétone déterminée par I’analyse thermique est

environ Cacéione = 5 % massiques.

Trois séries d'expériences ont été réalisées. Les distances 1, entre les zones chaude et
froide, imposées sont : 10, 17 et 30.10-3 m. Dans chaque cas, nous faisons varier la vitesse de
tirage de 17 2 180.10° m.s™'. L'enregistrement vidéo de ces expériences permet de prélever des
images en différées sur lesquelles nous mesurons tous les espacements dendritiques primaires
dans le but de calculer I'espacement dendritique moyen, A

La figure 5.15 montre les variations de (Log A ) avec (Log G). Nous avons ajouté en
gris des résultats obtenus par d'autres auteurs **2 Somboonsuk et col. ** ont utilisé une plaque
de 150.10° m d'épaisseur contenant un alliage succinonitrile avec 5.5 mol % d'acétone pour
V,=8.3 et33.10° m.s"". Celle utilisée par Esaka 12 a la méme épaisseur mais l'alliage est du
succinonitrile avec 1.3 % massiques d'acétone pour V., = 10 et 65.10° m.s"'. A vitesse de
croissance constante, les points report€s sont alignés. On remarque que les résultats que nous
avons obtenus pour une vitesse de croissance de 33.10° m.s™' sont en accord avec ceux de

Somboonsuk et col.
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Figure 5.15 : Variation de l'espacement dendritique moyen, A,,
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oyj

température, pour différentes vitesses de croissance.

en fonction du gradient de

Nous pouvons décrire ces résultats avec une relation de la forme suivante :

Dty = AG2

Le tableau 5.1 rassemble les résultats des estimations de A et a pour chacune des vitesses

de croissance y compris ceux donnés par d’autres auteurs.
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Ve(10°ms™) | A a
17 0.014222 |0.49096
33 0.007411 |0.42929
50 0.0057861 | 0.41991
78 0.0040491 | 0.40291
89 0.0036567 | 0.40065
113 0.0020987 | 0.34924
136 0.001533 ] 0.32828

Tableau 5.1 : Résultats des calculs de a et A de la relation A, = A.G™ obtenus avec les données
présentées sur la Figure 5.15.

La figure 5.16 montre les variations de l’exposant a en fonction de la vitesse de

croissance, tirées du tableau 5.1.
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Figure 5.16 : Evolution de l'exposant a avec la vitesse de croissance.

On remarque une diminution continue de I'exposant a avec la vitesse de croissance. Les

résultats d’Esaka sont assez proches des notres. L’observation de ceux issus des figures
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présentées par Somboonsuk et col > montre que dans le cas d’une vitesse de 65.10° m.s™ le
point se trouve exactement sur la droite extrapolée a partir de nos expériences, alors que celui

obtenu par ces auteurs & V, = 10.10° m.s™ en est bien éloigné.

Sur la figure 5.17, nous montrons les variations de I’espacement dendritique primaire en

fonction de la vitesse de croissance pour différents gradients de température. Comme

précédemment, nous avons porté des résultats obtenus par d’autres auteurs *212,

% G=1000Km" — Y G=5000Km™ |
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Figure 5.17 : Variation de I’espacement dendritique primaire avec la vitesse de croissance pour
différents gradients de température. Les points portés pour G = 6700 K.m™ ont été mesurés par
Somboonsuk et col. ¥ et ceux ou G = 9700 K.m"' viennent d’Esaka 2.

Pour chaque gradient de température, les points reportés sur la figure sont alignés. Nous

pouvons décrire ces résultats avec une relation de la forme suivante :
= b
Mioy = B.V,

Le tableau 5.2 rassemble les résultats des extrapolations de B et b pour chacun des
gradients de température.
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G(K.m™") B b
1000 1.719 10° | 0.51999
2000 2.0249 10° | 0.47437
3000 2.3067 10°| 0.44418
4000 2.4951 10°| 0.42419

2.597 10° | 0.41064

Tableau 5.2 : Résultats des calculs de b et B de la relation A,,,, = B.V_® obtenus avec les données
présentées sur la Figure 5.17.

La figure 5.18 montre les variations de I’exposant b en fonction de la vitesse de
croissance, les résultats sont extraits du tableau 5.2. Les points de Somboonsuk et col. * et
d’Esaka 2 qui y sont portés sont en accord avec la courbe extrapolée de nos valeurs. On note que

comme ’exposant a, b diminue lorsque le gradient de température augmente.
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Figure 5.18 : Variation de I’exposant b avec le gradient de température.

Les résultats obtenus a partir des expériences réalisées a vitesse de croissance ou gradient
de température constant nous ont permis de vérifier que I’espacement dendritique primaire dépend

de ces deux parametres de croissance.
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Nous cherchons a définir les inconnus ¢, m, n de I’équation générale :
A=cV "G" [5.1]
Cela revient a chercher ¢, m et n tels que :
Logi=Logc-mLogV_-nLogG [5.2]

Pour ce faire, a partir de chacune des fonctions définies dans les tableaux 5.1 et 5.2, et
avec la collaboration de Monsieur Thierry VERDEL du Laboratoire de Mécanique des Terrains de
I’Ecole des Mines de Nancy, nous avons généré, grace au logiciel Mathématica, une liste de
points {x, y, z} de facon a couvrir I’ensemble du domaine de variation. La figure 5.19 montre

I’ensemble de ces points.

Figure 5.19 : Représentation en 3 dimensions dans un diagramme (Log, Log) des fonctions
présentées dans les Tableau 5.1 et Tableau 5.2
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I1 faut trouver par une approximation aux moindres carrés le plan d’équation :
z=a0+alx +a2y (5.3]

ol z vaut Log A, x est Log V_ et y est Log G. Mathématica nous donne le plan

d’équation :
z=-9.9397 - 0.456154 x - 0.397413 y [5.4]
d’oli comme Log ¢ =-9.9397 on déduit ¢ =4,82218.107
m = 045 et n = 0.39.
La figure 5.20 présente deux vues de ce plan et des points calculés & partir des fonctions
déduites des expériences dans des diagrammes (Log, Log). Le graphique b montre que ces points

sont uniformément répartis de part et d’autre du plan.

Enfin, sur la figure 5.21 nous montrons ces résultats dans un diagramme en coordonnées

linéaires.
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Figure 5.20: Représentations en diagramme (Log, Log) du plan défini par Mathématica et des

fonctions déduites des expériences.
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Figure 5.21 : Représentation en coordonnées linéaires du domaine de variation de I’espacement
dendritique primaire en fonction de la vitesse de croissance et du gradient de température.
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Par une approximation aux moindres carrés effectuée avec le logiciel Mathématica, nous
estimons I’équation générale suivante de I’espacement dendritique primaire dans le domaine de
variation étudi€ (vitesse de croissance et gradient de température), et dans le cas de la plaque

utilisée au cours de cette étude :

A =4.82.10° V.04 GO¥

[5.5]

Le coefficient constant de cette expression dépend entre autres de la concentration en
acétone de I’alliage. Nous verrons dans un prochain paragraphe que la valeur de ce coefficient

dépend aussi de 1’épaisseur de la paroi.

5.4 Observations complémentaires relatives a la formation et
I’évolution des monocouches dendritiques

Au cours de ce paragraphe, nous allons explorer les différents facteurs qui peuvent
influencer la formation d'un réseau dendritique. Nous nous intéressons & I’influence de
I’épaisseur de la paroi sur la structure solidifiée puis a I’évolution de celle-ci lors de changements
de vitesse plus ou moins importants. Enfin, on observera I'importance du réseau dendritique

sous-jacent dans le cristal initial sur celui qui se forme par épitaxie.

5.4.1 Effet de la distance entre les plaques

Pour cette étude, nous avons utilisé cinq plaques d’épaisseurs 75, 100, 100, 200 et
400.10° m. Les deux premiéres, non instrumentées, ont un alliage similaire contenant environ
0.2 % massiques d’acétone. Les trois autres ont 6.5 % massiques d’acétone. La figure 5.22
montre 1’évolution au cours du temps de I’espacement dendritique primaire moyen dans les

plaques de 75 et 100.10"° m pour une vitesse de croissance de 90.10° m.s™.
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Figure 5.22 : Variation de 1’espacement dendritiq6ue primaire moyen et de 1’écart quadratique
moyen dans le cas de cellules de 75 et 100.10° m d'épaisseur et pour V, = 90.10° m.s™".

Sur cette figure, on a reporté les résultats obtenus lors de deux expériences identiques
pour chacune des deux plaques. La taille des points, petite pour la plaque de 75.10° m
d’épaisseur et plus grande pour celle de 100.10° m, permet de différencier leur origine. Bien que
les écarts quadratiques moyens soient importants, il apparait que I’espacement dendritique
primaire moyen est sensiblement plus élevé pour la plaque de moindre €paisseur.

Ont ét€ reportés, sur la figure 5.23, les résultats d'expériences avec des plaques
instrumentées de 100, 200 et 400.10°m contenant un alliage succinonitrile avec 6.5 %
massiques d’acétone. On ne peut pas dans ce cas distinguer une influence de 1’épaisseur de la
paroi. Somboonsuk et col. > ont montré, a partir de résultats d’expériences effectuées avec des
plaques d’épaisseurs comprises entre 50 et 500.10° m, que le réseau subit I'influence de
I’épaisseur de la paroi lorsque celle-ci est inférieure a 150.10° m. Ceci est en accord avec nos
observations. Par contre, notre étude a été faite avec une vitesse de croissance de 90.10°¢ m.s™ et
Somboonsuk et col. n’avaient pas observé de variation notable de I’espacement primaire avec
I’épaisseur lorsque V,_ > 30.10° m.s™.
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Figure 5.23 : Variation de I’espacement dendritique primaire dans le cas de plaques de 100, 200
et 400.10° m d'épaisseur.

Nous avons vu précédemment que 1’espacement dendritique primaire est fonction de la
vitesse de croissance, du gradient de température et de la concentration. Nul doute que, dans le
facteur constant de 1’expression [5.5] de A définie auparavant, 1’épaisseur de la plaque doit aussi

étre prise en compte.

Au cours de cette étude, nous avons, d'autre part, utilis€ une plaque de 350.10° m
d’épaisseur. Des résultats auxquels nous ne nous attendions pas ont été observés pour une
vitesse de tirage de 210.10° m.s™. Ils sont reportés sur la figure 5.24.

