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AVYANT-PROPODS

Le durcissement des métaux C.Cc. @ basse température est intimement
Tié 3 1a mobilité intrins@que des dislocations, an particulier, des dis-
Tocations wis. Le mécanisme responsable de cette mobilité est la forma-
tian thermiguement activée des doubles décrochements. Plusieurs techni-
ques expérimentales di fférentes peuvent &tre utilisées pour &tudier ce
phénoméne, parmi elles les mesures de frottement intérieur sont parti-
culiérement bien adaptées comme 1'ont montré les ghservations de la ra-
Taxation de Bordoni, Le but de ce travail est donc 1'&tude de la mobili-
té des dislocations dans l1e niobium et, plus particul iérement, de Ta
farmation thermiquement activée des doubles décrochements sur les dis-
Tocations yvis par des mesyres de frottement intbrieur. Cependant, cette
étude demande des matériaux de haute puretg et les métaux c.c. sont
difficiles 3 purifier par les méthodes conventionnelles. Ces métaux,
principalement ceux du groupe du nicbium {groupse ¥}, dissclvent des
quantités importantes d'impuretés, telles que hydrogéne., oxygéne, car-
bone et azote, et exigent 1'utilisation de méthodes sophistiquées pour
leur purification, La description des mEthodes de purification et leur
utilisation constituent la premidre partie de ce travail. Par la suite,
on gésire chiffrer 1'influence de ces impuretés sur la mobilité des
dislocations, Une fpis maitrisée cette influence, c.a.d., aprés avoir
vorifié que le réle des impuretds est connu, i1 faut définir les trai-
tements thermom&caniques optima pour observer les dislocations dont on
veut étudier le mouvement. Ces traitements ant donc pour objectif a
creation et la stabilisation du réseau de dislocations, qui permetiront
d'pbtenir les caractdristiques de relaxation due a la formation thermi-
guement activée des douwbles décrochements, Il faut donc &tudier d'une
part, les mécanismes de défarmation et, d'autre part, les divers stades
de restauration qui font &voluer la structure du réseau. Lz technique
du frottement intérieur se pré&te bien 3 ce type d'Etude, mais Ta multii-
tude des phénoménes observés peut rendre difficile leur interprétation,
11 est intéressant, dans ce cas, de faire appel aux observations de
microscopie &lectronique. Ces observations nous permettront de confir-
mer 1'interprétation de nos résyltats.



CHAPITRE 1

INTRODUCTION

1.1, CTONTRAINTE DE PEIERLS

1.7.1. Decrochements géumétrigues et doubles décrochements

Lorsgu'une dislocation se déplace dans son plan de glissement,
son énergie [1'é&nergie potentielle U du cristal) est une fonction pério-
dique de sa position x.

W
AU() =Tp('l-cus 2:%"‘) (1.1)
4 au
L A cette énergie potentiel-

le, on peut associer une
contrainte périaodique de
résistance du réseau:

_ 1 d{al)
UG T (1.2)

1 g
i

1 qui peut étre considérée

1 comne la cantrainte néces-
saire au glissement. Ainsi,

: — la contrainte maximum 1

Figure 1.1, Section transversale est donnée par ¢

de l1a surface d'érergie potentiel-

1e d'une Tigne de dislocation per- . _ 1 d{au) l (1.3)
pandiculaire au plan de la figure p b dx Emax ’

Ce paramétre phénoménologique appelé contrainte de Peierls varie de ~107"
a 107%*u (u étant le module de cisaillement). pour les métaux & empilement
compact et les cristaux covalents, respectivement,

Afin de minimiser U, la dislocation demeure le long des directions de
faible énergie [dans les métaux c¢.f.c. direction <170> et dans les c.c.
direction <T17>]): les vallées de Peierls. Pour des raisons énergétiques,
les disjocations forment des décrochements géométriques (figure 1.2) et,
d haute température, des doubles ddcrochements.
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Figure 1.2. Forme des décrochements
dans le potentiel de Peierls

Figure 1.3. DEcrochements sur une ligne
de dislocation paralléle a une direction
compacte du cristal (direction y). w est
la largeur des décrochements

1.1.2, ﬁnuvemen}_des dislocations

Le mouvement d'une dislocation peut se faire par migration des
décrochements géométriques et le passage d'une vallée de Peierls a la
suivante, par création des doubles décrochements et migration de ces dé-
crochements, Le premier processus doit se prodyire & basse température
&dtant donné la faible barriére de potentiel pour la migration des décro-
chements {Potentie! de Peierls de deuxiéme ordre}. Le passage d'une val-
1ée a T'autre exige plus d'é&nerqgie. L'énergie pour ces processus peut
gtre fournie soit par activation thermique, soit par les contraintes
{internes ou appliquées).

1.2. CA5 DES METAUX C.C,

1.2.1. Dissociation des dislocations vis

. ——— RN R R N e e

Les plus petits vecteurs de translation dans le réseau cubigue
centré (les vecteurs de Burgers des dislocations parfaites) sont paral-
18les aux directions 111}, ¢.d.d,, & des axes de symétrie d'ordre trois.



Les vecteurs correspondants dans le réseau c.f.c. sont paralléles aux
directions [110], donc & des axes de symétrie d'ordre deux. La disloca-
tion vis de cette structure se dissocie dans un plan (111} et elle peut
dgonc se déplacer facilement dans son plan de glissement. Cette situa-
tion ast modifidée si l1a direction de Ta dislocaticn admet une symétrie
d'ordre trgis. Différentes tentatives ont &té effectudes afin de déter-
miner la géométrie du coeir de ces dislocations. Les premiers modéles
ont suivi la suggestion de Hirsch (1} suivant lagualle le coeur des dis-
locations vis se dissocie dans plusieurs plans cristallographiques de
la zene <111> et doit subir des modifications internes substantielles
avant que la dislocation puisse se mouvoir., Une séguence de transforma-
tions sessile-glissile-sessile {figure 1.4) doit permettre le mouvement
de la dislocation vis.

Les plans de dissocia-
tion les plus probables
sant les plans {110
et {112}, Les plans
{110} &tant les plans
denses d'une structure
cubigue centrée et les
plans {112} les plans de
maclage. La dissociation
d'une dislocation vis .
de vecteur de Burgers é
=]11> dans trois plans
{110} a été propusée jar
Kroupa et Vitek [2] et
c o peut s'effectuer selon
la réaction (figure 1.5):

Figurs |.%. Différents stades du dé- % 1) =% (110} +1E (1017 +
placement d'une dislocation vis.
a} contrainte nulle 1 1
b} recombinaison des partielles g (01) 45 00
c) arc critique
d) redissaciation
{1.4)

£(110), 3(101) et (011) sont dans les

plans (1103, {10T) et {017), respectivement, Lz dislocation partielle

ol les dislocations partielles

%[111} est 3@ 1 intersection des trois plans {110}, Une dissociation dans

Tes plans {112} a &té proposée par Cottrell et Bilby (3] et correspond
a la reaction suivante {figure 1.6): '

i _1 ] 1
7 171 = z <'I'I1>+E.: <]11>+-ﬁ- <111~ {1.9)

Cette dissociation peut &tre accomplie avec les trois partisllas l<]11>
dans divers plans {112} figure 1.6a), ou bien, avec deux partiellés dans
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ces plans et la troisiéme a leur intersection {figure 1.6b). Un autre type

_\%‘iﬂ“l 2 1o
Ny ” ;.r'
""h P | raull
a
O 20119
1 2y
1
I
F b
?E 0]
Figure 1.5. Disseciation sessile Figure 1.6. Dissociation sessile

de Da dislocation vis dans trois
plans {110} en accord avec 1'é-
gquation {1.7}

d'une dislocation vis 5 <111=
dans les plans {112; eﬁ accord
avec 1'équation (1.5}. {a) Dis-
sociation symétrique avec symé-
trie d'ordre trois. {b) Disso-
ciation avec une dislocation par-
tielle dans la ligne d'intersec-
tion das plans {112}.

de dissociation a été proposé par Foxall, Duesbery et Hirsch (4] afin de
rendre compte des valeurs différentes de la limite Elastigque macroscopi-
que lors des abservations en comprassion et en traction. Ces auteurs pro-
posent ung dissociation de la dislocatior avec formation de trois partiel-
les dans Tes plans {110} et {112}, figure 1.7.

Les modéles de dissociation qui
.expliguaient avec un certain
succés la dépendance de la limite
élastique macroscopique en fonc-
tion de la température et de la - _
géométrie du glissement, admet- (101}

tajent des fautes d'empilement {:)
dont T'existence n'était pas
confirméa du point de vue théo-
rique. L'Snergie de faute étant
ElayBe dans les métaux de transi-
tion c.c. (5], 12 dissociation
est attendue avec une largeur de
1'ordre du paramétre du réseau.
En effet, les modéles qui supportaient |'existence de ces faytes ne ren-
dafent pas le réseau c.c. stable., Une autre faiblesse de ces mod&les &tait
T'application de la théorie de 1'&lasticité lind&aire continue, utiliséda
pour calculer la distance gntre des partielles (de 1'ordre du paramétre

du réseau). Ces limitations ont mis en &videnca la nécessité de fairae des

caleuls atomistiques.

f;a})

Figure 1.7, Exemple d'une disloca-
tion vwis <111 dissocida en
trois par%ie]]es.



1.2.2. Modéles atomistigues

o — — o it aa o —

Une méthode couramment utilisée pour le calcui de la structure
atomique des défauts du réseau consiste & diviser le cristal en deux par-
ties: une région interne ol on suppose yne interaction entre les atomes
du réseau, et une région externe qui est supposée suffisamment Eloignée
du défaut pour que les positions atomiques sofent décrites par une appro-
ximation &lastigue continue. On trouve la configuration du défaut en mi-
nimisant 1'énergie totale, Ce modéle implique le choix d'un potentiel
interatomigue, ce gqui, dans le cas des métaux c.c. de transition, n'est
pas facile. La plupart des calculs ont été effectués en utilisant des
forces centrales dans 1'approximation harmanigue, Une telle approximation
n'est pas valable lorsque les atomes s'éloignent de leurs positions d'é-
quilibre, par exemple dans le cgedr des dislocations ou dans les fautes
d'empilement,

Les calculs de la stabilité des fautes d'empilement ont montré gue les
dissociations avec des bandes de fautes d'empilement entre les disloca-
tions partielles ne doivent pas exister dans les plans {110} et f112%,
par contre des fautes multicouches peuvent exister dans les plans {112},
ainsi que des dislocations dites fractionnaires (6] associées & des fau-
tes d'empiTement instables. Des calculs atomistiques ont &t& faits aussi
pour &tudier la structure de ¢oelur des dislocations vis et leur mouvement
spus contrainte appliguée, en utilisant plusieurs types de potentiel. Les
calculs de structure de coeur ont confirmé, d'une part les modéles de
dissociation, le coeur s'étendant dans plusieurs plans {110} et {1121 nen
paralléles de Ta zone <111>, d'autre part, qu'a défaut d'une tension ap-
pliguée, 13 ligne de dislocation est Tocalisée aux centres des triangles
(A}, figure 1.8, les triangles {B) correspondant aux sites de plus haute
gnergie, comme suggérd par Suzuki (7). Ainsi les vallées de Peierls voi-
sines sont dans des plans
{110} distancés da av/3/2.
Ces calculs ont montré
aussi que le coeur des

O O W 0 & . (111 disTocations fractionnai-
T oee D e O S res présente une carac-
téristigue particuliére:
e O F @ 0 9 & O bien qu'il s'étende dans

les plans {110}, afin

d'accommoder les fautes

instables, i1 n'est pas
yraiment plan et s'étend
aussi en zigzag dans une

série de plans {110}.

\\ Cette extension est équi-
valente 4 une faute mul-
ticouche dans les plans

P& C 8 8O0 {112} avec des déplacements

O & @ 0O 9 e relatifs dans le sens du
maclage. Cette caractéris-
tigue est & 1'origine de
1'importante asymétrie du
coeur qui est intimement

TiEe avec 1'asymétrie de

® O B & O 5 @ O

Figure 1.8, Disposition des colonnes
atomiques dans la direction [111)
dans un cristal c.c. Le plan du pa-
pier est le plan (111},




maclage-antimaclage du cisaillement dans les plans {112},

L 'examen du comportement du coeur de la dislocation sous application d'une
contrainte extérieure a pour but le calcul de la contrainte de Peierls et
1'&tude de 13 géométrie du glissement. Cette &tyde a montré gue la strug-
ture du coeur présente des modifications importantes Jorsgue Ta dislocation
se déplace. Le coeur nop soumis d une tension peut &fre considéré comme
sessile en accord avec les suppositions des moddles de disscciation, mais
1e mouvement subséquent de la dislocation peut Btre Dien différent de ce-
Tui attendu de ces mod@les. ln résuliat remarguable est la possibilité
d'existence de deux contraintes de cisaillement critiques différentes (6).
Pour une contrainte relativement faible, le coeur se déplace de maniére
irréversible d'une distance bien définie par rapport & sa position origina-
le, Cette translation du coeur, qui peut &tre dite; identique {sans change-
ment de la polarité (8) de la dislocation) ou Equivalente, dépendra du sens
de la contrainte appliquée et des potentiels utilisés dans les calculs, Le
mouvement sur une plus grande distance n'est possible que lorsgue 1a can-
trainte de cisaillement atteint une nouvelle valeur ¢ritigque. En général,
le mouvement résultant a lieu dans un plan {112} dans le sens du maclage.

Un autre aspect important est que la gdoméirie du mouvement de la disloca-
tion semble &tre détermings principalement par le mouvement des disloca-
tions fractionnaires qui s'éloignent du centre de la dislocation. Ce mou-
vement peut se réaliser dans des plans {110} uniquement, ou dans des plans
{110} en scie, ¢.3.d., en moyenne dans des plans {112}, dans le sens du
maclaga, selon Te choix des potentiels utilisés,

Les caleuls atomistigues qui ont Eté mentionnés plus haut s'appliquent au
mouvement des dislocations a 0K et sans effet tunngl. A des températures
différentes de zéro, le mouvement s'effectue probablement par la formation
de paires de décrochements et le mouvement subséguent de ces décrochements
dans la direction de la 1igne de 1a dislocation, comme mentionné au para-
graphe 1.1.2. L'étude atomistigue du mouvement d'une dislocation vis possé-
dant des décrochements a &té effectuée par Gehlen [9). L'application d'une
contrainte de cisaillement sur Te plan {101} et dans la direction [111]

a montré gque les décrochements se déplacent sous une contrainte trés infe-
rieure 3 la contrainte de Peierls des dislacations vis droites. lLes dis-
locations non vis ont généralement une mobilitéd beaucaup plus importante
que les disiocations wis, leur contrainte de Peierls étant comparable 3

la contrainte nécessaire au mouvement des décrochements le Tong des dislo-

cations vis [9).



1.3. OBSERVATIONS PAR MICROSCOPIE ELECTROMIQUE

1.3.1. Apras déformation_a basse_température

e . . e 45 ol .

Les premiéres ochservations effectuées sur des métaux de transition
de structure ¢c.c. aprés défarmation 4 basse tempSrature ont corfirmé Te
point de vue de Hirsch {paragraphe 1.2.1.). En effet, un réseau de Tongues
dislocations vis <111> a &t observé dans le Fe-a (18], Nb [11) et Mo {12).
Ce résaay aurait £té criéd i partir de fragments de dislocations ¢oins {ou
mixtes) mobiles, qui en se déplagant au cours de la déformation plastique,
laissant derriére sux de longues dislocationt vis moins mob{les. Sur la fi-
gure 1.9 on obserye ce
réseau particulier ¢réé
dans un essaf "in situ"
au microscope électroni-
gue, & la température de

40 K.
a1l
TRRT
i1

100 Figure 1.9. Réseau de
S dislocations d'un &chan-

1um tillon de nicobium défor-
L mé en traction & 40 K

1.3.2. PAprés défermation & haute_température

e R 7 e e L o e — - -

Aprés déformation 4 haute température T=>T_ {(paragraphe 1.4.1),
la réspau de dislocations est complétement différefit du précédent, ne pré-
sentant plus de longues dislocations vis. A 1a température critique, il
semble que ces dislocations acquigrent upe mobilité pareille aux disloca-
tions coins et peuvent donc se réarranger, Taylor et al.{11]) ont observé
que la plupart des dislocations vis créées dans le nicbium 3 T58 K avaient
disparu & la température ambiante.