L’étude du film expérimental montre que la vitesse de croissance est inférieure 2 la vitesse
de tirage durant les 60 premieres secondes. Le front de solidification se rapproche de la zone
froide. Subitement, pour 60 <t <70 s, la vitesse de 1'interface devient égale 2 la vitesse de tirage.
Le réseau dendritique est déstabilisé et ’on obéerve la disparition de nombreux axes, et de fait,
une augmentation tres importante de ’espacement primaire. Nous supposons que la brutale
adaptation de la vitesse de croissance a la vitesse de tirage imposée est due & un changement de
régime des transferts thermiques dans la plaque. Ce phénomene a "immobilisé" I’interface dans
une zone ol le gradient de température est trés faible comme 1’ont montré les enregistrements de

température. Ceci entraine I’augmentation de I’espacement primaire.
p
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Figure 5.24 : Variation de I’espacement primaire dans le cas d’une lame de 350.10° m
d’épaisseur et d’une vitesse de tirage de 210.10° m.s™.

5.4.2 Effet de la désorientation des grains

Avec une plaque de 75.10°° m d’épaisseur, nous avons étudié le réseau de deux grains, le
premier ayant des axes dendritiques primaires orientés suivant la direction de tirage, et le second
désorientés de 15° par rapport a cette direction. De nombreuses expériences, a des vitesses de
croissance différentes, ont été effectuées. La figure 5.25 regroupe les A, calculés a partir de
chacune d'elles dans les deux grains. On constate que la désorientation des axes primaires par
rapport a la vitesse de tirage provoque une importante augmentation de l'espacement dendritique

primaire moyen.

Nos résultats sont en accord avec ceux obtenus par différents auteurs 2264,
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Figure 5.25 : Influence de l'orientation, par rapport a la vitesse de tirage, des axes primaires dans
un grain sur les espacements interdendritiques primaires.

5.4.3 Influence d’un changement de la vitesse de tirage

Nous étudions dans ce paragraphe I’effet de changements de la vitesse de tirage sur les
parametres de la structure colonnaire dendritique du réseau. Les expériences, dont les résultats
sont présentés, ont été réalisées avec une plaque de 150.10° m d’épaisseur. Nous avons mené
nos investigations en faisant d'une part varier les amplitudes AV des changements de vitesse,

d'autre part leur signe, augmentation ou diminution de la vitesse.

Si le rayon de courbure a la pointe de la dendrite et I’espacement entre bras secondaires

3 il n’en est pas de méme pour

s’adaptent trés rapidement au changement de vitesse
I’espacement interdendritique primaire. La difficult€ rencontrée lors de cette étude réside dans les
définitions de I'état transitoire et de 1'état stationnaire. L'état transitoire est le temps d'adaptation
nécessaire au réseau pour que sa structure prenne en compte le changement de vitesse. Il est
matérialisé par un changement du rayon de la pointe de la dendrite, de I'espacement secondaire,
de la vitesse de croissance donc du gradient de température et, le cas échéant, de la distance entre
bras dendritiques primaires premiers voisins. Nous considérons que 1'état stationnaire est rétabli,
aprés un changement de vitesse, lorsque la vitesse de croissance est a nouveau égale a la vitesse
de tirage. Cependant nous avons voulu observer ’évolution du réseau au dela de ce retour a
I’équilibre. Aussi, nous avons réalisé des expériences avec des sauts de vitesse de méme

amplitude mais avec un temps de maintien différent.
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5.4.3.1 Augmentation de la vitesse de croissance, sauts de faible amplitude

A 1a figure 5.26, nous montrons 1’évolution de I’espacement primaire au cours du temps
lors de deux expériences identiques. La vitesse de tirage est maintenue 2 12.10° m.s™ durant
420 s puis elle augmente de AV = 4.10° m.s' toutes les 60 s jusqu'a 72.10° m.s”'. Le

gradient de température moyen est de 2000 K.m™.
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Figure 5.26 : Evolution de ’espacement primaire moyen lors d'une augmentation lente de la
vitesse de tirage.
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Figure 5.27 :_Evolution de I'espacement primaire moyen avec la vitesse de croissance lors
d'expériences réalisées avec G = 2.000 K.m™ et un temps de maintien de 60 s.
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La figure 5.27 montre les mémes valeurs de I'espacement dendritique primaire moyen que
celles de la figure 5.26, mais reportées en fonction de la vitesse de croissance.

Sur la figure 5.26, I'enveloppe des points des expériences fait apparaitre une décroissance
de l'espacement primaire moyen au cours du temps. On met en évidence, a la figure 5.27, une
diminution brutale de I'espacement primaire lorsque V, passe de 36 4 40.10° m.s'. Nous avons

indiqué pour chaque expérience une courbe lissée qui matérialise les variations de A avec V,

y
ainsi que les deux niveaux de valeurs.

Dans les expériences suivantes, dont les résultats sont montrés 2 la figure 5.28, la vitesse
de tirage initiale est de 12.10° m.s™, le premier changement de vitesse a lieu au bout de 360 s,
AV est égal 2 8,16 ou 24.10° m.s”, le temps de maintien est de 180 s pour chacune des vitesses

et G=3000K.m"'.

* V.= 52.10° m.s?, AV=8.10° m.s’!
° V= 60.10° m.s!, AV =8.10° m.s"
= V.= 76.10° m.s!, AV = 16.10° m.s™!

o V.= 84.10° m.s’!, AV = 16.10° m.s!
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Figure 5.28 : Evolution de 1’espacement primaire moyen lors de changements de la vitesse de
tirage d’amplitude de 8,16 ou 24.10° m.s™" pour un temps de maintien de 180 s et
G = 3000 K.m™.
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Nous avons indiqué a coté de chaque repere de courbe la vitesse de tirage finale Vi, et
I’amplitude de saut AV. On observe que les valeurs initiales de A,,,, sont nettement plus faibles
que celles de la figure 5.26, c'est une mise en évidence de I'effet du gradient de température sur
l'espacement dendritique primaire. D'autre part, les évolutions des espacements primaires
moyens sont tres différentes. L'enveloppe des points se réduit et tend, a t > 900 s, vers une
dispersion comparable a celle observée précédemment, loin de 1'extension, sans changement de
vitesse. Par contre, I'amplitude du saut de vitesse, pour le domaine exploré ici, ne semble pas
avoir d'influence sur l'évolution du réseau. Pour suivre plus aisément 1'évolution de
l'espacement dendritique primaire au cours de ces expériences, nous avons reporté ces résultats

sur la figure 5.29 dans un diagramme (Log, Log) en fonction de la vitesse.

—*—V_=5210"ms"’, AV=8.10" ms"
—* ~V_=60.10°ms", AV=810° ms"
— ™ -V _=7610°ms", AV=16.10° ms"
"BV _=8410°ms’, AV =16.10° ms’

A~V = 108.10° m.s”!, AV = 24.10° m.s™!

N V’I’f= 84.10° m.s!, AV =24.10° m.s™!
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Figure 5.29 : Evolution de I’espacement primaire moyen lors de changement de vitesses de tirage
d’amplitude de 8,16 ou 24.10° m.s™' pour un temps de maintien de 180 s.

Le chemin suivi, pour atteindre la valeur mesurée en fin d'expérience, est différent méme
dans le cas d'expériences avec une amplitude de saut identique. Ainsi, nous avions observé une
bonne reproductibilité des résultats au cours d'expériences réalisées sans changement de vitesse,

dans un €tat quasi stationnaire. Ici dans un état dynamique, la reproduction des résultats d'une

- Page 108



Chapitre 5 : Etude des réseaux dendritiques en parois minces d ‘alliages transparents

expérience a l'autre réalis€es dans des conditions macroscopiques de croissance identiques, n'est

pas acquise. La dispersion des mesures est aussi plus importante.

5.4.3.2 Augmentation de la vitesse de croissance, sauts de grande amplitude

Des expériences ont été effectuées avec des sauts de vitesse supérieurs a 40.10° m.s™'.
Les résultats d’une d’entre elles sont présentés sur la figure 5.30. Malgré 1'augmentation
importante de l'amplitude des sauts de vitesse, par rapport a celle utilisée au paragraphe
précédent, I’espacement primaire moyen ne varie pas si l'on tient compte de I’écart type qui est de
l'ordre de 60.10° m.

600 1 —t 200
r 4
3
5001 1
i + 150
. 400+ ] o<
£ : ] =
< - o o 4
S 3004% 110 <
<, : ] =
<5 200F ] =
i 1 50
1004 1
g ]
e e e AN s HY
0 200 400 600 800 1000

t(s)

Figure 5.30 : Evolution de 1’espacement dendritique moyen avec des sauts de vitesse d’amplitude
supérieure 3 40.10° m.s".

Pour conclure sur I'effet de I’augmentation de la vitesse par sauts d’amplitude variable,
nous présentons, avec la figure 5.31, I'évolution de A, lors d’une expérience au cours de
Jaquelle la vitesse est passée de 30.10° m.s? i 230.10° m.s”’. On remarque qu’avant le
changement de vitesse 1’espacement dendritique primaire est d’environ 400.10° m. Aprgs, il est
divisé par deux. L'évolution de I'espacement primaire moyen est symbolisée sur la figure par les

traits pointillés.
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Nous avons vu dans le paragraphe 5.1.2.3 la relation qui lie ’espacement primaire 2 la

vitesse de croissance :

A=A V*?%aveca=04. [5.6]

En reportant dans cette équation la valeur des vitesses appliquées, on retrouve bien le

facteur deux entre I’espacement primaire induit par la vitesse de 30.10° m.s™ et celui engendré

par la vitesse de 230.10° m.s™.
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Figure 5.31 : Evolution de 1’espacement primaire moyen lors d'un saut de vitesse d'amplitude .
200.10° m.s™.

11 est remarquable que lorsque I'augmentation de la vitesse de croissance s'effectue par
paliers dont les niveaux sont plus ou moins éloignés, on n'observe pas ou peu d'évolution de

I'espacement primaire moyen méme dans les cas ol voir les figures 5.27 et 5.29, ‘les vitesses de
croissance initiales et finales sont telles que, d'aprés la relation [5.5], la distance entre premiers

voisins devrait étre divisée par 2. Il faut apporter une perturbation considérable et brutale des
conditions macroscopiques de croissance pour que le changement de vitesse ait une influence

notable sur la distance entre bras dendritiques primaires premiers voisins.
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5.4.3.3 Effets cumulés de I’épaisseur de la plaque et des changements de vitesse

Des expériences similaires a celles présentées précédemment ont été réalisées avec une
plaque de 350.10° m d’épaisseur. La figure 5.33 présente les résultats tirés de I’étude du film
expérimental de ces expériences. Dans un premier temps, sur le graphe a, les sauts de vitesse
imposés sont de 40.10° m.s"'. Comme nous I’avons déja observé, les changements de vitesse
n’ont pas d’influence sur I’espacement primaire moyen. Par contre, pour une vitesse de
croissance faible, inférieure 2 50.10° m.s™, le réseau n’est plus compris dans un unique plan
dendritique mais, dans deux, au moins, superposés. Le cliché de la figure 5.32 tiré d’une
expérience réalisée avec une vitesse de croissance de 10.10° m.s™ montre la présence de deux
niveaux de dendrites. Toutes les fois ou ce phénomeéne est mis en évidence, nous avons noté
qu’un plan de dendrites est plus stable que I’autre dans lequel se succédent des apparitions et
disparitions d’axes primaires. D&s que la vitesse de croissance est supérieure a 30.10° m.s™ il
n’est plus possible de distinguer les différents plans de croissance et nous ne pouvons affirmer

qu'ils subsistent.

Figure 5.32 : Mise en évidence de la présence de deux plans de croissance dendritique dans une
plaque de 350.10°° m d’épaisseur solidifiée avec une vitesse de 30.10° m.s™.

Les courbes b et ¢ de la figure 5.33 donnent les évolutions de I’espacement primaire
moyen lors de changements importants de la vitesse de croissance. Il apparait que, pour ces
conditions de croissance, A,,,, augmente de maniére significative avec la vitesse. Il se forme un
réseau de dendrites dont l'espace entre bras primaires premiers voisins est supérieur a 10~ m et
avec une zone pateuse profonde. Ce phénomene a été observé précédemment dans des
expériences réalisées avec une vitesse de tirage constante égale a 210.10° m.s™ (voir la figure
5.24). C'est par conséquent plus la vitesse de tirage appliquée que le saut de vitesse qui est a

l'origine de ce phénomene.
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Figure 5.33 : Evolution de I’espacement primaire moyen au cours du temps avec des
changements importants de la vitesse de croissance dans une plaque de 350.10° m d’épaisseur.
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5.4.3.4 Diminution de la vitesse de croissance, sauts de faible amplitude

Nous avons tout d'abord imposé des sauts, positifs, de vitesse de 24.10° m.s' jusqu’a
un maximum de 60.10° m.s’l. Aprés un maintien de 240 s, des sauts négatifs
d’amplitude 4.10° m.s™' sont appliqués. La figure 5.34 montre la variation de 1’espacement
primaire moyen au cours du temps lors de deux expériences semblables. Il est notable que
I’espacement dendritique primaire moyen au début de 1’expérience représentée par des triangles
noirs soit nettement plus petit que celui de 1’expérience dont les résultats sont portés en gris. La
plaque utilisée pour cette étude n’étant pas munie de canal de sélection, 'origine de cette
importante différence vient sans doute de I’influence du réseau sous-jacent lorsque le début de la
croissance s’effectue en épitaxie sur un solide partiellement refondu. Ce point est étudié dans un
prochain paragraphe. Bien que les distances entre bras primaires premiers voisins sont différentes
au début des deux expériences, les A, sont identiques lorsque la vitesse de croissance a atteint
son maximum. Les diminutions successives de la vitesse semblent avoir une influence trés faible
sur A__ qui n'augmente pas de facon significative.
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Figure 5.34 : Variation de I’espacement primaire moyen lors de 1’augmentation puis de la
diminution de la vitesse croissance.

Une représentation de ces résultats dans laquelle I’espacement primaire moyen est porté en
fonction de la vitesse de croissance met en évidence une évolution sous la forme d’un hystérésis.
Ce type de comportement a été observé par d’autres auteurs **1% dans le cas de 1’évolution du

rayon de courbure de la pointe de la dendrite en fonction de la vitesse de croissance.

- Page 113



Chapitre 5 : Etude des réseaux dendritiques en parois minces d’alliages transparents

600IIII]lllT[llII[I!II]l]TT

500

400

300

(10 m)

moy

A

200

100

TTTTTTTTT T T T T TTI T T T I T T TTd

[ A O A O A A AR O A A A I AT

h
e

10 20 30 40
VJIUGInSJ)

[«

Figure 5.35 : Evolution de ’espacement dendritique primaire en fonction de la vitesse de
croissance.

5.4.4 Etude de I’influence du réseau sous-jacent dans le cas d’une croissance

en épitaxie sur un solide partiellement refondu

Au cours des différentes études menées pour caractériser ’effet des changements de
vitesse sur le réseau, nous avons noté des différences importantes entre les espacements
primaires mesurés pour des vitesses de croissance identiques. La figure 5.29 en a présenté un
exemple. Nous nous sommes interrogés sur 1’origine de cet écart. Pour tenter d’y répondre, la
procédure expérimentale suivante est mise en place. La cellule est solidifiée a la vitesse de
croissance de 33.10° m.s”'. Puis 5 expériences sont réalisées. Durant la premitre et la
derniére, la vitesse de croissance est de 33.10° m.s”. Elle est de 200.10° m.s' pour les
expériences 2, 3 et 4. La partie importante de ce protocole réside dans la procédure expérimentale
mise en oeuvre entre chaque expérience. La limite de la longueur de la plaque impose un retour en
arriere de celle-ci aprés chaque manipulation. Nous prenons soin que l’interface solide-liquide,
qui se crée lors de la stabilisation thermique & V. nulle, soit positionnée sur un solide formé au
cours de I’expérience précédente. '

La figure 5.36 présente les évolutions de 1’espacement dendritique moyen mesuré dans
ces 5 expériences. Les symboles pleins sont relatifs aux espacements primaires, les vides aux
écarts types.
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Figure 5.36 : Etude de 1’effet du réseau sous-jacent, évolutions de ’espacement primaire moyen
avec le temps.

Pour mettre en évidence plus clairement, le phénomene rencontré lors de cette étude, nous
avons reporté dans le tableau 5.3 les A, calculés a partir des expériences dont les résultats sont
présentés a la figure 5.36. On observe que 1'expérience n°2, qui est effectuée avec une vitesse de
croissance de 200.10° m.s" & partir d'un cristal solidifié & 33.10° m.s”, donne un réseau
dendritique dont l'espacement primaire moyen est comparable a celui solidifié lors de 1'expérience
précédente. Il apparait une diminution de Ay, estimé lors des manipulations 3 et 4. Par contre, le
réseau formé lors de l'expérience 5 a une distance entre bras primaires premiers voisins assez

proche en fin d’expérience de celle estimée lors de I'expérience 1.
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Expérience V (10° m.s™) Aoy (10°° m)
1 33 267
2 200 271
3 200 195
4 200 167
5 33 254

Tableau 5.3 : Bilan des Ay, calculés au cours des 5 expériences.

Ces expériences ont mis en évidence l'influence significative du réseau sous-jacent dans le

cas de croissance cristalline en épitaxie sur un solide partiellement refondu. Elles montrent que la

disparition d'un axe primaire se produit plus facilement qu'une création.
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Les premieres observations métallographiques de sections transversales prélevées dans les
plaques d'’AM1 nous ont montrés que plusieurs rangées de dendrites sont présentes dans
I'épaisseur des échantillons. Au cours de ce chapitre qui porte sur 1'étude de la structure dans des
plaques en superalliage a base de nickel, nous nous intéressons a la densité d'axes dendritiques
primaires n,. Ce parameétre est Jargement utilisé dans la littérature pour décrire I'évolution de la
microstructure dans des échantillons métalliques. L'évolution de n, estimée en différents lieux est

étudiée pour toutes les plaques monocristallines fabriquées.

Puis, nous caractérisons les effets de I'épaisseur de la paroi, des vitesses de
refroidissement et de croissance, et du gradient de température sur le réseau solidifié. Nous
observons de quelle fagon et avec quelle rapidité le réseau s'adapte a des changements brusques
de section et de vitesse de tirage. Les irrégularités du réseau qui apparaissent localement et se
manifestent par des variations de I'arrangement dendritique sont étudiées. Enfin, nous montrohs
les effets de la désorientation des bras secondaires sur le réseau dendritique.
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6.1 Observations qualitatives des sections d’AM1

Nous avons prélevé environ une dizaine de sections transversales uniformément réparties
sur toute la hauteur de chaque plaque. De plus, pour évaluer I'importance et la rapidité du
phénomeéne de compétition des bras tertiaires dans la zone d’extension, de la portion
comprise entre 0 < h < 20.10° m dans la plaque 1500/2/i/1 mm, 12 sections ont été extraites.
Nous nous attachons dans ce paragraphe a rapporter les premiéres constatations que nous avons
faites en observant au microscope les sections polies puis attaquées chimiquement. Les résultats
quantitatifs sont montrés dans la suite de ce chapitre.

6.1.1 Adaptation du réseau en sortie de sélecteur

Nous avons étudié I'adaptation du réseau en sortie de sélecteur lorsqu'il y a une extension
latérale du grain. Pour cela, nous avons poli puis attaqué chimiquement une face longitudinale de
I'échantillon 1500/10/i/1 mm, et observé la zone d'extension. La figure 6.1 montre la zone de
changement brutal de section. On peut observer le phénomene d'extension latérale des bras
secondaires sur lesquels des bras tertiaires se développent. On remarque, dans les premiers
millimétres de croissance, qu'il y a compétition entre ces bras tertiaires. Le développement de
certains d’entre eux est stoppé alors que d'autres poursuivent leur croissance. Ces derniers

deviennent de nouveaux axes primaires.

Figure 6.1 : Phénomeéne d'extension dans la plaque 1500/10/i/1 mm.

Pour observer plus complétement cette extension, nous avons prélevé une section
2.10° m au-dessus de l'extension dans la plaque 1500/10/i/2 mm. La figure 6.2 montre une
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partie de cette section. Dans sa partie inférieure, on observe l'extension latérale d'un bras
secondaire et les raccordements de bras tertiaires transversaux. On remarque l'absence
d'alignements paralleles aux parois. On peut penser que ce réseau provient de I'extension d'un

bras secondaire principal sur lequel des bras tertiaires se sont raccordés transversalement.