1.4, ESSAI DE DEFORMATION (TRACTION)

Las essais de déformation sont tras importants par la richesse des
informations qualitatives qu'ils peuvent fournir & travers, d'ume part,
1'analyse des courbes contrainte-dé&formation et, d'avtre part, de 1'évo-
Tution de 1a Timite &lastique en fonction de Ta température.

1.4.7. Courbe contrainte-déformation

De fagon schématique une courbe contrainte-déformation d'une é-
prouvette de métal présente, tout au début de la déformation, une partie
Blastique {contrainte o proportionnelle & 1'allongement &) suivie d'une
partie plastigque, o0 1'allongement se prodeit sans augmentation notable
de 12 contrainte. La limite &lastique macroscopique est la contrainte cor-
respondante au point de la courbe qui s&pare les deux domaines. Dans le
cas des métaux monpcristallins c.c. 4 haute température et des métaux
monocristalling ¢.f.c., cette contrainte est bien dé&finie, figura 1.10,
courbe a. Par contre, dans le cas ol 1l'essai s'effectue 3 basse tempéra-
ture suv yn métal c.c., on pbtient une forme parabolique [figura 1.10,
courbe b} qui rend difficile 1a définition précise de la Timite élasti-
que macroscopique. Un des critéres adopt® pour déterminer cette limite

20} 0 (kg/mm’) 293K
b —
20+
Figure 1.10. Courbes contrain-
te - déformation du molybdéne
d différentes températures
(d'apras (12))
10} 493K
a 1
10€E
0 : ' -
9 10

est d'associer la contrainte correspondante & 1'intersection de la pente
"glastique" et de la pente de durcissement plastique du stade ! [T3F.

On admet généralement que la limite &lastique macroscopigue correspond 3
la contrainte nécessaire pour mettre en mouvement les dislocations wis.
Cela ne signifie pas que pour des contraintes plus faibles il n'y ait pas
de mouvement de dislocations. On a signalé au paragraphe 1.2.2 gue les
dislocations non vis ont une plus grande mobilité que les dislocations
vis at sont donc responsables d'un stade 0 situé au-dessous de la limite



élastigue macroscopique. Pour mettre en Byvidence le mouvement de ces dis-
Tocations non vis, on doit effectuer des mesures de microdéfarmation en
utilisant des appareils de haute sensibilité. Dans ce travail, on s'inté-
resse plutdt au mouvement des dislocatiens vis, donc & 1a mesure de la
1imite macroélastique.

1.4.2, Courbe de la limite &lastigue macroscopique

e e L b e e e T T e

Chacue courbe contrainte-déformation fournit une valeur de la limite
élastique macroscopique pour la température & laguelle 1'essai a Eté réa-
1isé. En faisant varier la température des essais, on peut obtenir une cour-
be de Ta limite élastique macrascopique en fanction de 1a température,
figure 1.11. Cette Ffiqure met en évidance 1'existence de deux domaines de

- | L

o t T eanat e Liwl
) ‘\ Figure 1.11. Dépendance de la
Eol 1 | limite &lastigue macroscopigue
2 a avec la température pour un
- E monocristal de Vanadium

L ﬁﬁ\ (d'aprés [14))

R .n.-D"’} B E— e m =

u [} o e ¥

14m]

température. Au-dessous d'une température critfgue {(n250K) , la Timite
glastique dépend fortement de la tempirature. Au-dessus de T., Ta Jimite
élastique est indépendante de la température. Ces deux domainés ont été
abservés sur le vanadium [14), le niobium (14,15), le tantale [14.16],

le chrome (17], le molybdéne (12}, le tungsténe [17] et le fer [18]. Les
abservations au microscope &lectronique {paragraphe 1.3} permettent d'as-
socier & ces deux régions des structures de dislocations différentes:
au-dessous de Ta température critigue la plupart des dislocations sont
des longues dislocations vis de direction <111>, tandis gu'au-dessus de
cette température prédomine un enchevdtrement de dislocations coins et
mixtes. I} semhle dong qu'a la température de transition les dislocations
vis acquidrent une mobilitéd qui leur permet de se rdarranger.

I MNSTITW 1 D8 7 S50 SAL e SR TIC S5 T MUCLEARES
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1.5. FROTTEMENT INTERIEUR

1.5.1. Relaxation de Bordoni

La technique du frottement intérisur qui sera présentde au chapi-
tre 11 est tré&s sensible 4 1'existence de défauts de structure dans les
solides. I1 a &té& reconnu, il y a iongtemps, que la déformation plastique
d'un solide a une forte influence sur son frottement intérieur et module
d'élasticité., Cependant, ce n'est gu'aprés le développement du concept
de dislocation dans le cristal que la recherche systématique de cette in-
fluence a ey lieu. Un des premiers & faire des recherches sur un tel ef-
fet a @té Read en 1940 (19?, en faisant des mesures sur le plomb déformé
plastiguement, Les modéles théorigues développés depuis ce temps &taient
plutdt des modéles de désancrage qui essayaient d'expliquer la dépendance
amplitudinale de 1'amortissement. Quand, en 1949, Bordoni (20,21] a publié
des résyltats obtenus sur des métaux c_f.c. déformés plastiquement, quel-
ques caractéristiques tout & fait nouvelles (ind&pendance de 1'amplitude
du pic observé dans un large intervalle d'amplitudes de mesure et sa for-
me bien définie et reproductible) ont attiré 1'attention des chercheurs.
Quelques anndes plus tard, en 1956, Nibiett et Wilks [22] ont observé
sir le cuivra un autre pic situd & une température légérement inférieure
i celle dy pic de Bordonti, On appellera relaxation de Bordoni 1'ensemble
du pic de Bordani et du pic de Niblett et Wilks.

1.5.2, Caractéristiques de_la relaxation_de_Bardoni

T T e e e D e D e e e L E E R o o mam

Les caract@ristigues expérimentales des phénoménes de relaxation
de Bordoni dans les métaux ¢.f.c., énumérées et interprétées par Seeger [23],
at passées en revue par Fantozzi et al.(24], sont les suivantes.

1.5.2.1. Caractéristiques primaires

a) La relaxation de Bordoni est observée aussi bien dans les mo-
nocristaux que dans les polyeristaux. Dans Tes mEtaux de pureté moyenne,
¢os pics sont absents aprés des recuits & haute température. Ils réappa-
raissent cependant aprés déformation plastique. Dans Jes métaux de haute
pureté, 11s sont toujours présents aprés recristallisation, mais leur am-
plitude dépend fortement de 1'amplitude de mesure.

b) Par rapport & d'autres pics de frottement intérieur, dans
tesquels 11 y a aussi participation des dislocations, les pics de la re-
Taxation de Bordoni sont stables pour des recuits & des températures in-

férieures i celle de la recristallisation,

c) Dans un large domaine de fréquence de mesure (1 Hz & 1 MHZ)
et 3 condition d'avoir des 8tats microstructuraux semblables et une ampli-
tude de déformation identique, la température T_ du maximum du pic obéit
a une relation d'Arrhenius;: P

W

kT
P
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1.5.2.2. Caractéristigues secondaires

a) Le ilargeur & mi-hauteur des pics de la relaxation Bordoni
est deuyx 3 quatre fois plus élevée que celle d'un processus de relaxation
simple,

by La partie haute température du pic de Bordoni est trés sen-
sible & 1'état microstructural qui affecte la longueur des disiocations.

c) Dans certains cas [contraintes internes faibles, disiocations
longues), 12 hauteur et 1a forme des pics dépendent de 1'état de contrain-
te {contrainte statique et/ou contrainte de mesure).

d) La température T, varie (faiblement) avec 1'état microstruc-
tural {teneur en impuretés, taux de d&formation plastique, conditions de
recuit) et les conditions de vibration: ainsi, dans le diagramme log {f,
1pr}, i1 ¥ a una forte disparsion des points expéErimentaux.

1.5.3. Modéles théorigues

-----------------

La premigre théorie quantitative du pic de Bordoni fut proposée
par Mason (25}, qui considére que le frottement intérieur est dd au dépta-
cement global d'un segment de dislocation d'une rangée dense d une autre,
Weertmann (26) a modifie 1'idee de Mason, en admettant que tout le segment
de dislocation peut franchir la barriare de Peierls en ne ¢réant qu'un
double décrochement. Simultanément, Seeger (27) et Seeger, Donth et Ptarf
(28] ont développé quantitativement la théorie de la formation thermigue-
ment activée des doubles décrochements pour expliguer les caractéristiques
essentielles de la relaxation de Bordoni {paragraphe 1.5.2.). Les premiers
calculs n'expliquaient pas toutes les caractéristigues expérimentales ob-
servées, notamment le phénoméne de relaxation prévu était meins large que
le pic expérimental et le déplacement du pic vers les basses températures
avec la contrainte de mesure, n'était pas observa. Paré (29] a expliqué
cette apparente contradiction en mettant en évidence le rdle essentiel
des contraintes statiques {internes ou externes): la condition de Paré,,
contrainte critique o nécessaire pour observer un pic de Bordoni, est don-
née par

Tabl > 2 G =2 W (1.6}

oif o est la contrainte appliquée aux dﬁs10cat%on5
a, la distance entre deux rangées denses dans le plan de glissement
%, la longueur moyenne des dislocations
26, 1'énergie Jibre de formation d'un double décrachement et
Hk, 1'Energie d'un décrochement,

La condition de Paré pst satisfaite dans les métaux déform@s, par les con-
traintes internes, et dans les métaux bien recuits lorsque la contrainte
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appliguée est supérieure & la contrainte critique (g.). Dans le premier
cas, 1'amplitude des contraintes appliquées n'a pratiguement pas d'effet
sur 1'allure du pic {(amplitude ou tempErature). La théorie de Seeger-
Paré, bien que fournissant une bonne description des caractéristiques
primaires de la relaxation de Bordoni, ne permat pas d'expliguer les pra-
priétés secondaires (&largissement important, dépendance de ia hauteur
du pic avec Ta contrainte appliquée, variation de la température du pic
avec 1'&tat Microstructural). Seeger et Schiller [30} ont suggéré que la
diffusion des décrochements le long de 1a ligne de disigcation, considé-
rée “instantanée" dans la théorie initiale de Seeger, pouvait expliguer
ces caractéristiques. En prenant en considératicn cette diffusion, Engeike
(37) a établi une théorie plus approfondie du temps de relaxation. Cette
théorie montre que le temps de relaxation est proportionnel & la longueur
t des dislocatians et que 1'intensité de relaxation varie avec i, comme
dans le madéle & deux puits [32). Schlipf et Schindimayr {33} obtiennent
une dépendance en £° en utilisant un mod&le & n puits. La théorie de
Engalke rend compte de la piuvpart des propriétés secondaires, mais 1'é-
largissement obtenu est encore plus faible gue celui observE expérimen-
talement et ne prend pas en compte les effets de la contrainte (effet non
Tinéaire). Schlipf et Schindimayr admettent que 1'é&largissement des pics
de Bordoni peut &tre attribué pssentiellement A4 Ta distribution des con-
traintes intermes, gui ant une forte influence sur 1'intensité et le
temps de relaxation. Néanmoins, les effets non linéaires du med2le ne
sont pas abordés dans leur étude. Un développement d'Alefeld (34}, qui

a mpdifié la conditian de Paré en considérant la variation d'entropie AS
dye & la formatian d'un double décrochement, a permis, d'une part, d'ex-
pliguer la sensibilité au recuit de la partie haute température du pic

de Bordoni, et d'autre part, d'interpréter 1'élargissement comme étant

dd 3 une distribution des énergies d'activation pour 1a formation d'um
double décrochement associée aux contraintes intermes et & 1'interactioh
entre les décrochements [35). Cette interprétation n'est pas en accord
aver certains résultats expérimentaux,. Les limitations de tous ces modé-
les ont amené Esnouf [36] et Stadelmann et al.(37] & propaser des nou-
veaux calculs du frottement intérieur d0 & la formation thermiguement
activée des doubles décrochements. Ces raffinements du modéle de Seeger
permettent d'expliguer 1'ensemble des propriétés primaires et secondaires
de 1a relaxation de Bordeni [en particulier 1'élargissement et Tes effets
non linéaires), sans qu'il soit nécessaire de tenir compte de Ta diffu-
sion des décrochements.

1.5.4. Earresgﬂndance dans les métaux c.c.

1.5.4.1. 5pectre attendu

Le spectre de frottement intérieur en fonction de la températu-
re des métaux de transition c.c. purs devrait présenter quatre pics. Deux
pics seraient dus & la migration des décrochements géométriques sur les
dislocations 4 710 et sur les dislocations vis, et les deux autres & la
formation des doubles décrochements sur ces deux types de dislocations.
L'observation de 1a relaxation due 2 1a migration paralléle des décroche-
ments le long des dislocations vis devrait Btre possible dans un domaine
de température mesurable, puisque leur &nergie de migration le long des
dislocations vis (barriéres de Peierls du deuxiéme ordre) a &té estimée
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de 1'ordre de 0,1 e¥ pour le fer a {9]. {ette proposition semble Etire
niée par les expériences de Ritchie et al.({38), mais peut-8tre que des
effets quantigues interviennent & trés hasse température. Les pics dus

3 la formation activée thermiguementi des doubles décrochements devraient
dtre observés dans le méme domaine de tempErature que la relaxation de
Bordoni dans les métaux ¢.f.c., pour les dislocatiens & 719, mais & une
température beaucoup plus élevée, pour les dislocations vis & cause des
propriétés particuliéres de ces dernires {cf. paragraphe 1.2). Cette
forte variation des températures des pigcs de relaxation due aux pro-
priétés intrinsdgques des dislocations peut &tre considérée comme la dif-
férence fondamentale entre les spectres de frottement intérieur des
métaux ¢.¢, et ¢.f.c,

1.5.4.2. O0Observations expérimentales

Dans le cas des métaux de transition c.c., plusieurs problémes
ont apportd du retard 4 1'étude expérimentale des phénoménes de relaxa-
tign dus aux dislocations. De fagon générale, les &tudes concernant 1'ef-
fet de 1a déformation plastique sur le spectre de frottement intérieur
ont Bté marguées, d'une part, par )'absence, puis la difficulté a faire
apparaitre des pics d'écrouissage dans le fer (39-47) et, d'autre part,
par 1'cbservation d'un nombre trés &levé de phénomdnes de relaxation
dans les autres métaux ¢.¢. et les trés grandes divergences d'un auteur
d 1'autre qui rendaient difficile 1'identification des mécanismes corres-
pondants. Ces difficultés sont dues & Ja comparaison entre les résultats
obtenus avec des mdtaux gui, bien que possédant la mime structure cris-
talline, n'cat pas le méme compartement vis-3-vis des impuretés et de
l'effet de 1a température de déformation. £n effet, les métaux du groupe V
{¥, Nb, Ta}, contrairement aux métaux du groupe ¥YI {Cr, W, Me), dissolvent
des quantités importantes d'oxygéne, de carbone, d'azote et d'hydrogéne.
{es impuretés sont habituellement présentes dans des comcentrations qui
vont de 10 & 1000 ppm at. Pour de faibles concentrations (par exemple,
1000 ppm at @ dans le Wb (42)), ces atomes sont en solution solide en po-
sition interstitielle et peuvent avoir une forte interaction avec les
dislocations, comme on le vervrd au chapitre 111 ol on discutera &galement
les méthodes de purification. L'influence de la tempé&rature de déformation
sur le réseau de dislocations dans les métaux c.c. a &té assaciée par
Louchet {43] & Teur position dans la classification
periodigue, la structure électronigue intervenant dans la structure
du coeur des dislocations vis. I1 semble donc gqu'il est impartant dans
une Stude préliminaire de comparer les métaux appartenant & la méme colon-
ne de la claszification périodique. La comparaisan des métaux appartenant
a des colonnes différentes exigera, d'une part, une purification importan-
te de certains mEtaux et, d'autre part, la connaissance des courbes de la
lTimite &lastigue en fonction de la température, qui, comme on le verra
plus lpin, donnent des informations importantes sur la mobilité des dis-
Tocations vis. On traitera d'abord le cas des métaux du groupe ¥, ensuite
dy groupe ¥1 et finalement le cas du fer {groupe ¥IIL}.
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1.6.4.2.1, Métaux du groupe V {V, Nb, Ta)

Les métaux de ce groupe, déformés plastiquement, présentent

dans de larges intervalies de température {4 X - 500K} et de fréquence
{1 Hz-100 KH2) quatre bandes de pics de frottement intérieur: la bande §,

la bande

o qui comprend les pics o', o, et oy, la bande B composée aussi

de plusieurs pics et, finalement, 12 bande vy & laguelle les auteurs
associent deux pics y; et vo.

Fic & -

Bande o -

Bande g -

Bande vy -

Ce pic a &té observé par les chercheurs du groupe de Rome dans
Te ¥ (18,5K, 39 KHz){44}, Nb (27K, 41,5 KHz} et Ta (27K, 20,5
KHz}[45} sur des échantillons déshydrogénds et déformés. Plus
r&cemment, ces observations ont &té confirmées par Mizubayashi
et al. dans le ¥ [15K, 6,4 Hz)(46) et Maul et al, dans le Nb
{70K, 1 KHz) (47}, ces &chantillons &tant dégazés dans 1'ultra-
vide et ensuite déshydronénés.

Le pic o' a été ohservé dans le Mb par Brumer {70K ., 18 KkHz)[(40),
Chambers {50K , 11 Hz}(32], Igata et al. {50K, 1 KHz)[48] et
dans le Ta par Knoblauch et al. {150K, 17-23 KHz}{dEf, Schaefer
et al. {BOK, 0,7-34 Hz)(50] qui 1'ont appelé pic a;. Le pic o

a été observé dans tous les métaux de ce groupe par la plupart
des auteurs. Néanmoins, le groupe de Rome 1'gbserve dans le ¥
(44] et e Ta (45]) seuiement aprés chargement en hydrogéne.

Koiwa et al. ont di aussi charger les &chantillons en hydrogéne
pour observer ce pic dans le V (51] et dans Te Nb (52), comme
Ferron et al. (53] sur des &chantillons de Niobium. Le premier

4 observer un pit « dans le Niobium a été Bruner [40]. Chambers
et al.(32] ont décomposé ce pic dans le Niobium en pic a; et

iz, C& QUi a été confirmé plus tard par Klam et a1+{54} et par
Ferron et al.(53]. Dans le tantale, Schaefer et al.([52] ont aussi
gbservé les pics o, ef o,

Chambers et al.[32] ont observé & 11 Hz dans le Nicbium déformé

& basse température trois pics: By (210K}, gz {300K) et B,
(380K). Les pics By et B, sont instables et disparaissent aprés
un recuit de 15* & 370K, tandis que Te pi¢ f. est affecté par

des recuits au-dessus de 400%. Dans des expériences avec des
gchantillons de Niobium irradids aux neutrons 3 650C, Stanley

et 31.[55) ont observé une diminution du pic o et une augmenta-
tion du pic 8. Igata et al.[48) ont aussi irradi& le Niobium

avec des neutrons, mais 3 basse température. Aprés un recuit dans
le stade I, ils chservent que les pics o' et o ont diminué et que
les pics B augmentent. Sur le tantale, cette bande a &t chservée
par Chambers et al.[56) et Chambers [57](160K, 7 Hz}.

Les pics correspondant & cette bande n'ont pas &té observés sur
le ¥. Sur des &chantillons de Niobium d&formés a basse tempéra-
ture, Chambers et al,[32) ont observé un pic & 490K {11 Hz) qu'ils
ont appelé le pic y. Dans le tantale recuit 10* & 2900°C, Filloux
et al.[58) travaillant au Hz observent aussi deux pics vy 4 370K
et 440K. Récemment, Schultz et ai.(53) ont observé aussi sur du
tantale monocristallin deux pics v, {380K) et v. {420K) & la fré-

nuence de 1 Hz.
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1.5%.4.7.2. Métaux du groupe ¥YI {Cr, W, Mo}

Les métaux de cCe groupe ont €té moins Atudiés gue ceux du grou-
pe ¥, spBcialement le Cr. Cependant, les bandes o, P et v sont présentes
dans le W et Te Mo aprés daformation plastique.

Bande & - Les pics o' et o ont &té observés par Rieu {607 sur des echan-
tillons monocristallins de Mo et de W. Sur le Mo, ces deux pics
d 55 KHz apparaissent 4 100K et 160K, tandis que dans Te W i
45 ¥Hz, leurs températures sont 70K et 150K. Secrétan [61] a
aussi obzservgé sur des échantillens monocristallins et polycris-
tallins de W deux pics de la bande o, Grau (62] utilisant des
mongcristaux de Mo de haute puretéd a obseryd un pic o composé
de deux pics (/DK et 100K, 19 Hz}.

Bande B - Cette bande a été chservée sur des &chantillons de W et de Mo
par Rieu (60 . Sur des monocristaux, 31 a obsarvé 3 55 KHz Tes
pics B, (350K) et B, (470K}, tandis que le B, (550K} apparais-
sait seuiement sur des Echantillons polycristallins impurs.

Bande v - Dans le Mo monocristallin de haute pureté, Grau [62) a observé
un pic v unigue {~A480K, 19 HzY, Dans le W, 11 a eté observé par
Martinet (63).

1.5.4.2.3. Métaux du groupe ¥III {Fe-o}

Comme les métaux des autres groupes ie Fe-o présente aussi les
bandes «, £ et v quand il est déformé plastiquement. En plus, tes échan-
ti1lons chargés en hydrogéne présentent un pic vers 120K & 0,5 Hz appelé
pic d'écrouissage {CWP - cold work peak)(38).

Bande @ - Le pic oo 2 Bté observé par Kakegawa et al.[41] {50K, 100 KHz)
sur des monocristaux de haute pureté, par Hivert et al.[64}
(30K, 0,5 Hz} sur des polycristaux éngalement de haute pureté.
Ces dermiers avteurs observent aussi um pic o', déja cité par
Ritchie et al.[65}, et par Takita et a),(66}. Ce pic a até
obseryé ayssi sur des échantillons prédéformés ot chargds en
hydrogéne ou deutérium (B7].

Bande 6 - les pics appartenant & cette bande ont &té observEs par Hivert
et al. (64), 8, entre 25K et S0K. B, entre 230K et 285K & 0,5 Hz.
Ces pics sont créés par déformation 3 basse température ou par
déformation & basse température suivie d'une irradiation a bas-
ce température.

Bande v - Sur des échantillons polycristallins de haute puretd, Hivert et
al.(64] ont cbservé un pic y (300K, 0,5 Hz). Ce pic a B8 &tudiéd
aussi par Ritchie et al,(68), Astie et al.[69].

Flusieurs interprétations de ces phénoménes ont &%té domnées, Elles seront
utilisées dans le chapitre ¥I au fur et & mesure qu'elies peuvent nous ai-
der a expliquer les résuitats obtenus. Pour 1'instant, de cette partie pu-
rement descriptive, nous retiendrons la nomenclature proposée pour Tas mé-
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taux du groupe ¥, puisque nos expériences concernent essentiellement le
niobium: bande &, bande @, bande £ et bande ¥,

1.5.5. Ftude de Ta formation des doubles décrochements (FDD)
sur_les dislocations_vis

----------------------------- A L R Ay e R o

Une 2tude de Ta mobilité des dislocations wis dans le niocbium doit
commencer par une analyse des courbes de la limite &lastigue macroscopique
en fonction de la température. Cependant, les informations fournies par
ces courbes doivent étre adaptées aux conditions expérimentales des mesu-
res du frottement intérieur, qui sont différentes des conditions dans les-
queiles les expériences de contrainte-déformation ont &té réalisées. Les
essais de deformation réalisés sur des monocristaux de différentes orien-
tations et a des vitesses de déformation différentes, ont une influence
sur la température critigue. La relaxation corrgspondant & la formation
des doubles décrochements (FOD) thermiguement activée devrait présenter
son maximum 4 1a fréquence de 1 Hz, & une température proche de T.. En ef-
fat, les maxima de 1a relaxation correspondant & ces phénoménes, observés
par des mesures de frottement intérieur & la fréguence de 1 Hz dans le fer,
le tantale et le molybdéne, sont situés a des températures 30 degrés au-
dessus des températures critigues correspondantes [E?,SE,E]]. En consé-
quence, la relaxation due 3 la FOD thermiquement activée sur les disloca-
tipns vis dans e nicbium doit &tre observée prés de la température am-
biante (1%].

1.5.5.1. Plan de la thése

Ce travail concernant 1'Stude de la mobilité des dislocations
dans le niobium doit contribuer, de facon générale, & une meilleure com-
préhension des nhénoménes de relaxation dans les métaux de transition c.c.,
et plus particulidrement, a 1'chservaticn et détermination des caractéris-
tiques de la relaxation due & la FOD thermiguement activee sur les dislo-
cations vis, comme partie fondamentale.

La conclusion du paragraphe précédent est que 1'observation de la relaxation
due au FDD est conditionnée par 1'existence des dislocations vis & 300K.

11 faut donc s'assurer gue Te réseau créé i basse température ne subit pas
de transformations importantes (&pinglage par des impuretés ou réarrange-
ment avec disparition des dislocations vis). Ce travail consistera donc

en deux parties:

a} Etude de 1'influence des impuretés sur le spectre de frottement inté-
rieur ¢réé par déformation & basse température et purification des
échantillons

b) Etude des conditions d'observation du phénoméne de FOO activée thermi-
gquement sur les dislocations vis (création et stabilisation du réseau
de dislocations vis)
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CHAPITRE 2

PARTIE EXPERIMENTALE

2.1. ANELASTICITE ET FROTTEMENT INTERIEUR

Lorsqu'on appligque une contrainte faible a un selide idéal, celui-
c¢i y répond en se déformant instantanément. Dans ce cas, la 101 de Hooke
définit la relation entre la contrainte et le déformation:

g =Me
B £ =4Jg {2.1}
]
avac M = Nl

ol M est le module &lastique gt J le module de complaisance.

S1 1e mbme type d'essail est réalisé sur un solide réel, ¢'est-d-dire un

solide gui posséde des défauts de structure, on n'observe plus seulement
une défprmation instantapée; & 1a partie purement élastique se superposc
alors une déformation qui dépend du temps. Dans ce cas, la Toi de Hooke

est insuffisante puisqu'elle ne cantient pas le paramétre temps. I1 faut
utiliser 1'équation du solide linaire ideal (70] qui, dans le formalis-
me de Mowick et Berry (71}, s'Berit sous la forme:

JRU+TUJHG =eHT < (2.2)
ol J, et J, sont respectivement les complaisances relaxés et non relaxée,

et TE Te tgmpﬁ de relaxation.

L'équation 2.2 suppose d'une part la 1in8arité entre contraintes et défor-
mations, et d'autre part 1'unicité des relations d'équilibre. Ce compor-
tement est caractéristique de 1'anélasticita,

Bans le cas d'application d'une contrainte constante, la déformatian peut
étre décrite par 1'@quation

-t/T '
B(t) = sat(r - cod{i-e ) (2.3)

ol ¢, est la dEformation instantanée (&lastique) et e la déformation
atteinte aprés un temps infing,
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A partir de cette relation, on obtient. les expressions suivantes:

Eq = O Jy ' (2.4)

£ = UJR {2.5)

L= =]

gui définissent ies complaisances JH et dH‘
L'intensité da relaxation &, qui est intimement Tide aux défauts de
structure, est donnée par:

Em' Eg JR-JN &

A= [2.5:1

%1, au lieu d'appliquer une contrainte statique, on sallicite le solide
de fagcon dynamique {contrainte alternative), Ta réponse sera du méme type
{déformation alternative). Dans ce cas, la contribution anélastique se
tradyit par un déphasage entre la contrainte et 1a déformation. Ces deux
gquantitfs sont données en notation complexe par les expressions:

g = g elt {2.7]

et £ =g, o078 (2.8)

w &tant la pulsation de la wibration et & représentant le déphasage,
dont la tangente est souvent appelée frottement intérieur du matériau:

Frottement intérieur = tg & {2.9)
On peut Bcrire;
£ = I [2.1[]}
ol J* = Jyfw) - 1 J4w) (2.11)
5 '
at Jll:m}=1.]"+ W [2.12)
avec & = Jp - JH.

Wt

J2(w} = 8 e (2.13)
4



En outre tg & = 3o d'od {2.14}
. 1
tg & - —2 . 4T (2.16)
{1+&]% T2 r?
avee 4= 3 et 7=t (1) (2.16)
"N
En supposant ﬁJ«a‘Jﬂ, c.A.d., A= 1, alors t =T, et
"
tg § = & (2.17)
On calcule aussi la variation du module dymamigue {ancmalie du
module), définie par:
g DO (2.18)
E JH I ET :

Les relations (2.17) et {(2.18) sont les expressions fondamentales d'un
mécanisme de relaxation caractérisé par un temps de relaxation 1 et unc
intensitié de relaxation A,

Fréguemment, des phénoménes thermiquement activés sont & T'origine du
mécanisme de relaxation. Le temps de relaxation 1 varie alors exponen-
tiellement avec la température

w oE/KT (2.19)

oil E est 1'énergie d'activation du processus
et K la constante de Boltzmann,

En substituant (2.19) dans (2.17}, on ohtient le frottement intérieur
en fonction de Ta température:

]
tg ¢ = &;‘_ETI__TI) {E.Eﬂ}
k Tp T

oii Tp est Ta température du maximum donnée par la relation:

E/kT
BT e P = {2.21}

L'expression [2.20) correspond & un maximum. de frottement intérieur
en fonction de la température, appelé pic de frottement intérieur. Le
processus gde relaxation responsable du pic est caractérisé par une inten-

= ——

INSTITL 1D ME b cQU A as S 508 5F Tie 5 F sl ARES |
L}
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sité de relaxation A {deux fois la hauteur du pic) et une émergie de re-
taxation E, qui peut €tre obtenue expérimentalement en reportant le lo-
garithme de w en fonction de 1{Tp.

On déduit encore la largeur du pic & mi-hauteur:

ORERR

2.2. DESCRIPTION DE LA TECHNIQUE EXPERIMENTALE

2.2.1, Choix du dispositif expérimental

Le choix du dispositif expérimental a &té entigrement dicté par
1'abligation d'éviter 1a pollution de 1'é&chantillon pendant les mesures.
I1 fallait donc ume installation travaillant enultra-vide, avec un sys-
téma de mesure compatible. Le systéme le plus intBressant nous a paru
étre celui ol la vibration de 1'éprouvette s'effectue en ondes longitudi-
rales.,

2.2,1.1. Avantages

a) Utilisation dfune méthode développée dans notre laboratoire
fexcitation, détection et mesure du frottement intérieur et de la fréguen-
ced, avec un minimum de medifications (interface de passage dans 1°ultra-
vide et oscillateur HF hors de 1'enceinte}.

b) Simplicité du porte-&chantillon et du systéme d'excitation
[Elimination des bobines utilisées en basse fréquence}.

2.2.1.2. Désavantages

a) Du point de vue du frottement intérieur, les pics de relaxa-
tion sont observds 3 plus haute température gu'avec des fréguences plus
basses. 11 peut donc apparaitre des problémes de restauration (modifica-
tion du réseau de dislocations ou migration des impuretés interstitielles).

by L'impossibilité de refroidir le systéme impose d'effectuer
les mesures au-dessus de la température ambiante.

Les avantages et désavantages de ce dispositif de mesure du frottement
intérieur vis-d-vis d'autres apparelllages qui ont le méme but, ont &té
&numérés ailieurs [72).
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2.2.2. La mesure du frottement intérieur et de la fréguence

- - o — — — — o i — e oy o A R g b A b A —

Les phénoménes d'anélasticité dans Tes solides peuvent étre étu-
digs de plusieurs fagons. La mesure du frottement intérieur et du module
2lastique d'un &chantillon en fonction de la température est 1'une des
plus répandues. Le frottement intérieur est d&fini comme la tangente du
déphasage & entre une contrainte sinusoTdale appligquée et la déformation
périodigue qui en résulte {paragraphe 2.1). Les relations suivantes sont
valables i1 le frottement intérieur n'est pas trop é&levé:

T AW
o T (2.23)
= gnergie ¢inétique {ou potentielle) maximum sur un cycle

de vibration

O

=r

=
1

#l = perte d'énergie par cycle de vibration,

La ngtation Q°' vient du fait que le frottement intérieur est égat & 1'in-
verse du facteur de gualité 0 de 1'&chantillon considéré comme un résona-
taur mécanigue.