Figure 6.2 : extrémité d'une section prélevée & 2.10° m au-dessus de I'extension de la plaque
1500/10/1/2 mm.

Figure 6.3 : extrémité identique 2 celle présentée ci-dessus mais prélevée a 10.10” m au-dessus
de l'extension de la plaque 1500/10/i/2 mm.

La micrographie de la figure 6.3 a été prise sur une section prélevée a 10.10° m de la
sortie de sélecteur et au-dessus de la zone présentée sur la photographie précédente. Il subsiste
peu d'alignements. On peut remarquer la présence de taches blanches d'une rondeur légérement
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déformée. Il s'agit sans doute des extrémités supérieures de bras tertiaires dont la croissance

s'arréte a cause de la compétition entre les bras. Le réseau de dendrites possede alors une
périodicité de moins en moins bien définie.

6.1.2 Morphologie du réseau loin de la sortie de sélecteur

A titre d'exemples, les figures 6.4 et 6.5 montrent deux sections prélevées, a 120.10” m

au-dessus de la sortie de sélecteur, dans les plaques de 3 mm d'épaisseur des expériences
1500/2/i et 1500/10/0 respectivement.

Figure 6.5 : Section prélevée dans la plaque de 3 mm d'épaisseur de I'expérience 1500/10/0.
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On remarque une différence considérable du réseau dendritique dans les deux échantillons
et de 1a morphologie des dendrites qui le composent. Treés peu de bras tertiaires se branchent sur
les bras secondaires de la premiére micrographie contrairement a la seconde. Des alignements de
dendrites sont encore visibles sur la figure 6.5 alors qu'ils ont pratiquement disparu a la

figure 6.4.

On note par ailleurs, sur ces deux figures, que des dendrites incomplétes forment
I’intersection avec la paroi. Les bras secondaires sur la micrographie prélevée dans la plaque
1500/2/i/3 mm sont alignés avec les parois tandis que ceux de ’échantillon 1500/10/0/3 mm sont
légerement désorientés. Nous verrons dans la suite de ce travail ’influence de ce défaut sur les

parametres de réseau.

Nous avons étudié des sections prélevées & 120.10° m au-dessus de I'extension dans
chaque plaque de I'expérience 1500/2/i. Les figures 6.6, 6.7 et 6.8 présentent une partie de ces
sections. L'observation des trois micrographies montre que les orientations des bras secondaires
sont toutes différentes et que les alignements font un angle  avec la normale aux grands c6tés

des sections.

Nous avons donc été conduits 2 mesurer deux types d’espacements primaires, A, et A,, et ’angle
B que forme les alignements, ou les bras secondaires, avec les parois. Ils sont définis sur la
figure 6.9. Leur mesure est faite en utilisant un logiciel de dessin, Mac DrawPro, apres
digitalisation des photos. Ceci permet de pointer plus précisément le centre des dendrites et

9.31

améliore la qualité des mesures. D'autres auteurs ont mis en évidence la coexistence de deux

types d'arrangement.
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Figure 6.8 : Eprouvette de 3 mm, coupe prélevée a 120.10” m de la sortie du sélecteur.
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Figure 6.9 : Caractérisation de I'espacement primaire et de I'angle entre les alignements et
la normale aux grands cotés.

6.2 Etude expérimentale des échanges thermiques observés durant la
solidification

Sur les quatre expériences instrumentées avec des thermocouples, les résultats de deux
d'entre elles ont pu étre exploités. Nous présentons en annexe 8.3 les courbes de refroidissement
obtenues dans chaque plaque pour les expériences 1500/10/i et 1500/2/i.

6.2.1 Etude des températures enregistrées durant 1'expérience 1500/2/i

Les résultats des calculs réalisés a partir des enregistrements de température effectués
durant l'expérience 1500/2/i, illustrés a l'annexe 8.3, sont présentés dans le tableau 6.1. La
vitesse de tirage est de 2 mm/min, soit 33.10° m.s™.
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Plaques| Référence des | t (s) | t (s) vV, (Ksh) | V5,00°mms") | G,;,(10° K.m™)
de |thermocouples
1 662 | 829 - 0.294
2 1112 | 1342 - 0.230 Vi, =0.035 G,,=6.2
3 768 | 901 - 0.396 Vi; =0.028 G, = 14.1
4 1022 | 1245 -0.216 Vi, = 0.028 G,,=82
5 1786 | 1986 - 0.254 0.059 3.7
6 1780 | 1943 - 0.312 0.035 8.9
3 mm 7 1614 | 1857 -0.215 0.052 4.9
8 2642 | 2858 - 0.226 0.039 4.8
9 2620 | 2837 - 0.247 0.042 5.9
10 2517 | 2781 - 0.189 0.041 5.5
11 3870 | 4142 - 0.194 0.033 7.2
12 3727 | 3929 - 0.194 0.032 11.7
13 3573 | 3790 - 0.238 0.029 6.7
14 / / / / /
15 621 | 764 - 0.378
16 792 | 949 - 0.312 Vis16 = 0.073 Gy = 4.3
17 695 | 840 - 0.378 Visi, = 0.041 Gopp =92
1 mm 18 / / / / /
19 1515 | 1762 - 0.231 0.043 5.4
20 2414 | 2716 - 0.175 0.039 4.5
21 / / / / /
22 3845 | 4116 - 0.196 0.049 4.0
23 660 | 815 - 0.319
2 mm 24 917 | 1127 - 0.248 V304 = 0.066 Gyype = 5.4
25 740 | 943 .- 0.265 Vi35 = 0.038 Gyaps = 7.0
26 848 | 992 - 0.358 Vi35 = 0.038 G,y = 5.1

Tableau 6.1 : Résultats des calculs des vitesses de refroidissement et de croissance ainsi que du
gradient de température réalisés sur les enregistrements de température faits au cours de

I’expérience 1500/2/i.
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On remarque que la vitesse de croissance, la vitesse de refroidissement et le gradient de
température subissent des variations trés importantes d’un point de mesure a I’autre dans une

méme plaque.

Nous avons reporté sur la figure 6.10 les variations des vitesses de refroidissement, de
croissance et du gradient de température selon la hauteur h dans la plaque de 3 mm d’épaisseur de
Iexpérience 1500/2/i. Elle est schématisée sur la figure 3.11 de la page 53. Son origine est située
a la sortie du sélecteur. Chaque courbe est constituée de 4 points qui sont issus des prises de
température situées sur une méme verticale de la plaque de 3 mm d'épaisseur. Celle qui est
référencée “d = 13.10 m* est obtenue grice aux enregistrements de température réalisés avec
les thermocouples n° 4, 7, 10 et 13. L'origine de d est prise sur l'axe de symétrie de la plaque.
Pour tenir compte du fait que, par exemple, la vitesse de croissance et le gradient de température
associés au point de mesure numéro 7 dans le tableau 6.1 sont en fait des valeurs moyennes entre
les points 4 et 7, ils seront reportés a h = 20.10”° m milieu de la distance entre les points 4 et 7.

La figure 6.10.a montre I'évolution de la vitesse de refroidissement aux différents points
de prise de température du bas en haut de la plaque de 3 mm d'épaisseur. Si les valeurs estimées
dans le cas ot d = = 13.10° m sont comparables et pratiquement constantes tout au long de

'échantillon, celles déduites des enregistrements de température effectués a d = O m augmentent.

On observe, sur la figure 6.10.b, que les vitesses de croissance estimées sont proches de
la vitesse de tirage 2 la hauteur de 2.10” m. Dans la zone comprise entre 2 et 20.10” m, V,
augmente dans tous les cas. Dans cette zone, la compétition entre les bras tertiaires se produit.
Lorsqu’elle est terminée, V, converge vers la vitesse de tirage. On remarque que la vitesse de
croissance a l'origine est identique dans deux cas et inférieure a la vitesse de tirage de la grappe.
Pour d = - 13.10° m, elle est supérieure & V.. Cet écart provient sans doute de l'erreur commise
sur I'estimation de la vitesse de croissance mais aussi sur l'influence du gradient transversal de
température dans le four qui peut avoir pour effet d'augmenter la vitesse de croissance de la
structure dendritique dans une zone de la plaque qui est la plus proche du centre du four.
Chacune des deux courbes d'évolution de la vitesse de croissance, pour d = 13.10” m et
d = - 13.10” m, admet un maximum au voisinage de h = 20. 10 m. Du fait que les valeurs
portées sur la courbe sont des moyennes, l'amplitude de l'optimum est certainement plus
importante que celle de la moyenne présentée ici et sa position est sans doute plus proche de
l'origine. 1l apparait donc que la vitesse de croissance des axes issus de ]’extension est supérieure
a la vitesse de tirage dans une zone proche de I’extension, puis, elle diminue pour converger vers

V. Sur la verticale d = 0 m, 1'évolution de la vitesse de croissance montre une augmentation de la
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vitesse jusqu'a une hauteur de 55.10° m, ol elle “rejoint* les deux autres courbes pour décroitre

en convergeant vers la vitesse de tirage. C’est ici une illustration de la difficulté d'adaptation de la

vitesse de croissance des dendrites a un changement de la vitesse de tirage.
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a) Evolution de la vitesse de refroidissement.

b) Evolution de la vitesse de croissance. Le
trait horizontal indique la vitesse nominale

de tirage.

¢) Evolution du gradient de température .

Figure 6.10 : Evolution des paramétres macroscopiques de croissance en fonction
de la hauteur dans le cas de la plaque de 3.10” m d’épaisseur.

La figure 6.10.c montre I’évolution du gradient de température dans la zone péiteuse

durant la solidification de la plaque 1500/2/i de 3.10” m d’épaisseur. On observe que le gradient

de température est plus important au centre de la plaque (d = 0 m), ce sur toute la hauteur de la

plaque. Celui-ci diminue durant une phase qui parait étre celle de sélection ou compétition entre

- Page 127



Chapitre 6 : Etude des réseaux dendritiques en parois minces de monocristaux d’AM 1

les bras tertiaires qui naissent apres l'extension et de l'adaptation de la vitesse de croissance au
changement de vitesse de tirage. Enfin, il augmente de mani€re importante en haut de la plaque, et
plus particulierement au centre.