La mesure du frottement intérieur peut se faire de différentes fagons:
par mesures de la décroissance d'ampiitude d'osc¢illations libres, par
détermination de 1a largeur de 1a courbe de résonance en fonction de la
fréguence, ou par mesure de 1'énergie & fournir pour maintenir 1'amplitu-
de constante en oscillations forcées.

La deuxigme de ces méthodes ne permet pas une automatisation intégrale
des mesures puisqu'il est nécessaire d'ajuster constamment la fréquence
de 1'gscillateur extérieur, et la troisiéme présente le désavantage d'une
précision limitée. On utilise donc la premiére méthode, tout en conser-
vant la possibilite d'utiliser la deuxiéme méthode en cas de besoin, sans
modification de 1'appareillage.

En régime d'oscillations libres, le frottement intérieur Q7' est calculé
par la relation

g7l =L ’; (2.24)
nw Ai+n
Eme ascillation.

ai Hj = anplitude de 13 j

Four détemiiner le frottement intérieur, i1 faudrait donc mesurer les
deux amplitudes Ai et Ai+n' Cependant, lorsqu'on travaille & fréquence
elevée, i1 est préférable, pour des raisons techmiques, de compter lg
nompre n d'oscillations pour passer d'une amplitude A, & une amplitude

Ai+ﬁ’ toutes deux prédéterminées. Dans nos expérienceé, le rapport

ﬂi+nfﬁn choisi égal a 0,532 permet d'écrire une relation trés simple
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entre le frottement intérieur et le nombre d'oscillations: @7 '=1/5 n.

La fréquence de résgnance mécanique ou fréquence propre de vibration d'un
&chantillon est simplement liée au module €lastique du solide &tudis,
Pour :un &chantillon cylindrique de longueur %, fixé dans Je plan nedal
(en son centre} par trais pointes, la fréquence du mode fondamental en
vibrations longitudinales est donnée par:

1 fE

f = 75/ B {2.25)
aoi E est le module de Young et p la densité.
Quant au défaut de module, i1 est donné par la relation suivante:

AE _ , Af

T 2 T, {2.26)

ai Af représente la variation de la fréquence de wibration de 1'échan-
tillon due & 1'introduction du défaut de structure, et fy; la valeur de

Ta fréquence de vibration de 1'échantillon sans ia participation de ce
géfaut, & la méme température. Cette fréguence peut &tre obienue aprés
des recuits de 1'echantillon & haute température, recuits gqui permettent
d'&liminer ou de blequer les défauts de structure (4 condition de n'avair
pas eu de pollution de 1'Echantillon).

La mesure de la fréquence est faite par comptage du nombre d'oscillations
pendant 1 ou 10 secondes.

2.3. DESCRIPTION DU DISPOSITIF EXPERIMENTAL (Fig. 2.7}

2.3.1. Le dispositif _mécanigue

o - T -

Le schéma de principe du dispositif mécanique de 1'appareil,
baptisé BONGO, est présenté a la figure 2.2.

Una canne formée de plusieurs microtubes paralléles, assemblés rigidement,
sart d'une part au guidage de 1'&lectrode, et d'autre part a fixer le por-
te-gchantillon et je four, Le tout peut &tre enfermd® dans une enceinte a
uitra-vide (107! Torr) ou dans un gryostat connecté a um groupe de pompa-
ge classique {107% Torr).

L'échantillon, de forme cylindrigue (@ =3 mm, B =40 mm), est fixé en son
centre par trois pointes (4){figure 2.3}. Ces pointes guidées par le sup-
port (3} exercent, par 1'intermédiaire des ressorts {5) vissés dans ce
support, une légére pression sur 1'&chantillon,
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Figure 2.1, Installation BONGD

b)

DR

/

Figure 2.3. Yue en coupe du porte-échantillon.
Transversale (a). Longitudinale (b). {1} Electrode.
{2) Echantillon. {3) Support Echantillon. (4) Pointe,

{5) Ressgrt en acier inoxydable. {6) Thermpcouple
Fer-Constantan.
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L'excitation et la détection des vibrations de 1'@chantillon sont faites

d 1'aide d'une Blectrode unigue {1). Celle-ci ast viss&e 4 un microtube
solidaire d'une vis micrométrique entrainfe par un servomoteur {fig. 2.4},
dont 1a fonction ast de maintenir constante la distance entre 1'électrode
et 1'&chantilion,

Las microtubes, le support, les pointes et les ressorts sont en acier
inoxydable,

2.3.2. Partie_&lectronique de 1'installation

2.3.2.1. Excitation et détaction du mouvement'’

Le schéma bloc de la boucie de mesure (figure 2.5} montre le
principe de la détection et de 1'excitation des vibrations de 1'échantil-
Ton,

) AmgarvizEement
Maoleur _-@j
|
|
|
I
I
f

Un - u
- Dephaseur [ Préampli 2 Démodulateur 1= Oscillateur
el Filire UHF
] Elactrode L]
-
[ [ ]
- Ampli & _ Ampl| A
gzln cortrolé haute tenslan

Echanlillan

Figure 2.5. Schéma bloc de la boucle de détection et
d'excitation

L'électrode et 1'échantillon, s&parés par une distance e, forment un
condensateur dont 1a capacité C dépend de 1a distance e. La wibration
de T'aéchantillon entraine une variation ae=u de la distance e¢. Comme
Te condensateur fait partie du circuit LC d'un gscillateur HF de fré-
quence de base w, {40 MHZz environ), la variation de la distance e pro-
vogue une modulation de la fréquence w,, modulation qui sera utilisée
pour Ta détection., En effet, si L est 1'inductance d'un circuit oscil-
lant et C sa capacité, la fréquence de résanance w, est donnée par la
relation

w2 LE = 1 (2.27)

1) Tectanel




26

Figure 2.4, Installation

BONGOD. Téte de mesure.

T fFaEsmEWET

kol w IILIY A B

Pigure 2.b. Installation BONGO.

Détail porte-échantillon.

o m om orim orTe=: 17 om

.



L &tant constante, on obtient, par différenciation:

1 wp
T I (2.28)

Pour un condensateur plan, la capacité est proportionnelle d 1'inverse
de 1a distance, d'ol:

E=%§_: (2.29)
ol eq = distance moyvenne.
Denc.,

Ay = ';'EL re = Ky he (2.30)
ol K; = sensibilité de 1'oscillateur HF.

Le signal HF est ensuite traité par un démuduTateur]}, gui fournit & sa
sortie une tension LrD proportionnelle & Aw:

UD=K2 Ao=K, Ky he=Kihe {2.31)

ot K, = sensibilité du démodulateur.

Pour la détermination de T2 sensibilité de 1'osciilateur HF, on procéde
de la facon suivante: & 1'aide du micrométire, on fixe une distance e
entre 1'électrode et 1'&chantillon, puis on déplace 1'&lectrode d'une
quantité Ae connue. Le démodulateur affiche alors Te giissement de fré-
guence Aw correspondant au déplacement Ae. I1 est donc possible de des-
siner une courbe K, {sensibilité de 1'oscillateur HF) en fonction de e
{distance &lectrode-&chantillon).

La valeur de la sensibilité du démodulateur, K., est proche de 107°% V/Hz,

Avec la valeur de 150 KHz/um, mesurée pour X;., an obtient une valeur de
1,5 m/um pour K.

L'amplitude de mesure est donnge par la relation

g = =F (2.32)
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En utilisant la relation 2.30, on obtient:

_miw
) (2.33)
g Ae = variation de la longueur de 1'&chantillon
£ = longueur de 1'&chantillon
fw = profondeur de modulation

K, est obtenue de la courbe K;xe et Aw est indiquée dans le démodula-
teur.

La relation 2.33 montre clairement que pour travailler a amplitude cons-
tante, il faut maintenir 1a valeur de K, invariable au cours des mesures
en fonction de la température. I1 faut donc que 1a distance movenna g,
reste constante. Ceci est réalisable par 1'asservissement du moteur cui
entraire la vis micrométrigque de réglage de 1'électrode (figures 2.4 et
2.6). Cet asservissement est pilotd par la différence entre la fréquen-
ce d'accord dy démodulateur (valeur de référence) et la fréquence wg.

Le principe de 1'excitation des vibrations de 1'é&chantillon en boucle
fermée, décrit en détail par Grandchamp (72)] et Jalanti (73], est assu-
ré de la fagon suivante: le signal U, amplifie, filtré et déphasé de
909, devient le signal U, qui est utilisé d'une part pour la mesure du
frottement intérieur et He la fréguence, et d'autre part pour 1'excita-
tion. La valaur de cette tension doit étre maintenue constante pour assu-
rer la constance de 1'amplitude de vibration, c& qui est effectué par
un amplificateur & contrdle de gain automatique qui fournit la tension
U,. Finalement, au travers d'un amplificateur haute tension, le signal
UR’ amplifig et additionng d'ume tension continue de polarisation, est
appliqué sur 1'électrode (UE}.

Four 1a mesure du frottement intérieur et de la fréguence, un interrup-
teur &lectronique, qui fait partie de 1a beoucle, mais gui n'est pas indi-
qué sur la figura 2.6, est actionng, ce qui permet la décroissance de

1a vibration. Uy devient alors une tension sinuseidale dont T'amplitude
décroit.

2.3.2.2. Chauffage et mesure de Ta température
-de 1'&chantillon

Une régulation de température permel de combiner les program-
mes de température et les traitements thermigques. On a choisi le systé-
me des montées lindaires, qui sont réalisées & 1'aide d'un servo-méca-
nisme, La température de 1'&chantillaon est upe fonction linéaire ¢rois-
sante du temps: '

T = ut (2.34)
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o} 1la vitesse de chauffage ;) est de 1'ordre du deqré par minute.

Les recuits ou traitements thermigues consistent a effectuer une montée

linéaire jusqu'a une température T{t)= Tmax' constdérée comme températu-

re de recuit pour la mesure suivante. Une fois cetie temparature atteinte,
il est possible, 501t de couper le courant dans le four, soit de rester
un certain temps a cette température. Dang le premigr cas, on parle de
recyit Tindajre, technique gqui a &t& chgisie pour nos mesures. Le refroi-
dissement devrait étre instantané si 1'on désire faire des calculs quan-
titatifs. En travaillant sous ultra-vide, cette condition est difficile-
ment réalisable, ce qui n'a guére d'importance car 1'on est intéressé
avant tout par des variations gqualitatives du spectre de frottement in-
teérieur.

Un four & faible inertie (35 RQ){figure 2.6} constitue l1a partie centrale
d'un &lément chauffant & " extrémités frojdes ", dont le rapport de re-
sistance entre les parties chauffantes at les parties froides est de 20.
Pour atteindre des températures proches de 800K, le four a &té entours
d'une feuille mince, polie, en acier inaxydable.

La température est mesurée par la valeur de la tension aux bornes d'un
thermocouple fer-constantan s'appuyant contre la surface de 1'échantil-
Ton, en son centre (figures 2.3 et 2.6). Du cdteé opposé, est placé un
thermocouple chromel-alumel qui sert d'élément sensible a la régulation
de température,

£.3.2.3. Unité de mesure et d'acquisition de données

Los instruments de mesure du frattement intérieur {(décréma-
metre), de la frégquence propre de wvibration (fréguencemétre) et de la
température, constituent 1'unité de mesure. Une units de commande parmet
d'obtenir lTes valeurs de ces grandeurs selon un programme déterming,
es valeurs sous foarme digitale, sont enregistrées sur une bande papier
{8 pistes). Cette bande egt traitée par 1'ordinateur Cyber de 1'EPFL
avec un programme permettant le calcul numérigue et la représentation
graphique (figure 2.7). Le stockage des résultats sur bande magnétique
rend possible 1e tragage de plusieurs courbes sur un méme dessin,

Les valeurs du frottement intérieur, de la fréquence et de la températu-
re, aprés conversion digitale-analogue, sont aussi enregistrées graphi-
quement dans le but de suivre le déroulement de 1'expérience.

2.3,2.4. Performances de 1'installation

- L'intervalle de température utilisable avec 1'instaiiation a
ultra-vide se situe entre la température ambiante et BOOK. L'utilisation
d'un cryostat avec vide secondaire permet une variation de 1a températu-
re entre 80 et H00K.

- L'arreur sur la mesure de la fréquence ast toujours inférieu-
re & 0,1%.
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Pigure 2.7. Exemple de résultats obtenus a 1'installation BONGO

- la dispersion de la mesure du frottement intérieur est de
2% pour des valeurs du frottement intérieur de 1'ordre de 5:107°.

= La précision de la mesure de tempé@rature {thermocouple fer-
constantan) est de *1K.

- L'amplitude de vibration des &chantillons va de 1077 & des
valeurs maximales qui dépendent du facteur de gualité de 1'échantillon.
Pour ure valeur de (! de 1'ordre de 107*, il est possible d'atteindre
une amplitude de T'erdre de 5-107°%,

2.4, UTILISATIDN D'UNE IWSTALLATION FONCTIOMMNANT AU Hz

Les mesures effectuées & basse fréquence ont &té réalisées au moyen
d'un pendule de torsion inversé, construit par Bonjour [?4]. L'utilisa-
tion de ce dispositif expérimental a &té décidé, comme on le verra par
la suite, aprés étude des résultats obtenus & haute fréguence. Les échan-
tillons sont des fils de 1,2 mm de diamétre et de 100 mm de JTongueur
utile. Cette installation permet de mesurer de fagon automatique le frot-
tement intérieur et la fréguence, ot de suivre un programme de températu-
re identique & celui utilisé lors des mesures & haute fréguence. Le frot-
tement intérieur est déterming de manigre classigue par la mesure des am-
plitudes A; des oscillations de 1'échantillon en régime d'osciilations
Tibres (formule 2.24). La fréquence est déterminée par la mesure du temps
gui s'écoule pendant n pErigdes d'gscillations du pendule, La mesure de
la temparature est faite par une thermasonde au platine (10004 273K)
placée prés de 1'échantillion, La plage de mesure va de 7BK 4 BODK, L'ecart
de tempErature entre 1'&chantillon et la sonde, pour une vitesse de chauf-
fage comprise entre 0,5 et 2%/min., est inférieur au demi-degré i basses
températures, et un peu supdrieur 2 un degré & partir de 650K,



L'acquisition de données se fait de manidre similaive 3 celle de 1'ins-
fallation haute fréguence. On obtient des graphes du frottement intérieur
g2t de la frégquence en fonction de la température {figure 2.B}. L'enregis-
trement des mesures n'est possible gque pour les valeurs de la fréguende
et de la température, les valeurs du frottement intérieur &tant calculées
par 1'ordinateur.
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Figure 2.8, Exemple de pésultats obtenus au pendule de torsion
inversé Kinnor

Cette installation permet 1'écrouissage par torsion & des tempEratures
comprises dans 1'intervalle mentionné ci-dessus, su moyen d'un disposi-
tif qui immobilise la pince supérieure de fixation de 1'échantillon et
permei de tourner la pince inférieura dfun angle maximum de j-%. L "am-

plitude de déformation de vibration &tant donnée par la formule

. . ad
€T3 {2.35)
ol o = angle de torsion
d = diamdtre du fil
& = longueur du fil

On appeller: guantité de d&formation totale en torsion cyclée, la
grandeur

ad
ET = I'Iﬂ-' . (2.351}

nombre de cycles aller-retour
< /4

=)
f
=

1]

=
I

L'installation Kinnor permet de travailler dans un domaine d'amplitude
de déformation de 5-1077 4 107*%,

IHBETIFL T0 OF PESOU S4LE T SLETIC+5F NUCLFARED
| F. §. M.
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CHAPITRE 3

PURIFICATION ET MESURES A MOYENNE FREQUENCE

3.7, OBJECTIF

Le but de 1'étude présentée dans ce chapitre est de montrer 1'impor-
tance des traitements de purification et d'obtenir les conditions optima-
les pour Studier la relaxation vy.

3.1.1. Echantillons de niobium

T W — — — — — o — o — —

Les échantillgns de niobium proviernent de Materials Research Co.
(MRC-France). I1s ont &té livrés sous forme de fil avec des diamétres de
1,2 et 3 mm. Les analyses fournies par MRC sent reportées dans le tableau
3.1.

Pureté H CI Nl O|Mg AT |31 |S|CT|Cr|fe|Ni|Ag]| Ta

ppm at | 90 |190(30 |90 | 2 |t0fe0f4] 2] 3|6 | 2] 5 |100

Tableou 3.1,

Les concentrations inférieures av ppm at rn'ont pas &8té indiguées, Om peut
remarquer que les impuretés interstitielles {(H, C, N et 0} totalisent en-
yiren 400 ppm at et que les impuretés substitutionnelles les plus impor-
tantes sont Ta et 51.

3.1.2. Interaction des dislocations _avec les_impuretés

En général les défauts ponctuels® existant dans um sotide sont a
- 1'origine d'une distorsion du réseau. Cette distorsion peut &tre décrite
comme yn dipole élastique caractErisé par un tenseur i, dont les composan-

*Defayt ponctusl est le nom donmné a toute déviation du réseau
parfait qui s'étend sur quelques distances atomigues.
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tes sont 3j;i. Ce tenseur peut toujours &tre diagonaliséd et fcrit dans un
systéme d'axes principaux, sous la forme suivante:

I S
L= ({} Ao 0 .)
g 0 Ay

De fagon analogue & §'interaction entre un dipole Electrique et un champ
glectrique, les dipoles élastigues peuvent avoir des interactions avec
les champs de contraintes. L'énergie d'interaction d'un dipole &lastique
avec un champ de contrainte Uij est dannBe par 1'expression:

Us=-vJ 1553 %1 (3.1)
I |

ol ve est le volume atomigue de la matrice cristalline et p 1'orientation
du dipole par rapport aux axes cristallins.

Le champ de contrainte peut &tre d & une force appliquéa de 1'extérieur
au cours de l1a mesure soit du frottement interne, spit du trafnage angé-
lastigue. Comme on t'a vu au chapitre 11, les expSriences andlastigues,
statiques [effet de trainage anélastique) ou dynamiques [frottement inte-
rieur}, fournissent deux gquantités: une intensité de relaxation 2l

et un temps de relaxation The En général, 1'intensité de relaxation

M
pﬁend la forme:

. CoVa{8A)?
B IK(T-T,) (3-2

ol ¢, est la concentration totaledes défauts

64 est une quantitéd associde d la distorsion du champ de contrainte
du dipole

J ezt la complaisance élastique approprise et

T_ est une température critique de mise en ordre autoinduite par
1'interaction entre les dipoles.

Un des premiers travaux concernant la relaxation de dipoles &lastigues

a Bté riéalisé par Snoek en 1939 (75). dans le fer-u avec une faible con-
centration de carbone. Cet effet appelé effet Snoek a &té observé dans
un grand nombre d'avtres métaux de transition ¢.c. qui contenaient des
atomes d'impuretés (H, 0, C et N} en position interstitielie. L'obser-
vation du pic de Snoek par des mesures de frottement intérieur est de-
vense un moyen classique couramment utilisé pour déterminer l1a concen-
tration d'impuretss interstitielles dans les métaux ¢.c.
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Les disTocations provoguent aussi une distorsion du réseau. Leurs champs
de contraintes peuvent donc agir sur les défauts ponctuels.

Les interactions dislecations-impuretés peuvent résuiter d'effets éfasti-
ques, &lectriqués ou chimiques. 57 on ne retient que 1'effet €lastique,
on peut obtenir 3 partir de 1'expression {3.1), pour un défaut ponctuel
auquel n'est associée gqu'une contrainte purement hydrostatique {une im-
puretd substitutionnelle), 1'énergie d'interaction (76):

ur,e) = A S8 (3.3)

ol r,A sont des coordonnées cylindriques autour d'une dislocatien, L'in-
tensité d'interaction A dépend du module de ¢isaillement G,de la compo-
sante coin du vecteur de Burgers et de la valeur de la composante 3.
Si Ja dislocation est purement vis, cette &nergie est z6ro, Cependant,
un défaut ponctuel doit Btre considéré généralement comme une inclusion,
qui a des constantes élastiques différentes des constantes &lastiques

de 12 matrice. Cet effet, caleuld par Bullough et al, (77] pour le cas
des inclusions sphériques, en négligeant la dépendance angulaire pour la
dislocation coin, donne une variation de 1'énergie d'interaction en v <.
Cette énergie est positive pour un atome étranger et négative pour une
lacune.

L'absorption préférentielle des impuretés par les dislocations est une
conséquence de ces interactions. Les propriétés des dislocations sant
fortement affectées, mais cette perturbation dépend, d'une part, du type
d'impureté et, d'autre part, du caractére de la dislocation.

3.2. IMPURETES

3.2.1. Impuretés interstitielles

Le réseau c.c. posséde deux types de sites interstitiels, le si-
te actaédrique et le site tBtraédrique, figure 3.1, I1 ¥ a trois intersti-
¢ces oCtaédriques et six interstices tétraédriques, par atome du réseau.

Figure 3.1. Les sites intersti-
tiels dans lg réseau c.c.:

{2} octaédrigue et (b) tBtra-
édrique

Le champ de contrainte d'un site octaddrigue a la symétrie tétragonale
par rapport & un axe principal coTncidant avec un des axes principaux
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du réseau cristallin. Les coordonnées de ces sites sont {Q,%,l1) ou
{(0,0,1). Dans le ¢as des sites tétraédriques, 1'impureté est entourée
par quatre atomes de la matrice, gui forment un tétraddre irrégulier.
Ces sites_ont des coordonnées du type {5+&,ﬂ} et présentent un axe de
symétrie 4, qui est proche de la symétrie”tétragonale, dans ia direc-
tion <100». 51 on fait correspondre & ces sites la représentation de
dipole élastigue, mentionnée dans la section précédente, on obtient
les valeurs principales i;,A; =i,*, avec 1a direction principale cor-
respondant & ), daps la direction <100:-.

Les impuretés interstitielles dans le nmiobium occupent les deux types

de sites. L'hydrogéne semble occuper le site tétraddrigue d'aprés des
mesures de diffraction de neutrons (78} tandis que la pesition octaédri-
que pour 1'oxygéne, le carbone et 1'azote, est compatible avec Tes me-
sures anélastiques. Ces impuretés peuvent avoir des interactions avec
des dislocations coin ou wis.

3.2.2. Impuretés_subsiitutionnelles

e —Em e R — o — A A

Les impuretés substitutionnelles entrent dans le réseav cristal-
1in a la place des atomes de l1a matrice., Elles ont donc la symétrie du
réseau cubique et peuvent tre considéréps comme centres d'expansion cu
de contraction purs, auxguels on palut associer une pression hydrgstatique.
Les valeurs principales du tenseur de dipole &lastique associé sont
A1 =2z =23, On peut remarquer que 1'intensité de relaxation {(8g.(3.2))
est nulle puisque A =0, ce qui rend inutilisables les mEthodes anélasti-
ques pour obtenir des informations sur les impuretés substitutionnellas
ou sur les lacunes. D'autre part, si on néglige les effets de deuxiéme
prdre, les impuretés substituticonnelles ne devraient pas avair d'interac-
tion avec les dislocations de caractére vis, puisque ces dislocations ne
possédent pas de composantes de contrainte hydrostatique (79). Ce raison-
nement serait valable a1 on considére, d'une part, des faibles concentra-
tions en impuretés substitutionmelles et, d'autre part, seulement 1'effet
de taille,

Les impuretés substitutionnelles peuvent agir comme piéges pour les défauts
ponctuels intrinséques ou extrinségues [BD]v et leur interaction avec des
dislacations ne peut pas &tre euclue.

*La notation utilisée fait correspondre hii = ii
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3.3. PURIFICATION

La makilité des impuretés interstitielles est trés différente de
Ta mobiTité des impuretés substitutionnellas, Les premiéres migrent 3
des températures proches de 1a température ambiante, & 1'exception de
1'hydrogdne qui migre 3 basse température, tandis que les deuxiémes mi-
grent & haute température seulement,

L'éTimination des impuretés substitutionmelles dans le niobium, particu-
1iérement le tantale, est trés difficile par les mé&thodes conventionnel-
les {fusion de¢ zone dans 1'ultra-vide). La diminution de la solubilité
des impuretés gazeuses (H, § et N) avec 1'augmentation de la températu-
ra, & pression canstante, permet de préyoir 1'élimination presque com-
pléte de ces impuretés, par le chauffage & haute température dans 1'uitra-
vide. D'autre part, la réaction CO peut &tre utilisée pour &liminer le
carbone, puisgue la valeur de la pression d'éguilibre du monoxyde de car-
bone dans les solutions solides de niehium contenant du carbone et de
T'oxygéne est d'environ 1073-1072 Torr & 20009C (81]. I1 suffirait donc
de doper 1'échantillon avec de 1'oxygéne & pression et températures adé-
guates. Les guatre réactions suivantes décrivent bien 1°&limination des
impuretés interstitieiles du ntobium;

1y (€] + {0} ==C0 (g}

2) 2 (N} ==N; (9]
(3.4)
3) () ==H; (o]

iy
4) x(3%) + (0} ==b 0 {g)

oi les crochets signifient gue les atomes sont en solution solide et
le petit g signifie que les substances sont dans la phase gazeuse.
Pour simplifisr, les rdactions représentant les &vénements gqui ont
Tieu a la surface ont 618 omises. Ces réacticns, gui incluent la diz-
spciatian de la molécule du gaz en atomes et leur adsorption a la sur-
face du métal, déterminent dans la plupart des cas les cinétiques des
processus de penétration et de dégazage,

Dans la pratique, usuellement, plusieurs réactions ont lieuw simultané-
ment et, dans la plupart des cas, ne sont pas indépendantes les unes des
autres, mais étroitement lifes. Les investigations de Fromm et al.[R1)
ont montré qu'il y a superposition de la rBaction 4) avec les réactions
suivantes:

[

5} HgD Hp + [0} (3.5

6y 0, == 2 (0]

quand lTes métaux réfractaires sont recuits & haute température et sous
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des pressions suffisamment faibles en oxygéne et vapeur d'eau. Le résultat
de ces processus sera 1'atteinte d'un état stationnaire dans lequel la
concentration de 1'oxygéne en solution solide dépend de la pression et de
la température de 1'&chantillon. Dans un essai de dégazage & haute tempe-
rature et dans 1'ultra-vide, il y a toujours des gaz tels que H,, N;, 0;,
Hs, CHy,, €0, etc. Pour purifier les Echantilions, on s'est basé, d'une
part, sur !'article de Schultz (82) et, d'autre part, sur les considéra-
tions de Fromm et al.(81].

2.3.1. Installation & ultra-vide

Une installation & ultra-vide Balzers type UTS 500 a &t& utilisée
pour la purification des échantillons. Une unité de contrdle du pompage
automatique UPS 4 enclenche les pompes a palettes et turbomeléculaira, Un
four d'étuvage commandé par un appareil de commande du type UAS 4, permet
le contrdle automatique de température et de duréa d'stuvage de 1'instal-

lation.

La mesure du yide est faite au moyen d'une jauge & cathode chaude IMR,
connectée & un manométre IMG-UZ.

Un pompage supplémentaire est réalisé d'une part, par une réfrigération

a 1'azote liquide, avec un dispositif de régulation et d'alimentation de
LN, et, d'autre part, par la sublimation de titane, avec une pompe US5-2.
Tous les appareils mentionngs ci-dessus sont fabriqués par Balzers.

tn ce qui concerne le chauffage des échantillons, on & uvtilisé deux métho-
des, Les fils avec un diamétrc de 1,2 mm ont &té chauffés par application
directe de courant fourni par une source de puissance c.c. HA69C Hewlett-
Packard. Pour les fils de 3 mm, cette méthode était impraticable et on a
chaisi 1a méthode de chauffage par induction magnétique a haute fréquence
aly moyen d'un générateur HUttinger du type IG 20/400. Un inducteur én cui-
vre avec 33 spires et un diamétre de 10 mm a été utilise.

La mesure de température a &té faite a 1'aide d'un pyrométre QP3, Leybold-
Heraeus .

Le dopage avec de 1'oxygéne a &té réalisé au moyen d'un ensemble constitué
d'une soupape servomécanique et d'un contrdleur automatigue de pression,
Granyille-Philips. La valeur de 1a pression dans ]'enceinte fournie par le
manométre IMG-U2 au contrfileur de pressjon, permet & celui-ci de comparer
cette valeur avec celle de référence et de commarder 1a vanne réglant le
débit d'oxygéne. '



3.3.2. Préparation des_échantillons

31.3.2.1. Fil de 1,2 mm de diamétre

Les &chantillons utilisés dans Te pendule Kinnor doivent aveir
yne longueur utile de 100 mm, donc une longueur minimale comprise entre 130 et 140
mm, Les premiers essais ont montré que la forme géoméirigue plus adéqguate
i ce type de dégazage est celle indiquée 3 la figure 3.2. Cette gBométrie

Figure 3.2, Forme de 1'échan-
tillon pour le chauffaoge par
application directe de courant

140 mm

= 4H) =+

empéche que le fil se plie au fur et 3 mesure que 1'échantillon devient
plus pur. De cette fagon on n'introduira pas de nouvelles dislocations en
essayant de le redresser, aprés le deégazage.

Le dégarzage est réalisé en trais étapes. Premi&rement, 1'é&chantillon esl
chauffé 3 environ 1473K pendant sept heures sous un vide proche de 5x1071'°
Torr. Aprés ce traitement, on coupe le courant et on introduit de 1'oxy-
géne jusqu'a 1a pression de 107% Torr, afin d'é&liminer le carbone [para-
graphe 3.33. Lorsque |'équiltibre est &tabli, on chauffe jusqu'a Z2173K et
1'échantillon ect maintenu trois heures a cetie température sous pression
d'oxygéne de 1 & 3x107% Torr. Ensuite, on coupe 1'entrée d'oxygéne et 1'é-
chantillon est maintenu trois heures & 2600K. A la fin de ce recuii, la
pression dans 1'enceinte est considérée comme pression de recuit. Elle est
d'enviren 7x107!*Torr. La température est mesurée dans la partie horizon-
tale inférieure de 1'échantilion. Les trois étapes ont eu pour but, 1'éli-
mination de 1'hydrogéne, du carbone, de 1'oxygéne et de 1'azote, respecti-
vement, Aprés le recuit, le courant est coupd et 1'échantillon ast laissé
spus haut vide pendant le refroidissement jusgqu'd la tempdrature ambiante.

Aprés ce traitement, 1'échantillon passiéde une structure bambou avec des
grains de 1 & 2 mm de Tongueur.

3.3.2.2. Fil de 3 rm de diamdtre

Les eéchantillons utilisés dans 1'installation BONGO doivent avoir
un diamétre de 3 mm et une longueur proche de 40 mm.

Pour chauffer ces échantilions, on a utilisé un inducteur de 10 mm de dia-
metye fixd & la partie inférieure de 1'enceinte. Le serpentin en cuivre a
une section de 3 mm? pour Tz r&frigération & 1'eau. L'E&chantillon est soli-

y T E M
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daire da la partie supérieure mobile de 1'enceinte au moyen d'une suspen-
sion isolée de 1a cloche. La fermeture de 1'installation permet 1'intro-
duction de 1'&chantillon 2 1%intérieur du serpentin inducteur. Sur la fi-
qure 3.3 est montrée Ta suspension de 1'&chantillon, aussi en nicbium
préalablement d&gazé. Cette partie est vissée dans 1'&chantillon od un

Figurz 3.3. Echantillon suspension
et suspension niobium
pour le chauffage par
induction magnétique
echantillon

trou de 1,5 mm de diamétre et d'environ 2 mm de profondeur a &té percé.

Chaque échantillion a &té recuit sous des conditions particuliéres gui
seront décrites dans la partie expérimentale.

3.3.2.3. Concentration des impuretés aprés purificatiaon

Les données qui seront mentionnées par la suite concerment
sedlement Tes échantillons de 1,2 mm de diamétre, donc les échantillons
utilisés & basse fréquence parce gue ces &chantillons ont subi des trai-
tements thermigques trés précis. Les échantillons de 3 mm de diamétre
n'ont pas subi le traitement pour eniever 1'hydrogéne, et seulement le
dernier échantillen utilisé (Nb4 ) a subi le traitement de décarburisa-
tion. On peut avoir une idée de la concentration en oxygéne par la mesure
de T1a hauteur du pic de Snoek, Un seul Echantillon de 3 mm a subi le
traitement décrit au paragraphe 3.3.2.1. Il 2 &té utilisé dans les expé-
riences de microscopie &lectronique.