Nous verrons avec les expériences réalisées sur maquette transparente de quelle maniére :

a) la vitesse de croissance du bras secondaire qui s'étend subit une forte accélération
latérale au moment de l'extension,

b) les bras tertiaires qui naissent sur cette branche secondaire ont une vitesse qui
augmente nettement au-dessus de la vitesse de tirage, dans le temps de la sélection, la
vitesse de ces bras tertiaires converge vers une vitesse proche de la vitesse de tirage
lorsque le front de croissance redevient plan, perpendiculaire au gradient de
température.

Sur la figure 6.11, on a tracé le schéma de la plaque d'épaisseur 3.10” m avec la position
des thermocouples et leurs indices. Les courbes placées sur ['éprouvette montrent,
schématiquement, la position de l'interface liquide-solide toutes les 200 secondes. Les courbes en
regard, sur la partie droite de la figure, illustrent les variations correspondantes de V, et G en

fonction de d.

Nous avons reporté des barres d'erreur sur les graphes de la figure 6.11. L'erreur totale
prend en compte l'erreur commise sur le positionnement du point de mesure dans la plaque et
l'erreur faite lors de la détermination du temps de début de solidification ou du calcul de la pente
de la courbe de refroidissement dans la zone pateuse. On remarque que les vitesses de croissance
et les gradients de température dans la zone piteuse varient sans cesse d'un point a un autre.
Nous verrons plus loin, dans le chapitre 6.3, l'incidence que peuvent avoir ces variations sur le
réseau de dendrites. D'autre part, 'observation des profils du front de solidification montre que
le bord extérieur de la plaque se solidifie légerement plus rapidement que le bord intérieur. C'est
la partie de I'éprouvette la plus proche du refroidisseur par conséquent cette zone est refroidie

plus rapidement du fait d'échanges thermiques plus intenses.
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Figure 6.11 : Nous avons porté ici le schéma de I'éprouvette de 3 mm avec la position des
thermocouples dont elle est équipée. Les courbes illustrent la position de l'interface liquide-solide
a des temps espacés de 200 s. Les graphes (a) et (¢) montrent respectivement les variations de la
vitesse de croissance et du gradient de température, en fonction de la position transversale dans la
plaque, déduites des enregistrements de température effectués grace aux thermocouples 1, 2, 3 et
4. Il en est de méme pour les graphes (b) et (f) pour les thermocouples 5, 6 et 7, puis (c) et (g)
avec 8,9, 10, enfin (d) et (h) avec 11, 12 et 13.
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Nous avons comparé la vitesse de refroidissement, la vitesse de croissance et le gradient
de température 4 2.10” m au-dessus de la sortie de sélecteur dans chacune des plaques de 1, 2,
3 mm d’épaisseur de ’expérience 1500/2/i. Ces données sont reportées sur la figure 6.12. La
vitesse de refroidissement estimée en chaque point a une valeur bien différente en fonction de
I'épaisseur de la plaque. On remarque, sur le graphe b, que la vitesse de croissance est beaucoup
plus grande dans la partie de la plaque dirigée vers I’extérieur du four (d < 0) que dans la zone
opposée située vers le centre du four ou la température est la plus élevée. Cette influence du
gradient de température radial dans les plaques est d’autant plus marquée que 1’épaisseur de la
plaque est faible.

On observe, sur la figure 6.12.c, que le gradient de température diminue avec I'épaisseur
de la plaque. Pour les résultats obtenus a d = 0 m, le gradient de température semble étre
supérieur dans la plaque de 1 mm que dans celle de 2 mm. La difficult¢ du positionnement du
thermocouple au centre du moule d'une plaque de 1 mm d'épaisseur, composé de 5.10° m de

carapace réfractaire, doit &tre une source d'erreur importante sur ce résultat.

La figure 6.13 permet de comparer les évolutions des vitesses de refroidissement, de
croissance et du gradient de température a d = 0 m sur la hauteur des plaques de 1 et 3 mm

d'épaisseur.

On remarque que la vitesse de refroidissement augmente en permanence tandis que la
vitesse de croissance reste sensiblement constante sur la hauteur de la plaque avec néanmoins une
légere augmentation. Dans le cas de la plaque de 3 mm d’épaisseur et pour d = 0 m, V_est tres
proche V.. Par contre, pour celle de 1 mm d'épaisseur, la vitesse de croissance est toujours
supérieure a la vitesse de tirage. Il faut rappeler que la vitesse de tirage appliquée est de
66.10° m.s! pour la solidification du sélecteur et qu'elle a été diminuée brutalement 2
33.10° m.s™' juste avant I’extension. D’autre part, il apparait, sur la figure 6.13.c, que le gradient
de température dans la zone pateuse est plus important lorsque 1'épaisseur de la plaque est la plus
grande, tandis que la vitesse de croissance est la plus faible. En effet, la quantité de chaleur a
extraire est d'autant plus importante que 1'épaisseur, donc le volume d'alliage a refroidir, est

grand.
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a) Evolution de la vitesse de refroidissement.

b) Evolution de la vitesse de croissance. Le
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¢) Evolution du gradient de température .

Figure 6.12 : Evolution des paramétres macroscopiques de croissance, 2 2.10° m au-
dessus de la sortie de sélecteur, dans les plaques de 1, 2 et 3 mm d'épaisseur de
I’expérience 1500/2/i.
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c) Evolution du gradient de température .

Figure 6.13 : Evolution des paramétres macroscopiques de croissance, dans les
plaques de 1 et 3 mm d'épaisseur de I’expérience 1500/2/i, 2 d = O m, en fonction de la distance

par rapport a la sortie du sélecteur.
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6.2.2 Etude des températures enregistrées durant 1'expérience 1500/10/i

L’étude, comme précédemment, des enregistrements de température, présentés a
l'annexe 3, permet d'estimer les vitesses de refroidissement et de croissance ainsi que le gradient
de température. Les résultats sont reportés dans le tableau 6.2 et illustrés sur les figures 6.14
et 6.15.

Plaques | Référence des t, (s) tg(s) | V,(Ks") [ V. (10°ms") | G(10° K.m™")
de thermocouples

15 87 139 - 0.968
16 289 343 -0.971 0.066 18
17 117 159 -1.177 0.1 11.8

1 mm 18 275 331 - 1.185 0.062 15.7
19 / / / / /
20 494 545 -0.942 0.185 5.9
21 614 664 - 1.015 0.29 3.5
22 / / / / /
23 86 143 - 0.906

2 mm 24 312 362 -1.111 0.066 19.1
25 131 163 -1.611 0.067 24
26 276 315 - 1.283 0.055 20.2

Tableau 6.2 : Résultat du calcul des vitesses de croissance et des gradients de température réalisés
sur les enregistrements faits au cours de I’expérience 1500/10/i.

La figure 6.14 montre la variation des vitesses de refroidissement, de croissance et du
gradient de température dans les plaques de 1 et 2 mm d’épaisseur 2 2.10° m au-dessus de la
sortie de sélecteur.
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Figure 6.14 : Evolution des paramétres macroscopiques de croissance dans la zone péteuse en
fonction de d, dans les plaques de 1 et 2 mm, & 2.10” m au-dessus de la sortie de sélecteur.

Il apparait sur la figure 6.14 que les vitesses de croissance calculées a la sortie du
sélecteur sont trés nettement inférieures a la vitesse de tirage. Ces résultats sont assez contrastés
par rapport a ceux de l'expérience 1500/2/i montrés sur la figure 6.12. La vitesse de croissance
s'adapte plus rapidement a une diminution qu'a une augmentation de la vitesse de tirage. Sur
chaque bord de I’éprouvette les gradients de température mesurés dans les plaques de 1 et 2 mm,
sont comparables. Par contre, il existe un facteur deux entre les mesures effectuées au centre,
juste a la sortie du sélecteur. Il semble que la soudure chaude du thermocouple 17 ait été

légérement décalée par rapport au milieu de I'épaisseur de la plaque. Par rapport, aux résultats
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obtenus lors de l'expérience 1500/2/i, donnés a la figure 6.12, on note que le gradient de

température est nettement plus élevé lorsque la vitesse de tirage est plus importante.
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Figure 6.15 : Evolution des paramétres macroscopiques de croissance lors de la solidification de
la plaque de 1 mm d’épaisseur de 1I’expérience 1500/10/i.

La figure 6.15 montre 1'évolution des vitesses de refroidissement, de croissance et du
gradient de température dans la zone pateuse durant la solidification de la plaque de 1 mm
d’épaisseur. La vitesse de refroidissement est voisine de -1 K.s™' de bas en haut de la piece. La
vitesse de croissance augmente continliment au cours de la solidification de la plaque de 1 mm

d’épaisseur. Cette augmentation doit provenir du changement important de la vitesse de tirage
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—

opéré avant la sortie du sélecteur, de 4 & 10 mm/min. Nous avons observé lors de l'expérience
1500/2/1, dont les résultats sont présentés a la figure 6.13.b, que la vitesse de croissance était
quasiment constante et assez proche de la vitesse de tirage, tandis que, dans le cas présent, elle
augmente sans cesse.

Nous avons vu précédemment que la vitesse de croissance augmente tout au long de la
solidification de la plaque de 1 mm. Dans le méme temps, sur la figure 6.15.c, le gradient de
température calculé dans la zone péteuse décroit en étant tout a fait comparable, bien que

1égerement plus élevé, a celui observé lors de 'expérience 1500/2/i montré a la figure 6.13.c.

6.3 Evolution globale des réseaux

La densité surfacique d’axes dendritiques primaires a été mesurée, comme indiquée dans
le chapitre 3, sur toutes les sections prélevées a différentes hauteurs dans les plaques et dans le
bras vertical situé au dessus de la chicane du sélecteur. La figure 6.16 présente les variations de la
densité d’axes sur toute la hauteur des plaques qui ont ét€ fabriquées pour cette étude. Le trait
vertical a h = 0 rappelle la position de la sortie du sélecteur. Les n, estimés avant la sortie du
sélecteur, dans le bras vertical situé apres la chicane, sont donnés pour indication. Les variations
de la densité d’axes étant trés importantes dans la zone d’extension, ils ne sont pas liés aux autres

points.

Dans la zone 0 < h < 20.10” m, on observe que la densité d’axes est trés importante 2 la
sortie due sélecteur, elle décroit ensuite. Ceci est particulierement visible sur la courbe a pour la
plaque de 1 mm d’épaisseur de I’expérience 1500/2/i. Siredey et col. 2 ont fait le méme constat

sur des échantillons plus massifs.