Aprés le traitement de purification décrit précédemment {paragraphe
3.3.2.1), la concentration des impuretés dans les échantillons de 1,2 mm
devrait étre d'environ 100 ppm at d'hydrogéne (83) et 10 ppm at d'oxygé-
ne, carbone et azote [84). En ce qui concerne Tes impuretés substitution-
nelles, on peut admettre que leur concentration n'a pas changé.
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3.4, DEFORMATION DES ECHANTILLONS

Les echantillons de 3 mm de diamétre, aprés le traitement de puri-
fication, présentaient une structure bambou avec des grains variant entre
2 et 7mm. I[Ts ant &t& d&formés en campression & 1a température ambiante
et & 1a température de 1'azote liquide [77K). Le dispositif utilisé pour
Ta déformation (figure 3.4) est constitud de trois pidces cylindrigues,
dont la pidce centrale est percée dans la partie axiale, présentant un
diam&tre un peu supérieur & 3 mm, La compression se réalise avec ]'échan-
tillon placé & T'intérieur et en superposant les trois parties. Un petit

A Figure 3.4. Dispositif pour déformer
— les échantillons de 3 mm de diamé-

! tre

.

cylindre de hauteur variable suivant le taux d'écrouissage qu'on deésire
est mis entre 1'échantillon et une des deux bases. La déformation § bas-
se température est rBalisée avec 1'ensemble dans un bain d'azote liguide.
L'ohservation des grains a montré que la déformation €tait restreinte &
gquelques uns, tandis qu'il y en avait d'autres non déformés,

3.5, EXPERIENCES DE FROTTEMENT INTERIEUR

3.5,1. Echantillons utilisés a moyenne fréquence

. e — e — T s

Quatre &chantillons ont &té utilisés dans les mesures du frotte-
ment intérieur ot de la fréguence, Ces &chantillons numérotés de 1 a 4,
ont subi les traitements de purification montrés sur le tableau 3.2.

3.5.2. Recuit linéaire

ok e LA AR - ——

Les mesures du frottement intérieur et de la fréquence ont &té
réalisées en fonction de la température. La vitesse de montée &tait com-
prise entre 0,5 et 19/min.
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Echantillon Temps {min) | Température {K) | Vide {Tofr} PD2 {Torr)
No 1 a0 2500 4x10™° -
Nb 2 40 2500 4x10°% -
Nb 3 20 2500 . 4x1p78 _ -
Hb 4 300 2173 Tx10-6
480 2300 6x10°1°

Tablequ 3.2.

Lorsque la température maximale de 1a mesure est atteinte, le courant
st coupé et le refrpoidissement se fait soit rapidement, guand il ¥ a

de 1'heélium dans 1'enceinte et gque Te cryostat est plongé dans de 1'azo-
te liquide, ou trés lentement quand on fait la mesure sous haut vide

(£ 107° Torr).

3.5.3. Principaux_resuliats

3.5.3.1. Echantillgn Nb 1

Adrgs le degazage et le tournage pour éliminer le trou, la
longueur %, &tait de 37,2 mm. La premiére déformation 3 température am-
biante a &t& de 0,3 mm {0,8%) et avait pour but de créer un réseau de
disliocations qui permettrait d'obtenir des longues dislocations vis aprés
deformation a basse température. Cette derniére est effectuée & 77K et
correspond a4 une déformation de 2%.

Aprés déformation, 1'échantillon est chauffé Jusqu'da la température am-
biante et monté dans 1'installation BONGD, a la pression de 1 Tarr de
gaz d'hé&lium.

L'amplitude maximaie de mesure est de 2,5x107% et Ja vitesse de chauffage
de 1%/min. Les résultats sont présentés sur la figure 3.5,

Le pic o, est observé & 240K, Un recuif & 320K n'a pas eu d'influence sur
le spectra. Les recuits & partir de 340K diminuent 1'amplitude du pic o,

et du fond de frottement int&rieur dans la région de tempdrature au-dessus
du pic. La tempé&rature du pic est pratiquement constante jusqu'au recuit

& 400K, mais elle diminue pour des recuits & des températures supérieures.
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Figure 3.5. Evolution des spectres du frottement intérieur
et de la fréguence lors de recyits linéaires indiqués,
aprés une prédéformation de 0,8% & la température ambiante,
sUivie de 2% a 77K

Les recuits provoguent aussi une augmentation de la fréguence de vibra-
tion de 1'&chantillon, pour des températures supérieures & l1a tempéra-
ture du pic ;. On peut aussi noter 1'augmentation du frottement inté-
rieur dans la région du pic de Snoek d0 & 1'oxygéne {~B20K) gui péné-
tre a partir des recuits 4 560K, Le recuit final & 700K provoque une
augmentation de la fréquence dans tout 1'intervaile de température de
mesure, d4 1'exception de ta réagion du pic de 1'oxygéne, od il ¥ a une
chute de la fréguence correspondant au défaut de module de ce pic.

3.5.3.2. Echantiilon Hb 2

Cet &chantillon, dégazé dans des conditions identiques & celles
de 1'&chantillon précédent, a &té monté dans 1'installation aprés degaza-
ge, Les mesures du frottement intérieur et de la fréquence, qui sont pré-
sentées sur la fiqure 3.6, ont &6té réalisées sous un vide dynamigue de
10°% Torr, £=2,5-107% et une vitesse de chauffage de 0,7%/min.

Les variations des spectres de frottement intérieur et de 1a fréguence

sont similaires 4 celles observées ayec 1'&chantillon Nb 1. On peut noter
que le frottement intérieur a une valeur faible et que la température du
pic n'a presque pas varié aprés un recuit 3 395K. Les deux premiers recuits
ont provogué une diminutieon importante du fond de frottement intérieur.
C'est aprés le deuxiéme recuit (440K) que le pic o, se déplace vers les
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Flgure 3.6, Evolution des spectres dy frottement intérieur
et de la fregquence lors des recuits indiqués, aprés le
dégazage

basses températures. A des températures proches de 500K, Te fond de frot-
tement intérieur diminue, Cette chute avait déja étée observée dans 1'ex-
périence précédente,

3.5.3.3. Echantillon MNb 3

Dans le tableau 3.2 on peut noter gue les conditiens de dégazage
de cet &chantillon sont identiques aux conditions imposées aux échantil-
lons précédents, 2 1'exception du temps qui a &té réduit de moitié. Aprés
dégazage, 1'&chantillon ayait une longueur de 41,2 mm. 11 2 &té monté
dans 1'installation ayec une pression de 1 Torr de gaz d'h&lium. La pre-
midre mesure réalisée entre la température de 1'azote liquide et la tem-
pérature ambiante correspond 4 la courbe 1 de la figure 3.7. Aprés cette
mesure, 1'échantillon a &té déformé de 3% 4 la température de 1'azote 13-
quide, Les mesures de frottement intérieur et de fréquence ont été effec-
tuéns dans les mémes conditions qu'aprés dégarage, avec chauffage de 10/
min et une amplitude de mesure de 2,5x10°%, Aprés ces mesures, la téte
de mesure a &té& placée dans 1'installation d'ultra-vide. Les mesures sui-
vantes (courbes Z-8) ont été réalisfes avec la méme amplitude de mesure,
vitesse de chauffage 0,5%min et sous une pression toujours inférieure i
2x107? Torr.

L'évolution du spectre de frottement intérieur et de la fréquence en fonc-
tion des recuits semble étre identique aux cas précédents. Nous remarquons
que les recuits réalisés a des températures de 340K, 420K et 530K, nrovo-
quent une diminution importante du fond de frottement intérisur. Par con-
tre, les recuits effectués 3 des températures de 370K, 470K et 760K, ne
provoguent pas de diminution aussi importante, On observe & nouveau la di-
minution dy frettement intérieur vers 509K et le pic de Snﬂek di a 1'oxy-
géne, mais 1] ne semble pas croitre,
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Flgure 3.7. Evolution des spectres de frottement intérieur
et de la fréguence lors des recuits indiques, aprés défor-
mation de 3% a 77K

La variation de la fréguence entre la courbe 1 et Ta courbe 2 est due
principalement @ la diminution de la Tangueur de 1'échantillon {(a2=1,2
am}, On peut remarquer gue le recuit & 760K n'a pas provogué 1a méme
variation dans Ta fréguence que e recuit & 700K dans 1'e&chantillon Nb 1
(figure 3.5, courbe 12), Cette variation de la fréquence est due proba-
blement 3 la saturation des dislocatians par les atomes d'oxygéne, ce qui
a été avité dans la mesure effectude 3 1'yltra-vide,

Aprés les mesures en fonction des recuits linéaires, présentéss sur la
fiqure 3.7, on a réalisé des mesures du frottement intérieur en fonction
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Figure 3.8, Evolution de 1'amplitude du pic d'oxygéne
Tors des recuits isochrones effectués & 770K sous les
pressions indiquées
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de la température, aprés des recuits isachrones {5 hoeures & 770K) sous
diverses pressions. Les résultats sont montrés sur la fiqure 3.8, La
courbe 1 obtenue apriés un recuit sous une pression de 2x1077 Torr n'a
pas montré d'évelution par rapport & la courbe 8 de la figure précéden-
te. Par contre, on a observé une pollution de 1'échantillon aprés le
recuit sous une pression de 2x107° Torr (figure 3.8, courbe 2). La cour-
ba 3 de cette méme figure mortre le pic de Snoek diG & 1'oxygéne, aprés
le recuit sous pression de 1 Torr de gaz d'hé&lium. La hauteur du pic de
Snpek aprés purification correspond & une concentration d'oxygéne pro-
cha de 15 ppm at.

3.5.3.4. Echantillon Kb 4
Cet dchantillon a &té dégazé dans des conditions qui devraient
permettre 1'élimination du carbone {cf. tabieau 3.2}.

La courbe | de la figure 3.9 a été obtenue aprés ce traitement, Aprés dé-
formation de 3% & la température ambiante, on a mesuré la courbe 2. Une

 JPTIY Finviz |
L0k 43
10
<42
2, _
Ul‘ ; Apres degazage
2: 3% compression 300K a
3 01% “ T
1.0 ‘ &0 0" " TN
§: " recult GBOK
T{K) {40

00 300 : 500 700
Figure 3.9, Evolution des spectres de frottement intérieur
et de la fréquence lors des traitements thermomécaniques
indiqués, aprés dégazage

trés petite déformation de 0,7% a 77K n'a pas medifié les spectres de
frottement intérieur et de fréguence. Une derniére déformation de 1%

a4 J7K a fait diminuer le pic oj. Ces mesures ont &té effectuées sous
pression de 1 Torr de gaz d'hélium, & une a2mplitude de mesure de 2,5x10°°
et avec une vitesse de chauffage de 1%min. Les mesures correspondant

aux courbes 4 et 5 (partie au-dessus de la température ambiante) ont &té
realisées dans 1'installation uttra-vide & 12 méme amplitude de mesure,
s0U5 Un vide meilleyr que 2-10°% Torr et 3 une vitesse de chauffage de
0,5%/min. La partie basse température de la courbe 5 a &té mesurde dans
le cryostat & azote liguide.



Un observe une nette diminution du fond de frottement intérieur vers 350K
et 500K. I n'apparait pas de pic de 5Snoek d0 & 1'oxygéne, ce qui démon-
tre 1'efficacité du vide dans le traitement de dégazage (tableau 3.2).
Une remargue importante est que la déformation & basse température provo-
que une diminution de 1'amplitude du pic o, .

3.5.4. Stades de restauration

b k- -

Une caractéristigue commune a tous les spectres abservés est la
diminution irréversibie du fond de frottement intérieur accompagnée de
1'augmentation de la fréguence de vibration de 1'échantillon en fonction
de la température, figure 3.9, courbes 4. Sur cette figure, on remargue
trais pentes négatives du fond de frottement intérieur au-dessus de 300K.
La premiére entre 300K et 360K, la deuxiéme entre 360K et 410K £t la troi-
siéme légérement au-dessus de S00K. Sur la figure 3.7, on chserve aussi
des pentes négatives, mais cette fois-ci intercalées de régions avec des
pentes plutdt nulles. Ces régions correspondent aux intervalles de tempé-
rature 360K-400K et 430K-510K. Une premigre classification des stades de
restauration serait donc la suivante: stade X {>320K-370K}, stade Y
{390K-430K) at stade 7 {510K-550K). Deux phénoménes peuvent &tre 3 1'ori-
gine de ces stades: um épinglage des dislocations par des défauts ponc-
tuels {intrinsdgues ou extrinsdgues) ou un réarrangement du réseau des
dislocations. La seule condition qui s'impose st que les dislocations
sojent mobiles aux temp&ratures ol les phénoménes sont observés, autre-
ment dit, qu'elles contribuent au fond de frottement intérieur. Afin de
pouvpir associer chague stade observé & un phénoméne bien précis, on a,
d'une part, comparé nos mesures avec des mesures de résistivité &lectri-
gque résiduelle et, d'autre part, observé 1'influence de ces recuits sur
ies divers stades de restauration du pic o,

3.5.4.1. C(omparaison avec des mesures de résistivité électrique

FPour cette comparaison on a choisi le travail effectué par
Faber et al1.{85}. Trois types d'échantillons de niobium ont &té utilisés
dans ce travail: des échantillons de haute puretd, des échantillons dopés
avec de 1'oxygéne et des Echantillons dopés avec de ]1'azote. Aprés irra-
diation aux Alectrons 4 basse température, les échantillons subissent
des recuits isochromes {10 minutes) & des températures entre 4K et 600K,
la mesure de la résistivité &tant toujours effectuée a 4,2K. Les résul-
tats de ces mesures sont présentés schématiguement sur la partie supé-
rieure de l1a figure 3.10. Dans la partie inférieure, pour comparaison,
on a dessing les spectres de frotiement intérieur de la figure 3.7
(T‘>Tamb]. Ces spectres ont ét& choisis d'une part, parce que les mesu-

res réalisées 4 1'ultra-yvide exciuent la pollution de 1'échantillon
{paragraphe 3.5.3.3) et, d'autre part, ce résultat met clairement en évi~
dence les divers stades de restauration, Néanmoins, on doit remarquer

que cette comparaison n'est pas tout & fait correcte puisqu'on a reporté
en abscisse la température de mesure (frottement intérieur) et la tempé-
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Figure 3,10. Restauration de la ré&sistivitd électrigue
"~ en fonction de Ja température de recuit {partie supé-

rieure} et frottement intérieur et fréguence d'excita-
" tion pris de Ta figure 3.7

rature de recuit (résistivité). Toutefois, on constate que Te stade X
se gitue entre 1'unique stade de résistivité ohseryd dans 1'échantiilon
de haute pureté et le stade de résistivité commun aux échantillens dopas.
le stade Y est trouvé & des tempEratures plus basses que e stade de
migration de 1'oxygéne et le stade 7 correspond bien au stade de migra-
tion de 1'azote.

3.5.4.2. Influence des stades de restauration sur le pic o

L'influence des recuits sur le pic ay peut &tre résumée de la
fagon suivante: les recuits réalisés dans e domaine de température cor-
respondant au stade X font diminuer le fond de frottement intérieur,
T'amplitude réelle et la température du pic restant constantes, tandis
que les recuits correspondant aux autres stades diminuent 1'ampiitude et
la température de ce pic (figures 3.5 et 3.6).
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3.5.5. Interprétation des résultats

Pour interpréter les stades de restauration observés, nous compa-
rerons |'évolution du pic a, en fonction des températures de recuit, 1'évo-
lutien du fond de frottement htérieur et les mesures de restauration de
la résistivité &lectrique, figure 3.10.

Comme on vient de le préciser (paragraphe 3.5.4.2), le changement réel

de 1'amplitude et de la température du pic «, se produit a des températu-
res de recuit qui correspondent aux stades Y et 7, mais pas au stade X.
51 on admet que les contraintes interpes sont faibles, ce qui est certai-
nement le cas pour 1'échantillon Nb 2, on peut affirmer qu'il ¥y a diminu-
tion de la longueur des dislocations & partir des recuits au-dessus de
400K, mais pas avant {37). Ce fait nous permet d'associer le stade Y 3

la migration de 1'oxygéne et le stade 7 & 1a migration du carbone et/ou
de 1'azote, Ces impuretés épinglent les dislocations pendant le déroule-
ment des mesures, ce qui se traduit, d'une part, par une chute du frotte-
ment intérieur et, d'autre part. par la diminution de 1'amplitude et de
la température du pic o;. L'échantillen Nb 4 ayant subi un traitement de
décarburisation, il est probable que le stade Z soit du principalement

4 la migration de 1'azote. En ce qui concerne le stade X, il est probabie
qu'il spit d0 & un réarrangement du réseau des dislocations vis pour les
raisons suivantes: a} il n'y a pas d'influence directe de ce stade sur

Te pic a; (s'i1 était di & un épinglage des dislocations, ¢a devrait se
répercuter sur 1'amplitude et la température du nic ooy ), b)) la diminution
du fond de frottement intérieur a lieu & partir de la température voisi-
ne du maximum du pic a;, c.a.d., vers 230K, qui est Ta température cri-
tigque 3 partir de lagquelle les dislocations vis acquiédrent une certaine
mobilité, qui leur permet de contribuer 4 ce fond, et <) il n'y a pas

de stade de restauration de la résistivité &lectrique, c.d.d,, stade de
migration des défauts ponctuels, dans la région de température correspon-
dant 4 ce stade.
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J.6. CDNCLUSION

3.6.1. Proposition pour les mesures 3 basse fréguence

Ces résultats montrent qu'une condition nécessaire pour 1'observa-
tion du pic vy, qui doit se situer A& une température proche de 480K i de=
fréguences moyennes, s on utilise la valeur de 1'@nergie d'activation
de 0.6 eY¥ proposée par Conrad (B6), est 1'@limination des phénoménes res-
ponsables du stade X et du stade Y, L'Silimination du stade X pourrait étre
réalisde en stabilisant le péseay des dislocations vis, Cependant, cette
stabilisation exigerait une étude approfondie des conditions de création
et de restauration de ce réseau. la situation idéale consisterait & dépla-
cer le pic v & des températures inférieures 4 celles du stade X, c¢.d.d.,
diminuer Jja frégquence de sollicitation de 1'échantillon, Une solution pas-
sible sergit d'effectuer les mesures sur un pendule de tarsion, Cette so-
Tution réglerait aussi le probléme du stade ¥, puisgue le pic v pourrait
&tre obseryé avant que l1a migration des impuretés vers les dislocaticns
ait Tieu,

Tous ¢es faits montrent la nécessité, d'une part, de travailler 3 basse
fréguence et sur une installation qui permet la déformation & basse tem-
pératura, et d'autre part, de faire une Etude des conditions optimates
peur 1'observation du pic y.
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CHAPITRE 4

RELAXATION v

4.1. RESULTATS DU FROTTEMENT INTERIEUR A BASSE FREQUENCE

4.1.1. Aprés degazage

Aprés le traitement de purification décrit au paragraphe 3.3.2.1.,
un échantillon a été monté dans le pendule. Le résultat d'une premiére
mesure réalisée entre la température de 1'azotée liquide et l1a température
ambiante, 4 la fréguence de 1,3 Hz, est présenté sur la figure 4.1, cour-
be a. Un pic de trés faible amplitude situé entre 100K et Z00K est obser-
vé, ainsi qu'une augmentation du fond de frottement intérieur, qui atteint
6x107% & 14 température ambiante. La presque inexistence du pic o situd
4 150K (paragraphe 1.5.4.2.1) peut étre expliguée, d'une part, par la
faible densité des dislocations aprés le traifewent thermique & haute tem-
pérature et, d'autre part, par Te fait que les dislocations sont &pinglées,
soit pendant e recuit & haute température, soit pendant le refroidisse-
ment jusqu'd la fempérature ambiante,

4.1.2, Apres déformation a 1a température ambiante

4.1.2.1. En torsion

Aprés la premiére mesure sans déformation, 1'échantillon subit
une déformation en torsion & la température ambiante, Cette déformation
consiste en une tarsien de la partie infErieure de 1'&chantillon par rap-
port @ la partie supérieure {(cf. chapitre 2). L'amplitude maximale de
chaque torsion est de = et Je nombre de cycles aller et retour dans les
deux sens dépend du taﬂx d'&crouissage désiré. La déformation totale de
1'&chantillon est, dans ce ¢as, de 3%. Aprés déformation, !'échantilion
est refroidi jusgu'd la température de 1'azote liquide et la mesure effec-
tude a une vitesse de 19/min. Le résultat est présentd sur 1z figure 4.7,
courbe b, On observe que la déformation a développé non seulement le pic
&y, Mais aussi sa partie haute température.

4.1.2.2. En traction

La traction a été effectyée ave¢ un &chantillon dégazé dans les
mémes conditions. Aprés dégazage, deux pinces ont &té& fixées aux extrémi-
tés de 1'&chantillon. La longueur libre de 1'échantilion est alors de
100 mm. Le montage de 1'échantillon dans une machine Instron TTCNL a &t&
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, Figure 4.1. Influence du mode de déformation & Ta
température ambiante sur le spectre da frottement
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effectué en serrant sur ces pinces, La traction a 8t8 réalisée 3 la tem-
pirature ambiante, avec une vitesse de déformation €=7x107% s™!; 1a lon-
gueur finale de 1'&chantillon est de 103 mm, Enfin i1 a été nécessaire

de changer les pinces pour monter 1'é&chantillon dans le pendule. Le ré-
sultat de cette mesure est présenté sur la figure 4.1, courbe c. L'am-
plitude du pic o; est inférieure a celle de Ta courbe b, méme 57 on
soustrait de ceiie-ci 1a contribution du frottement intérieur cdté hau-
te température du pic.

4,1.3. Déformation & basse température

Aprés les résultats obtenus avec les échantillions déformés en
traction et en torsion, il nous a paru plus intéressant d'utiliser te
premier mode pour la d&formation., En effet, le spectre de frottement in-
térieur obtenu aprés déformation en traction {figure 4.1, courbe c) est
moins camplexe qu ‘apras torsion {courbe b). La tempErature de 160K a &té
choisie parce qu'eTle se situe entre la température du maximum du p1c o 81
et la température T_ (paragraphe 1.4.2.}.

4.1.3:1. Aprés dégazage

La figure 4.2 montre les courbes de frottement intérieur en
fonction de la température de mesure pour un &chantillon dégazé (cour-
be 2) et soumis & une déformation de 1% &n torsion & 160K {courbe b}.

On Observe que le pic oy aprés le dégazage est plus développé que dans
1'échantillon précédent {figure 4.1), ce gui peut &tre di & la manipula-
tion pendant le montage dans Te pendule (désépinglage des dislocations
et/ou création de nouvelles dislocations). On observe également gue la
défermation & 160K change de fagon importante le spectre de frottement
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intérieur. Trais pics ont &té créés, le premier vers 120K (o )({paragra-
phe 1.5.4.2.1), le deuxieme trés petit vers 230K (P,} et le troisiéme
dont 1'amplitude est comparable au premier, vers 280K {P;). 11 est trés
difficile de dire si le pic a; a évolué. Un des deux pics P, ou P, doit
étre le correspondant au modéle FDD sur les dislocations vwis. 51 1'on
prend en considération les observations de frottement intérieur & basse
fréquence [67,55,611, qui placent ce pic environ 30 degrés au-dessus de
la température T. {paragraphe 1.5.5),7e phénoméne dl au FOD sur les vis
devrait &tre le pic & 280K (P:). Nous 1'appellerons relaxation v.

4.1.3.2. Aproés une prédéformation & température ambiante

La figure 4,3 présente deux courbes de frattement intérieur,
Ta premiére {a} aprés ung déformation de 3% en traction & la température
amhiante et 1a seconde {b), aprés une déformaticn subséguente de 1% en
torsion & 160K. On observe que 1'amplitude du pic oy a faiblement dimi-

S

b Aprds 1% Tarsion 180K

spectre lors de la déforma
| tion a basse température,
aprés une pradéformation a
1a température ambiante

{ a Yoo Figure 4.3, Evolution du

Tk}

100 00 1]

nué et que les courbes b des figures 4.2 et 4.3 sont similaires. Les am-
plitudes des autres pics n'ont pas vari&. A partir de ces deux expérien-
ces, i1 est difficile d'affirmer gque Te réseau créé par 1a prédéforma-
tion favorise la création du pic v, puisque, d'ume part, la variation
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de 1'amplitude du pic «; est faibTe {la densité des dislocations parti-
cipant au phénoméne est petite) et que, d'autre part, les pics qui sont
créés (o, P, et v} ont 2 peu prés la méme amplitude.

4.1.4. Influance des recuits 1indaires

Dans le but d'obtenir des informations sur la restauration, nous
avons procédé de la méme fagon que dans Tes masures & Tréguence moyenne
{paragraphe 3.5), c.&4.d., en observant ]'évolution des spectres de frot-
tement intérieur et de la fréquence de sollicitation en fonction des re-
cuits linBaires dans 1'intervalle de température allant de 200K & 350K
(stade X de la restauration}. La figure 4.4 montre 1'évoiution du frotte-
mant intérieur d'un &chantillon dégazé et prédéformé 2% en traction a la
température ambiante. La courbe a a até obtenue aprés une déformation
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Fgure 4.4, Evolution du spectre lors des recuits
lin&éaires entre 200K et 300K

de 1% en torsion & 160K, et les courbes b & g, aprés des recuits 1i-
néaires a 200K {b), 220K {c), 240K (d), 260% [e}, 2BOK {f) et 300K {qg].
A partir du recuit d 200K, i1 y a modification du spectre de frottement
intérieur: 1'amplitude du pic a,; diminue tandis que Te frottement inté-
rieur augmente dans la région du pic a, et du cdté haute température de
ce pic (courbe b et suivantes). D'autre part, les recuits jusqu'd des
températures proches de 260k ont un effet important sur le frottement
intérieur cOHté basse température du pic ¥y, région ol apparait le pic
P:. Pour des températures compriszes entre 260K et 300K, 1'effet des re-
cuits semble diminuer. Les résultats des recuits dans 1'intervalle de
température corvespondant au stade ¥ sont présentés sur la figqure 4.5.
L'échantillon utilisé pour ces mesures est celui dont les résultats
sont présentés sur Ta figure 4.3. Les courbes a & c présentfes sur la
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figure 4.5 ont &té obtenues aprés des montées linéairas & 300K (a).
327K (b) et 347K (c). Les recuits & 327K et 347K ont &liminé le pic v.
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Figure 4.5, Evalution du
spectre lors des recuits
linéaires entre 300K et u
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On observe que 1'élimination du pic y n'a pas affecté 1'amplitude du
pic my. Ce résyltat confirme notre conclusion aprés les mesures &
moyenne fréquence {paragraphe 3.5.4.2): 1'effet des recuits réalisés
dans 1'intervalle de température correspondant au stade X apparait princi-
nalement sur le fond de frottement intérieur plutft que sur 1'amplitu-
de du pic o,. L'ensemble de ces résultats pose la question suivante:

en admettant que le pic a 280K est le pic v {dont 1'origine est dus aux
dislocations vis) et que le stade ¥ soit di a la migration des défauts
ponctuels, comment peut-on expliguer gue ces défauts migrent vers les
dislocations vis et ne migrent pas vers les. dislocations & 71% 7 Ne se-
rait-il pas plus logigue dfadmettre un réarrangement du réseau des dis-
lpcations vis ?



4.2, ETABLISSEMENT D'UN CRITERE POUR DEVELOPPER LE PIC v

Four pouvoir &tudier le pic v, ¢.d.d., déterminer ses caractéristi-
ques de relaxation, i) est nécessaire, d'une part, de le développer et,
d'autre part, de le stabiliser, A cet effef, nous avons étudié 1'influen-
ce de la température de déformation sur 1'amplitude du pic pour un taux
de déformation constant. La tempé&rature optimale de défarmation a ainsi

pu &tre déterminée. Enfin, 1'influence du taux de déformation @ la tem-
pérature optimale sur 1'ampiitude du pic a été observée,

4.2.17. Influence de la_température de déformation

——— i —— L i A b e =i A et vy e

Four cette série de mesures, nous avons utilisé trois échantil-
lons dégazés dans les mémes conditions et déformés & la température am-
biante. Le taux de déformation a2 &té de 3% et la vitesse de cdéformation
de 5x1077 57!, Ensuite, ces échantillons ont subi ure déformation de 1%
en torsion & des températures comprises entre 7/K et 200K. La premiére
a 77K, 13 deuxieéme 4 160K et la troisiéme & Z200K. Les spectres cbtenus
aprés ces traitements correspondent aux courbes b sur les figqures 4.6,
4.3 et 4.7, respectivement. Le troisiéme &chantillon a &t8 recuit au . .

1 .0 =
ate PENEHT L asrbs 37 Troction Taw
B:A#E 1% Torsion 77K
0
Figure §.6. Evolution du
spectre pour un taux de
. déformation de 1% & 77K
4a -
b
[
S — s L ALY
g 200 106

cours de cette mesure jusqu'a 347k, pour &liminer le pic ¥ (courbe a,
figure 4.8) et redéformé & nouveau 1% en torsion & 230K {courbe b, figu-
re 4.8). Ce procédé a été répété encore une fois, avec ce méme &chantil-
Ton, Ta déformation de 1% se réalisant & 260K (figqure 4.9, courbes a

et p). Les valeurs obtenues 3 partir de ces figures sont présentées sur
le tableau 4.1. Sur la figure 4.10 on a reporté T'amplitude du pic v

en fonctian de Ta temp&rature de déformation, peur une déformation to-
tale de 1% en torsion. Cette courbe montre que la température de défor-
maticn optimum est comprise entre 160K et 200K. En extrapolant la cour-
be de la figure 4.10 vers la température ambiante, le pic y doit avgir
une amplitude presque nulle. Ceci est confirmé par les mesures effectusdes
aprés des dé&formations 4 la température ambiante {courbe a, figures 4.2,
4.6, 4.7). _
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Flgwre 4.10. Hauteur du pic y en fonction de la
température de déformation pour un taux de
déformation totale de 1%

Le résultat présenté sur la figure 4.10 est en accord avec le fait que
la température de fransition du niecbium (T« 230K), indigue une certai-
ne mebiiité des dislocations vis sous de faibles contraintes, qui per-
met un réarrangement du réseau des disleoccations vis. Ce réarrangement

Figure Température de Amplitude du pic ¥
=1 . L]
déformation {Tdef} qmax 10
4.6 77K 5
4.3 160K 10
4.7 200K 14
4.8 230K B
4.9 ZbOK Z

Tablecu 4.7.

a ainsi pour conséguence ung diminution de 1'amplitude de la relaxation +.
Enfin, 1a mobilité des dislocations vis permet la création de dislocations
mixtes et & 719 par activation des sources de Frank-Read. En effet, 1'aug-
mentation de la densité des dislocations & 719 favorise la relaxzation o,

dont le développement est bien observé sur les figures 4.7, 4.8 et 4.9,

4 partir des déformations & la température de 200K,
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Influence du taux de déformation

--------------------------------

4.2.2.

A la température optimale de 200K, nous avons &tudié 1'influence
du taux de déformation sur 1'amplitude de Ta relaxation vy. Pour cette
série de mesures, nous avons retenu le résultat présenté sur la figure
4.7, correspondant 2 la daformation de 1% 3 200K, Les autres &chantil-
ions ont subi des recuits linéaires 4 347K, pour é&liminer le pic vy,
courbe a, des figures 4.11, 4.12 et 4.13. Aprés daformations de 3%, 5%
et 10%, nous avons obtenu les courbes b des figures 4.11, 4,12 et 4,13,
respectivement, Les valeurs de 1'amplitude de 1a reiaxation v ainsi ob-

tenues sont présentées sur le tableau 4.2,
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{ ¢t 1’ F212Hz
aaprés recall 347K
b Apr!ts. 1% 200K
a0
| Figure 4,13, Evolution du
spectre pour un taux de
. déformation de 10% & 200K
m L a
on L7 ) , T K} -
100 200 30
Figure Taux de déformation Amplitude de la relaxation y
-1 . L
totale £ (%) Orax = 10
4.7 1 14
4.1 3 27
4.12 5 30
4.13 10 24

Tableau 4.2.