En s’éloignant de I’extension, pour h > 20 107 m, n, converge vers une constante. On
remarque en comparant les figures a et b que la température de chauffage du four influe sur la
densité d’axes estimée. Elle est supérieure a 10.10° m™ pour les expériences 1550/2/i2 et
1550/2/0 tandis qu’elle est inférieure a 10.10° m™® pour 1500/2/i. L’augmentation de la
température du four a pour effet d’affiner le réseau dendritique ce qui se traduit ici par une
augmentation de la densité d’axes. De facon similaire, 1’observation conjointe des figures a et c
montre qu’une augmentation de la vitesse de tirage a pour effet d’affiner le réseau. L’étude,
présentée précédemment, des enregistrements de température effectués au cours des expériences
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1500/2/i et 1500/10/i a montré que 1’augmentation de la vitesse de tirage avait pour conséquence

le doublement simultané de la vitesse de croissance et du gradient de température.

Lt L } Lt } PR METITEE BT ST BT R IR
257 1500/2/i/1 mm
1 1500/2/i/2 mm
] 1500/2/i/3 mm
20 T i
soE : 3 B
= BT . T
== 4 A r
104 T
] ! | | | ! | L
—
20 0 20 40 60 80 100 120 140
h (10°* m) a) expérience 1500/2/i
S S S ! ' L
BT — = 1550/2/i2/] mmn
[ ——— 1550/2/12/2 mm
[ ———a—— 1550/2/i2/3 mm
i - - = = - 1550/2/0/1 m
20 - — « — - 1550/2/0/3 mm
‘T'E r . ]
S 154-° 1
\-/Q - E -
= . -
10+ T
i I 1 ] 11 1 it
20 0 20 40 60 80 100 120 140
h(10”* m) b) expériences 1550/2/i2 et 1550/2/0
1500/10/i/1 mm
1500/10/i/2 mm
- = o = = 1500/10/0/1 mm
- — o = - 1500/10/0/2 mm
i ] = = = = 1500/10/0/3 mm
25 -
N ‘-‘—1 M i

4 N -
a : Oy -
a o

LN S B S B B B I L L

(A
.
N

i

i

\

!
)
I

I B B

f

N
(=]
[=)
(3]
(=]
N
o
(23
(]
[
o
3
—
[\
o
—
~
<

h(10> m) ¢) expériences 1500/10/i et 1500/10/0

Figure 6.16 : Variation de la densité surfacique d’axes dendritiques primaires, en fonction de la
hauteur, dans les différentes plaques coulées au cours de cette étude.
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L’épaisseur de la plaque parait jouer un role sur la densité d’axes. En effet, on remarque
sur la figure a que n  est d’autant plus important que la paroi est mince.

Des observations similaires sont faites sur les graphiques b et ¢ pour, respectivement, les
expériences 1550/2/0 et 1500/10/i. D'autres auteurs %~ ont aussi obtenu des résultats
comparables sur différents alliages. La relation entre 1’espacement dendritique primaire et la
densité d’axes, valable pour un réseau hexagonal régulier, s’écrit :

A = 1.075 (n,)°* [6.1]

De plus, nous avons vu dans le cas du succinonitrile-acétone, que A est fonction de la

vitesse de croissance :
A=AV " [6.2]
on en déduit que :
n,=V>" [6.3]
de méme, on peut écrire
n,= G** [6.4]

Si T'on fait le lien entre ces résultats et ceux obtenus de 1’étude de la thermique
macroscopique des plaques, on note dans pratiquement tous les cas que la vitesse de croissance
est d’autant plus €levée que 1’épaisseur de I’échantillon est faible. D’apres ’équation [6.3], on
peut supposer que la densité d’axes devrait étre plus importante pour les échantillons de faible
épaisseur. Nous avons vu précédemment que le gradient de température est d’autant plus élevé
que I’épaisseur est grande. Dans ce cas, la densité d’axe devrait augmenter avec 1’épaisseur. On
note que les effets de la vitesse de croissance et du gradient de température sur la densité d’axes
sont contradictoires. Comme les graphes de la figure 6.16 montrent que la densité d’axes
primaires estimée est d’autant plus importante que I’épaisseur de la plaque est faible, on en déduit
que, dans ce cas, la vitesse de croissance a une part prépondérante sur les parametres de réseau

par rapport au gradient de température.
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Cependant, I’effet de 1’épaisseur n’est pas observé dans le cas des plaques 1550/2/i2 de
2 et 3 mm. En effet, la figure b montre que les densités d’axes sont comparables dans ces deux
échantillons. Nous pouvons faire la méme remarque pour les plaques 1500/10/0 de 2 et 3 mm
d’épaisseur, au graphique c. Lors de 1’étude des micrographies de sections de ces plaques, nous
avons remarqué que les bras secondaires sont fortement désorientés par rapport aux parois dans
la plaque de 2 mm. Le réseau se comporte comme s’il avait a sa disposition une €paisseur plus
importante pour se développer quand I’angle B défini a la figure 6.9 est différent de zéro.

Les résultats des mesures d'espacements dendritiques primaires et d'orientation des bras
secondaires effectuées & 120 mm de la sortie du sélecteur sont présentés dans le tableau 6.3. Il
apparait une différence importante entre les extremums des espacements dendritiques primaires.
Dans le cas des expériences 1500/10/0 et 1500/10/1, les conditions nominales sont identiques.
Les espacements primaires calculés présentent des variations importantes par rapport a leur valeur
moyenne. On suppose que cette différence est due a la fois a la reproductibilité expérimentale, a
I'erreur sur le comptage de la densité d'axe mais aussi a une désorientation différente des bras
secondaires. Ainsi sur la section prélevée dans 1'€chantillon 1500/10/i/2 mm, np = 13,2.10° m*
avec B = 0°, alors que dans le cas de I'éprouvette 1500/10/0/2 mm, np = 10,9.10° m™ avec
B = 14°. Une désorientation des alignements entraine une baisse de la densité surfacique d'axes
primaires. Dans le cas ou il existe une désorientation entre les bras secondaires et les parois, le
réseau a en fait une épaisseur e' plus importante pour se développer, on note ¢' = ¢ / cos 3. Cette
observation est en accord avec I'influence de I’épaisseur de la plaque sur la densité d’axes
primaires.

Schievenbusch et col. ' ont réalisé une étude comparative sur les méthodes de
détermination de I’espacement dendritique primaire moyen d’un réseau. D’aprés leurs résultats,
Iestimation de la densité surfacique d’axes primaires donne une valeur par défaut de A, par
rapport a des techniques nécessitant la définition de la surface occupée par un axe primaire, le
périmetre de cette surface ou le nombre de premiers voisins. Cependant, dans le tableau 6.3, les
espacements primaires calculés a partir des densités d’axes sont souvent assez proches du milieu
de I'intervalle défini par les mesures d’espacements primaires effectuées suivant les directions des
bras secondaires.
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Référence e n, Acatc B Ao Miimax Aamin Mymmax
expérience | (10° m) | (10° m?)| (10° m) © (10°m) | (10°m) | (10°m) | (10°m)
1 8.2 375 13 209 302 264 437
1500724 2 8.3 373 17 176 339 200 450
3 8.5 369 0 200 372 248 457
1 18.4 251 7 166 290 106 210
1500/10/ 2 13.2 296 0 135 350 176 419
3 / / / / / / /
1 13.2 296 12 235 390 76 295
1500/10/0 2 10.9 326 14 195 390 209 310
3 10.6 330 0 214 326 231 334
1 12.6 303 12 220 320 187 354
1550/2/0 2 / / / / / / /
3 9.7 345 18 183 338 256 472
1 13.7 290 15 227 409 136 363
1550/2/i2 2 10.9 326 6 166 511 194 555
3 11.9 312 5 212 505 238 530

Tableau 6.3 : Résultats des mesures d'espacements primaires et de désorientation des bras
secondaires dans les différentes plaques coulées lors de cette étude.
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6.4 Variations locales de l'arrangement dendritique, effet de la
position du champ de mesures sur la section

L'étude détaillée de I'évolution de la densité surfacique d'axes dendritiques primaires sur
toute la hauteur d'une plaque montre qu'aprés un temps d'adaptation du réseau dii a la
perturbation engendrée par le changement brutal de section, la densité¢ d'axes tend a évoluer
lentement vers une constante. Nous nous sommes intéressés a 1'étude des variations locales de la
densité d'axes. Pour cela, nous avons fait des photographies d'une méme section de manicre a
couvrir toute la surface. Sur chaque cliché, nous avons compté le nombre d'axes dendritiques
primaires présents et calculé la densité d'axes correspondante. Ces résultats ont été reportés sur
les figures 6.17 et 6.18 pour le cas des échantillons 1500/2//3 mm et 1550/2/i2/3 mm. L'erreur
commise sur la densité surfacique locale, en chacun des points de ces deux figures, est inférieure

32 0.5 mm—2.

On observe sur les figures 6.17 et 6.18 que la densité surfacique locale d'axes
dendritiques primaires fluctue d’un point a I’autre. Cependant, on observe que le n, ., est

d’autant plus grand que I’on est proche du bord intérieur de la plaque.

—%—1h=910"m --4--h=6210"m ~* - h=10810"m
—0—h=2010"m - -24--h=7510"m ~* " h=120.10"m
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——0 -~h=46.10"m —%— h=101.10"m

= I ]
\2/10_'_ 1
::; I
5L 1
O
-15 -10 -5 0 5 10 15

d(10° m)

Figure 6.17 : Variation de la densité surfacique locale d'axes dendritiques primaires dans la
plaque 1500/2/i/3 mm.
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Figure 6.18 : Variation de la densité surfacique locale d'axes dendritiques primaires dans la
plaque 1550/2/i2/3 mm.

La densité surfacique locale mesurée semble "étre soumise a des oscillations locales” alors
que la densité surfacique moyenne, indiquée a la figure 6.16, varie trés peu au dela de
d =20.107 m.

Nous avons voulu comparer les mesures de densité surfacique locale effectuées sur la
plaque 1500/2/i/3 mm avec les vitesses de croissance et les gradients de température tels qu'ils
ont été estimés dans le paragraphe 6.2.1. A partir des N, ..y Mesurées, nous avons calculé
]'espacement dendritique primaire moyen en chaque lieu avec la relation suivante valable pour un

réseau hexagonal régulier 232 ;

;\4 = 1.075 (np local)-o's [6.5]

Dans leur étude, Mc Cartney et col. ‘% ont montré que le logarithme de I’espacement
dendritique primaire varie de facon linéaire avec le logarithme du produit du gradient de

température avec la racine carrée de la vitesse de croissance du front.

Ainsi nous avons porté sur la figure 6.19 les variations de l'espacement dendritique

primaire en fonction de G.V *°.
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Figure 6.19 : Variation de A en fonction de (G.V ).
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Figure 6.20 : Variation de A en fonction de V..

Nous avons voulu observer, avec la figure 6.20, la variation de ’espacement primaire en

fonction de la vitesse de refroidissement.

Sur ces deux figures, malgré une variation significative de G.V %® ou de V,, I’espacement
dendritique primaire local reste constant compte tenu de ’erreur commise sur I’estimation de la

densité d’axes primaires.
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Chapitre 7 : Conclusions

Le travail présenté ci-dessus avait pour objectif d’acquérir une meilleure compréhension
de la solidification de réseaux dendritiques dans les pieces monocristallines. Nous avons

distingué trois étapes importantes lors de cette formation :

- la sélection d’un grain unique,
- I’extension du grain en sortie de sélecteur,

- enfin, la croissance a section constante.

Ces différentes étapes ont été étudiées sur des plaques coulées en superalliage AM1.
Deux variables de procédé, la vitesse de tirage (2 et 10 mm.min™) et la température de chauffage
du four (1500 et 1550 °C), et une variable géométrique, 1’épaisseur des plaques (1, 2 et 3 mm)
avaient été retenues. Pour mieux comprendre les différentes étapes de la formation des réseaux
dendritiques, on a réalis€ une installation de solidification dirigée d’alliages organiques

transparents.

Le sélecteur de grain qui équipait les plaques d’AMI1 est constitué d’un plot de
démarrage et d’une chicane. Au contact de la sole refroidie, le métal se solidifie en une multitude
de grains d’orientations différentes. Rapidement, une sélection entre les grains s’effectue de fait
que ceux dont une des directions cristallographiques <100> est proche de la direction de tirage
sont favorisés. Cette sélection de la direction primaire peut étre convenablement décrite & 1’aide de
régles faisant appel 2 des considérations géométriques simples 2. Au bout de quelques
millimetres de croissance, les directions des axes primaires encore présentes se situent toutes dans
un cone faisant un angle de 10° avec la direction de tirage. Aux abords de la chicane de sélection,
les grains sont constitués de quelques dendrites seulement et la densité des axes primaires
observée sur section transversale est élevée. Le tirage continuant, les bras secondaires des

dendrites situées du c6té du changement de direction de la chicane peuvent s’étendre latéralement.

- Page 145



Chapitre 7 : Conclusions

Pour un bon fonctionnement du sélecteur, le nombre de grains en début de chicane doit
étre suffisamment élevé pour qu’un grain d’orientation secondaire favorable, c’est-a-dire faisant
un angle faible avec le plan de la chicane, soit certainement présent. Ce nombre de grains doit
aussi étre suffisamment faible pour que deux grains d’orientations trés proches ne puissent pas
entrer dans une compétition sans vainqueur. En fait, la sélection secondaire n’est pas plus parfaite
que celle des axes primaires. Elle conduit a ce que les directions secondaires des pieces
monocristallines soient distribuées dans un angle d’environ = 10° de part et d’autre du plan de la

chicane.

A Pextrémité du sélecteur, le grain se développe pour remplir ’espace défini par le
moule grice & un mécanisme d’extension latérale de bras secondaires et du développement de bras
tertiaires dans la direction de tirage. Les mémes phénomenes se produisent lorsque le réseau
dendritique se développe dans les plates-formes et dans les cloisons horizontales des ailettes.
Cette période d’extension du grain est déterminante pour la qualité des piéceé monocristallines.
En effet, elle peut étre associée a la germination de grains parasites et a I’apparition de chapelets

de porosités dans le cas d’extension dans les zones minces.

Le risque de germination parasite est associé au fait que ’extension latérale du réseau
dendritique se fait dans un liquide surfondu, dont la température décroit, et donc la surfusion
augmente continiment du fait du tirage. Cette étape, et I’apparition éventuelle de grains parasites,
ont pu étre étudiées trés précisément a I’aide du modéle de solidification d’alliages organiques.
Pour des conditions de croissance semblables a celles des plaques en AM1, la surfusion du front
de solidification est de I’ordre d'un a quelques degrés. Ces valeurs sont faibles et 'on-a pu
observer que la germination des grains parasites se fait sur des défauts de la surface. Il est

probable qu’il en soit de méme pour les pieces métalliques.

Bien que les surfusions soient faibles, les variations de vitesse de croissance associées
sont suffisantes pour conduire a un affinement trés important des structures dendritiques dans la
zone d’extension. Les nouveaux axes primaires qui émergent ont donc une taille caractéristique
bien inférieure a celle correspondant aux conditions nominales de croissance. Apres la période
initiale de formation, la vitesse de croissance de ces axes diminue continiment au fur et & mesure
que Ja température de leur pointe se rapproche de celle du liquidus de 1’alliage. Les structures
deviennent plus grossi¢res. Dans les plates-formes ou les cloisons suffisamment fines, la taille
des structures de solidification peut étre en tout point celle associée a I’extension. La finesse de ce
réseau est telle qu’elle oppose une perte de charge élevée a I’écoulement interdendritique de
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liquide devant compenser le retrait de solidification. C’est 1a, fort probablement, que se trouve

I’origine des porosités observées dans ces parties des ailettes.

Nathalie Siredey ? s’est intéressée comme nous, mais pour des échantillons plus
massifs, a I’étude de I’adaptation des réseaux dendritiques en sortie de sélecteur. La coulée de ces
éprouvettes en AM1 avait été effectuée avec une vitesse de tirage de 4 mm.min™ et un gradient de
température d’environ 2000 K.m™. Elle a observé une diminution importante de la densité
d’axes primaires dans une zone qui n’est pas éloignée de plus de 20.10° m de la sortie de
sélecteur. Nous avons reportés les résultats de Siredey et les notres obtenus avec I’AMI,

présentés dans le chapitre 6, sur la figure 7.1. On note que la distance nécessaire a 1’adaptation,
notée O, du réseau dendritique a la sortie du sélecteur augmente avec la vitesse de tirage dans

I’ AML1. Par contre, une étude similaire effectuée sur les alliages transparents met en évidence une

diminution de la distance d’adaptation lorsque la vitesse de tirage augmente.

50 ——
®m  expériences 1500/2 et 1500/10 ]
L ° expérience de Siredey i
40 alliages transparents 7
: %
~ 30 L a
s :
= g ]
& 20 [ .
[ ]
i ]
10 L o ]
b | ]

0 50 100 150 200

\" 1[.(10‘6 m.s™h

Figure 7.1 : Evolution de la distance d’adaptation du réseau 2 la sortie du sélecteur en fonction de
la vitesse de tirage lors d’expériences effectuées sur I’AM1 et du succinonitrile-acétone.

Du fait que les ailettes doivent subir un traitement d’homogénéisation chimique destiné a
lisser les microségrégations, il était aussi important de caractériser 1’évolution du réseau
dendritique tout au long de la croissance dans les plaques. Par ailleurs, il était d’un grand intérét
de chercher I’existence éventuelle d’un effet de I'épaisseur des plaques. Ces études ont été

menées sur alliages organiques transparents et sur AMI. Le tableau 7.1 liste les principaux
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résultats obtenus dans ce travail et fait ressortir les similitudes et les différences mises en évidence

en fonction du moyen d’investigation utilisé.

Différences
Phénomenes étudiés Similitudes Superalliage AM1 | Alliages
transparents
Etude du réseau tout| Evolution lente de la densité d’axes
au long des plaques. | primaires ou de ’espacement entre
premiers voisins, une fois la
distance d’adaptation passée. Une
variabilité importante des mesures
est observée.
Effet de [’épaisseur| Ce paramétre influe sur la finesse[Les effets sont|e < 150.10° m.
de la plaque. du réseau dendritique lorsqu’il estfencore  notables | Plus la paroi est
inférieur 2 un valeur bien définie.  [pour une épaisseur | fine, plus Ay,
de 3.10° m. Plus|est grand.
la paroi est fine,
plus A, . est petit.
Comportement  du| Une distance d’adaptation| 6 augmente avec |8 diminue avec
réseau en sortie de|permettant la compétition entre les|{la  vitesse de|la vitesse de
sélecteur. bras tertiaires est nécessaire. tirage. tirage.

Mode d’extension.

Extension latérale d’un unique bras
secondaire sur lequel se branchent

les bras tertiaires.

Tableau 7.1 : Récapitulatif des résultats obtenus sur alliages organiques transparents et sur AMI1.

Le tableau 7.1 montre clairement que les alliages organiques transparents sont de maniére

générale un modele assez proche du comportement du réseau dendritique dans 1’AM1. Bien que

I’on note une différence du sens de variation de 1’espacement entre dendrites premiéres voisines

en fonction de I’épaisseur de la paroi et de la distance d’adaptation avec la vitesse de tirage, ces

alliages s’avérent €tre un choix intéressant pour mieux comprendre les phénoménes dynamiques

au cours de la solidification.
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L’utilisation de la vidéo rapide pour I’étude de la germination de grains dans un liquide
surfondu pourrait permettre une observation plus fine de ce phénomene. D’autre part, le
remplacement de 1’acétone par un alcool coloré et 'étude des films expérimentaux par analyse
d’image donnerait sans doute ’acces a I’étude in situ de la formation des microségrégations.

D’autre part, les perfectionnements apportés ces derni€res années aux caméras infrarouges
nous laissent penser qu’un remplacement d’une plaque de verre par un matériau transparent aux
rayonnements infrarouges au moins sur une face des échantillons, permettrait de suivre

I’évolution des isothermes au cours de la solidification.
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8.1 Germination de grains

8.1.1 Germination d'un grain parasite lors d'une extension latérale

Au cours d'expériences d'extension latérale, nous avons observé la germination de grains
parasites. Sur la figure 8.1, un grain trouve ainsi son origine sur une impureté collée au film
polyester. Les axes dendritiques verticaux situés a droite du grain parasite proviennent de
I’extension. La solidification débute autour de I'impureté avant que le front qui s’étend

latéralement ne soit arrivé a son niveau.

Par contre, la photographie de la figure 8.2 montre la présence d'un nombre important de
bulles a une extrémité de la zone d'extension. Leur présence dans une zone de forte surfusion, ou
la vitesse de croissance est trés importante, entraine une grande perturbation du réseau solidifié et
l'apparition de grains parasites. Par contre, nous verrons dans le paragraphe 8.2 que la présence
d’une bulle a de grandes distances de la sortie de sélecteur n’a que peu d’influence sur le réseau

dendritique.

Solidification d’un grain parasite sur une
plate-forme d’extension.

Figure 8.1 : Germination d'un grain parasite sur une imperfection présente dans la plaque.
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5.10* m

Figure 8.2 : Apparition de grains parasites au cours d'une extension latérale a cause de la
présence de bulles.

8.1.2 Germination de grains en parois minces dans un liquide surfondu

Avec I’installation de solidification dirigée d’alliages organiques transparents, nous avons
observé la germination de grains dans un liquide surfondu. Pour ce faire, 1'extrémité d’une
plaque a été completement refondue, puis le moteur assurant son déplacement a été mis en marche
de facon 2 ce que la vitesse de tirage soit de 10.10° m.s™. Sur la figure 8.3, nous présentons huit
photographies montrant la solidification de grains dans un liquide surfondu. Tout I’échantillon est
liquide sur le cliché a. Nous avons schématisé la position du front de solidification sur les
photographies b, c, d et e. La vitesse de croissance dans ces premiers instants est d’environ
0.1 m.s™'. Le solide occupe rapidement tout I’espace mis a sa disposition. Le front est

dendritique et macroscopiquement plan sur le cliché h au bout de 0.4 s.
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Figure 8.3 : Séquences de la germination de grains dans un liquide surfondu.
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8.2 Effets de la présence d’une bulle dans les alliages transparents
ou d’une gaine d’alumine dans ’AM1

8.2.1 Influence sur le réseau solidifié de la présence d’une bulle dans I’alliage

Lors du chargement de la plaque avec l’alliage, des bulles de gaz inerte pénétrent a
I'intérieur de celle-ci. Nous avons observé précédemment que leur présence a I'extrémité de la
zone d’extension engendre la création de grains parasites. Ici, nous nous intéressons a

I’interaction entre une bulle tres éloignée d’une extension et le réseau dendritique.

La figure 8.4 montre, grice a trois clichés extraits d’un film expérimental, la
décomposition du processus de solidification autour d’une bulle (figure 8.4.a). Dés qu’une pointe
de dendrite entre au contact de la bulle, une carapace solide cristallise trés rapidement. Des
cellules, qui prennent leur origine sur la coquille, se développent dans toutes les directions
(figure 8.4.b). Les rejets de soluté provenant de la croissance des axes primaires du réseau
originel engendrent I’arrét de la solidification latérale des cellules et privilégient celles dont la
direction est parall¢le aux dendrites. Un processus de sélection s’instaure. Enfin, la figure 8.4.c

montre que la bulle n’a eu une incidence que localisée sur le réseau solidifié.

Cette expérience a été réalisée avec une vitesse de croissance de 30.10° m.s”'. Nous
n’avons pas observé la création de grain parasite provoquée par la présence d’une bulle isolée, et
en dehors de la zone d’extension, méme a des vitesses plus élevées.
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Figure 8.4 : Séquence de photographies montrant I’interaction entre une bulle située loin d’une
zone d’extension latérale et le front de solidification dendritique.
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Han et Trivedi *¢ montrent par contre une séquence ol la présence d’une bulle engendre la
disparition d’un axe primaire. Localement, I’espacement primaire moyen est donc plus important.

La bulle a peut étre permis au réseau de s’adapter a la vitesse de tirage appliquée.

Nous avons d’autre part observé la déformation et la progression par saut des bulles dans
la zone pateuse sans la caractériser comme ’ont fait Jamgotchian et col. % qui ont étudié la

formation et la dynamique de bulles dans un alliage succinonitrile-acétone

8.2.2 Effet de la présence d'une gaine d'alumine dans une plaque d’AM1

Nous avons poli puis attaqué une face longitudinale d'un échantillon, comportant une
gaine d'alumine permettant 1'instrumentation de la piece. La figure 8.5 présente cette section.

On peut remarquer la présence d'une sorte de couronne d’épaisseur 10 m autour de la
gaine. Cette "coquille” croit dans toutes les directions avant d'étre bloquée par les dendrites
premiéres voisines. Apres quelques dixieémes de millimeétre, le réseau retrouve son allure premiere

comme s'il n'y avait pas eu d'obstacle.

Figure 8.5 : Influence de la présence d'une gaine de thermocouple.

8.2.3 Conclusion

La présence d’une bulle dans un alliage organique transparent ou d’une gaine de
thermocouple dans une plaque en AM1 ont un effet similaire sur le réseau dendritique qui entoure
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ces obstacles. Dans les deux cas, nous avons mis en évidence la présence d’une couronne de
solide autour de I’obstacle. Les bras primaires dont la solidification n’est pas perturbée stoppent
la progression des bras désorientés issus de cette couronne.

8.3 Enregistrements des températures obtenus lors des coulées
d’AM1

8.3.1 Enregistrements de température effectués lors de l'expérience 1500/2/i

Les graphes de la figure 8.6 présentent les résultats bruts des enregistrements de

température effectués au cours de 'expérience 1500/2/i.

Sur le graphique correspondant a la plaque de 3 mm d'épaisseur, on note que les courbes
peuvent étre groupées par trois. Ces groupes correspondent aux enregistrements de température
effectués par des thermocouples situés & une méme hauteur dans la plaque. Les thermocouples
n° 14, 18 et 21 se sont rompus au remplissage du moule. Le thermocouple n° 13 s’est rompu
lorsque t = 4570 s. Le chauffage du four a ét€ stoppé au bout de 5670 secondes. En observant
ces trois graphiques, on remarque que, lorsque le tirage de l'ensemble sole-moule-métal débute,
la température indiquée par les différents thermocouples est comprise entre 1500 °C et 1580 °C. 1l
existe donc initialement des différences importantes de température dans le bain liquide.

8.3.2 Enregistrements de température effectués lors de Il'expérience 1500/10/i

Dans I’expérience 1500/10/1, la piece de 3 mm d’épaisseur n’a pas été remplie. Les
graphiques de la figure 8.7 présentent les enregistrements de température effectués dans les
plaques de 1 et 2 mm d'épaisseur. Nous n’avons pas reporté les enregistrements des
thermocouples 19 et 22, car ils donnent des informations erronées certainement du fait que les
soudures chaudes n’étaient pas placées au centre de la plaque de 1 mm mais plutOt au niveau de la
carapace en alumine. Le thermocouple 24 s’est cassé au bout de 450 s, aprés la transition liquide-
solide. Sont aussi indiquées les températures des inducteurs haut et bas du four qlii imposent une

différence d’une dizaine de degrés entre le haut et le bas du four.
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Figure 8.6 : Enregistrements de température effectués lors de la coulée 1500/2/i.
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B.E.&U.ME

- Le procede de moulage a cire perdue permet de mahser des pigces aux tormes treés q‘:}mpiex es
“est pour cela largement exploité pour la fabrication de nombreux composants des mow:uro
aér onaumques, La fabrication industrielle de ple@S monogranulaires en s)upéralhag,e a base de

- nickel nécessite de choisir convenablement le gxaalenf 1011511udmal de tempe;. a*urc‘ et la vite ssef‘

o de tnaﬂe S ‘

B etape essentlelle du pomt de vue de 1;1 fabr;canon des monograins, est celle de‘» chcmgcvmenis -
~de section, pendant lesquels des branchements secondalres se développant SUi Ces axes

- primaires permettent au grain d’occuper 1’espace défini par le moule. D’autre part, une section

“d’aube, utilisée dans la zone la plus chaude du motenr, met en évidence qu’elle est composée de
parois trés fines dont l’epaisseur est du méme ordre de grandeur que r espacement entre axes

~ primaires premiers voisins. Peu de donnees existant sur ces comportements L hm de ce tmvad _—

o LSt de cembier ces lacunes.

‘Dcu\ suppo"ts e,;penmemaux ont été utilisés pour réaliser cette etudt: Nous avons, d une part,

. "mstmzt une installation de solidification dirigée de pl.iques minces de %u(,cmmumle acélone, et

- ’autre part, des plaques monogianuimres en AMI ont été coulées par la SNECMA. Ces deux

supports ont permis, de maniére con jointe, d’observer Uinfluence de la vitesse de tirage, do
P i} &

‘ gradh,m de température et de I'épaisseur de la paroi sur le résex solidifig, et de suivre 1«-:‘
mécanisme d’exterision latérale d’un grain. L’influence de 1'orientation des bras secwn’hlrm

~ rapport aux parois a été discutée. dans le cas de ' AMI.

~ Enfin, les résultats obtenus avec les deux aupports expa lmenmux ont ete onfmntﬁskeuhsm;tes,

- The investment mould casting process allows io ca ast parts with very c,omplerx shapes. Ymt is
why it is largely used for the manufacture of h g}w pressure turumf* blades. The industtial
~ production n’r single crystal parts in- sapx,mhcv nickel bdse reqnnes W eII se}eca;ed }onmtudinal ;
E t smperature gm«:hent@ and g,mwth rates. : :

‘ Ihe meemant stage trom the m anufac‘ft mg pomt of view, is the charrgp in section while the
lateral (“‘Vplf‘pmcnt of secondary arms allows the oacupanon by grain of the totality of the
mould space. The section of high-pressure turbine blade shows t} at it is composed by thin
walls, The thickness of them is of the same order of magnituide as the primary arm spacings, The

 literature i 1s Very scarce on th1s subject Th\, aim of thts work is to affnrn new <m~;¢rva€10ns in
the field. - e : : ; :

wa expeumentaj svpportg havc besn used for thl‘; smdv We have built a directional

~ solidification apparatus for thin samples containing succinonitrile-acetone alloys. On the other

hand, single crystal plates have been cast by SNE SCMA. The growth rate, tfemperature gradient
~and thickness effects on solidification pattern have been studied for the two experimental
: suppuzt» Dn the mckel ba%e alEoy, we hd\!{, e f.,ammf’d the ec,unddrv arms orze iation Lfbet ‘

rmaﬁj,f the resuits obtamﬁd w1th the two emenmentals supports hdw bef*n Compared md :
(hs\,uc;sed : : o