Les valeurs de 1'amplitude de la relaxation y prasentées sur ce tableau
gnt Bt& reportées en fonction du taux de d&formation, sur la figure 4.14.

'y ﬂ:: ) mg

at

Figure 4.14. Hauteur du
pic v en fonction du taux
de déformation pour une
température de déformation
de 200K

£y (%]

o ] 12
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On observe sur cette figure qu'un taux de déformation total de 5% en tor-
sion & 200K développe un pic v d'amplitude proche de 3x107%. Par consé-
quent les conditions de déformation optimales pour la relaxation v sont
las suivantes: température de déformation proche de 200K et un taux de
déformation de 5 3§ 6%.
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4.3. CARACTERISTIQUES DE RELAXATION DU PIC v

Les caractéristigues de relaxaticon du pic v ont &té obtenues par
la méthode de variation de la fréguence de sollicitation. Une série de
trois mesures aux fréguences de 0,3, 0,7 et 1,2 Hz a été effectuse. Les
conditions expérimentales ont &té les suivantes: 1'&chantillon dégazé
et prédeformé de 3% en traction & la température ambiante a subi une
série de dix déformations de 5% en torsion & 200K intercalées de recuits
lTingaires a la température ambiante. Avant le changement de fréguence,
1'&chantillon subit un recuit lindaire 4 347K qui, en &liminant le pic vy,
sert 4 définir le fond de frottement intérieur {(courbes a des figures
4.15, 4,16 et 4.17). Une déformation de 5% em torsion & 200K est alors
appliquée & 1'&chantillon. Les mesures effectudes aprés cette déforma-
tion sont représentées par les courbes b des figures 4.i5, 4.16 et 4.17.

f‘ ﬂ-!-“}: Fx0 3Nz
50 o -Aprés recuil 347K
B: w 5% 200K
oo recyil 290K 12 h
Figure 4.15, Evolution
du spectre Jors d'une
déformation de 5% & 200K,
suivie d'un recuit de 12
heures & 795K, & la fré-
guence de 0,3 Hz
K | TR}
0 100 far 1) 00
u_r - m! - . ) -I
54‘ f21,2HL
a . hprdg recylt 3GTH

15

an

3 b dpris 5% 200
;o Agirs recuit 299 13 heynes

Pigure 4,16, Evolution du
spectre lors d'une défor-
mation de 5% a 200K, suivie
d'un recuit de 12 heures
A 295K, a la fréquence de
1,2 Hz

Tl]i}__

10 200 300 &0

Dans le but de stabiliser le réseay des dislocations vis, afin d'effectuer des

mesures au-dessous de la température ambiante, les échantillons ont &té
recits 12 heures & la température ambiante. Ainsi on peut admettre
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qu’il n'y a pas de restauration du réseau pendant le déroulement de
1'expérience. Les mesures effectudes aprés ces recuits sont reportées
sur les figures 4.15, 4.16 et 4.17, courbes ¢.

4.3.1. Energie d'activation

Les trois figures 4.15, 4,16 et 4,17 ont &f8 utilisées pour déter-
minar 1'énergie d'activation de la relaxation y. Apré&s soustraction du
fond et normalisation de 1'amplitude de Ta relaxation, on a ghteny las
courbes présenteées sur la figure 4.18. Ce procédé permet de mesurer le
déplacement de Ta température de 1a relaxation vy di a 1a variation de Ta

a e I 20.7Hz
50 a Aprés recuit 347K
B: 5% 200K
a T w recudl 295K 12h
] 3
Maure 4.17. Evelution
du spectre iors d'une
déformation de 5% & 25|
200K, suivie d'un recuit
de 12 heures & 295K, a
la frégquence de 0,7 Hz
a
.0 1 ) . Tik)
190 200 100

G Qhax

Pigurs 4.18. Courbes de
frotiement intérieur en
fonction de la température
de mesure apriés la sous-
1:1=032H2 traction du fond et norma-
2:1 = O He lisation de 1'amplitude
Fif= 10 He pour les fréguences de:

1) 0,32 Hz, 2) 0,74 Hz et
3} 1.17 Hz

TIK) |

L
250 300

fréquence de sollicitation de 1'échantillon, Le logarithme naturel de la
fréquence de sollicitation en fonction de 1'inverse de 1a température a
gté reporté sur la figure 4.19, La pente de la droite fournit 1'énergie
d'activation du processus responsable de 1a relaxation . Cette énergie
est égale & {0,61+0,02) eV,
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f_tn t{Hz)
E = ({0612 002) e¥
- —1F
T 1A 107 sec. Pigure 4.19. Diagramme
d'Arrhenius du pic y.
Cette courbe a étéd obtenue
- d partir des courbes pré-
sentées sur la figure 4,18
1 .-
] 1 %Q{K ‘]
as 4.0 41 *

4.3.2. Temps_de_relaxation

La valeur de 1'énergie d'activation obtenue {0,6F e¥) introduite
dans la formule d'Arrhenivs, fournit un temps de relaxation 1 de
1.3210" B sec, Enfin le pic v est 1,3 fois plus Targe qu'un pic de Debye
simple. Les valeurs de 1'&nergie d'activation et du temps de relaxation
sont compatibles avec un pracessus de relaxation d0 & la formation ther-
miquement activée des paires de décrochements sur les dislocations (87).
Néanmoins la largeur du pic v semble &tre beauceup plus faible que celle
correspondant au méme phéncméne dans les métaux c.f.c. {cf. paragraphe
1.5.1.3.2, Caractéristiques secondaires de 1a relaxatien de Berdoni).



- CHAPITRE 5

STADES DE RESTAURATION

5.1. ETUDE DES STADES DE RESTAURATION

L'aétude realisée au chapitre précédent,dont Te but &tait d'obtenir
les conditions optimales pour le développement du pic v et la mesure des
caractéristigues de relaxation de ce pic, a d'une part, mis en 8vidence
une restauration du réseau créé par défgrmation 3 basse température, 3
des températures inférieures & celle du pic v et, d'autre part, confirmé
le stade X. La restauration du réseau qui a lieu au-dessaus du pic v,
sera appelée stade W. Ces deux stades ont une influence marguante sur le
fond et sur les pics de frottement intérieur. L &tude de ces stades est
done trés importante pour la compré&hension tant des ph&noménes de relaxa-
tion observds que de 1a mobilité des dislocations. Cetie étude sera le
sujet de ce chapitre.

5.1.1. Stade W

65.1.1.1. Caractéristigues de restauration

Le stade W a lieu dans un intervalle de température situé au-
dessous du pic v. Sur Ta figure 4.4 du chapitre précédent, on observe
gu'aprés une déformation & 160K, un recuit lindaire & 200K provoque d&ja
une restauration du réseau, comme on peut le voir en comparant les cour-
bes a et b. A partir de 260k, il semble gque les recuits aient moins d'ef-
fet sur T'é&volution du spectre de frottement intérieur, & 1'exception du
recyit & 300K qui a fait diminuer Tégérement 1'amplitude du pic ¥.

Lorsque les mesures sont rEalisées au cours d'une seuie montée en tempé-
rature, un pseudo-pic P, est observé dans le domaine de température cor-
respondant av stade W. Ce pic apparatt dans la plupart des cas au-dessous
de 230K, Dans une premiére approximation, on peut dire que le stade W
doit donc se situer entre 200K et 260K.

E.1.1.2. Fluage associé au stade W

Au stade W est associé un stade de fluage irréversible, Ce flua-
ge 5e tradyit par une ratation de 1'&chantillon (sous contrainte nulle),
qui peut &tre masurée par le déplacement du spot lumineux sur la photocel-
lule, Sur la figure 5.1 la courbe dans la partie Supérieure représente le
fluage {amplitude de déformation en rotation mesurée 3 la surface de 1'&-
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chantillon) en fonctign de 1a température. On observe que le fluage com-
mence prés de (60K, ¢.i.d., prés de la température de déformation, at

L

]
ahid 2150 200 250
40F ©UT(K}

1=12H2

1a |

1

5
B 107, & apres 1% (EDR

b wprda reculs EE K

28

T [H}

0 100 200 300
Figure 5.1. Evoluticn du fluage [partie supérieure)
- et du frottement intérieur lors du recuit aprés
déformation de 1% & 160K

finit vers 250K. [1 est {rréversible. Sur la partie inférieyre de cette
figure sont présenties les courbes de frottement intérieur en fonction
de la température de mesure, pour un &chantillon dégazé et prédéformé

3% en traction a la température ambiante. La courbe a carrespond 4 la
mesure réalisee aprés la déformation de 1% a 160K. Dans cette mesure,

le fluage de 1'&chantillon est corrigé par un moteur, Quand on veut nme-
surer le fluage, on arréte le moteur, ¢e qui nous empéche de réaliser

ia mesure de frottement intérieur. La courbe b a &té obtenus aprés le
recuit 3 238K . D'une facon générale, on observe e méme comportement, en
ce qui concerng ]'@volution du spectre, que précédemment. Le stade W n'a
jamais été observé par des mesures & moyenne fréguence, la déformation
de 1'Echantillon ne pouvant se faire dans 1'installation.

5.1.1.3. Effet de ce stade sur les pics a;, s et vy

L'ampTitude du pic o, diminue avec les recuits effectués dans
1'intervalle de tenpérature correspondant au stade W, alors que le pic
wp Croit.

L'influence des recuits, dans la région de température correspondant & ce
stade,sur le pic v est difficile 3 d&finir puisque le maximum de vy se
situe 4 une température plus &levie. On peut cependent penser que le
stade W s'accompagne d'une diminution de 1'amplitude du pic v.
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5.1.2. Stade X

-------

5.1.2.1. Carac¢téristiques de restauration

Le stade X de restauration,qui avait déjd &té& observé dans les
expériences de frottement intérieur réalisdes aux fréquences moyennes,
se situe entre la température corraspondant au maximum du pic v et 350K.
L'effet des recuits effectués dans cet intervalie do température sur la
spectre de frottement intérieur est facilement observable, majs on doit
&liminer 1'effet du stade W, en mesurant-le spectre aprés qu'il ait su-
bi un recuit au-dessus du stade W,

A moyenne fréquence, 1a température extrapolés du maximum du pic y devrait
se situer au voisinage de 470K, donc au-dessus du stade ¥. Ce stade pro-
voquant fréquemment la disparition du pic v, i} n'est donc pas étonnant
que ¢e pic n'ait pas été observé {et qu'il spit difficile de le faire)

par das mesures en moyenne frégquence.

5.1.2.2. Effet de ce stade sur les pics o4, oy L v

Les recuits réalisés dans 1'intervalle de température corres-
pondant au stade X peuvent développer 1'amplitude du pi¢ oy, [figures
4.15, 4.16 et 4,17, courbes b et c). Cependant, sur Ta figure 4.5, on
observe gue Tes recuits n'ont pas provoqué d'éyolution notoire du pic
o .

L'amplitude du pi¢ o, diminue avec les recuits effectugs dans 1'interval-
le de température correspondant au stade X (figures 4.15, 4.16 et 4.17,
courbes b et c). Cependant, sur Ta figure 4.5, on observe que les recuits
n‘ont pas srovogué d'évolution du pic a,.

L'effet du stade ¥ sur le pic v est towjours de le faire décroitre (fi-
gures 4.5, 4,15, 416 et 4,17}, et méme de le faire disparaitre. Néan-
mging, 1 est important de noter que Ta Timite supérieure de ce stade
dépend du traitement thermomécanique subi par 1'8chantillon. En effet,
on observe sur fa figure 5.2 que le recuit & 347K n'a pas &liminé le
pic ¥. 5ur cette figure sont présentés des résultats ohtenus avec 1'é-
chantiilon utilisé pour déterminer les caractéristiques de relaxatien

.
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du pic v (paragraphe 4.3). Aprés une preémiére mesure identique & la courbe ¢
de la figure 4.17, effectuée aprés un recuit linéaire a 347K, 1'é&chantillon
est deéformé de 5% & 200K. La courbe a de la figure 5.2 3 &té cbtenue aprés
cette déformation au cours d'une montée en température jusqu'd 260K, Aprds
15 heures & cette température, on obtient la courbe b et finalement, aprés
le recuit & 347K, la courbe c. Ces mesures montrent, d'une part, que le
racuit- § 260K n'a pratiguement pas changé 1'ampiitude du pic y et, d'autre
part, que, aprés le recuit linéaire 3 347K, le pic v n'a pas disparu, con-
trairement aux observations des expériences réalisées précédemment. On

peut dire que les Timites de ce stade se situent entre 1z température du
pic ¥, et une température d'environ 350K, qui dépend du traitement thermo-
mEécanique subi par 1'&chantillon.

5.2. SYNTHESE DES RESULTATS

Sur la figure 5.3 est présentée une synthése des résultats, pour un
échantillon ayant subi le traitement de stabilisatien du pic v (aprés dé-
gazage et déformation de 3% en traction & la température ambiante, cet
gchantiilon a &té soumis 3 une série de 15 déformations de 5% en torsion
a 200K intercalées de recuits lingaires a la température ambiante, a 1'ex-
ception des 5 derniers recuits qui ont &té réalisés a 34/K). La courbe

oS0 200 250
* Tk

1
al et ¢ (20,7 Hz

I Y

a0

B oApres B P0GK
b ke recuwd 347X

bl

a5t

.
L1 ] I ] TR

100 700 w0 W

Figure 5.3, Evolution du frottement intérieur lors du recuit
A 37K, apras déformation de B2 & 200K, pour un &chantillon
gqui a subi Te traitement de stabilisation du pic v {paragra-
pne 5.2), Les stades W et X sont indigués. Les courbes poin-
tillées a' et a" mentrent 1'influence du stade W. L'"influence
du stade X est observée sur les courbes a et b, Dans l1a par-
tie supérieurs est présenté le fluage qui accompagre toujours
le stade W. '
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dans la partie supérieure de la figure 5.3 représente le fluage associé
au stade W. Les deux stades W et X sont aussi reportés sur cette fiqure,
dans la partie inférieure. Les fléches dessindes au-dessous de: courbes
indiquent la position des pics oy, a; et v et leur évolution pendant Tes
recuits. Pour raison de simplification, on n'a pas inclu sur cette fi-
gure la courbe corrgspondant & 1'&tat avant la dé&formation gui est iden-
tique d l1a courbe ¢ de la figure 5.2. 37 on compare cette courbe & la
courbe a da la figure 5.3, on remarque que Ta dé&formation & hasse tem-
pérature déveleppe les pics ap et v, aux dépens du pic o, ainsi les
fl8ches apraient un sens inverse par rapport i celyi dez flaches de la
figure 5.3. Sur cette figure, le passage de la courbe a 2 la courbe b
correspond & T'effet cumulatif des deux stades, mais on sait que 1'effet
séparé de thacun de ces stades est une parcelle de 1'effet total {figu-
res 4.4 et 5.2, '

5.3, INTERPRETATION PROBABLE DES STADES DE RESTAURATION

Pour essayer d'interpréter les stades W et X de restauration, on
se basera sur les observations gqui viennent d'étre décrites dans ce cha-
pitre et sur des résultats d'autres chercheurs,

5.3.1. Stade W

Les limites de ce stade sont difficiles & préciser au moyen des
mesures du fond de frottement intérjeur, puisqu’il se situe entre les
pics a; et vy, se superposant d eux, Les mesures de fluyage pourraient
nous renseigner davantage et an observe que le début de ce stade dépend
de la température de déformation {cf. partie supérieure de la figure
5.1}. Chambers et al.{32) ont observé ce méme phé&ncméne sur des échan-
tillons de nichium aprés déformation & 78K, & partir de 100K, ta fin de
ce stade semble Etre vers 250K, mais d'une fagon générale la variation
la plus importante tant du fluage (figure 5.1} que du frotiement inté-
rieur {figure 4.4) est localis&e entre 180K et 240%. 51 on compare cet
intervalle de température avec celui obtenu par Faber et al.(85) (para-
graphe 3.5.4.1, figure 3.10), on remarguera qu'il se situe 40 degras
au-dessous. Cependant, i1 semble, selon certains auteurs, que la loca-
lisation du stade de restauration de la résistivité électrique dépende
de la dose d'irradiation, se dé&plagant vers les basses températures
quand celle-ci augmente, Pichon et al.(88), en utilisant la méme tech-
nigue avec des échantillons de niobium de haute pureté dopés avec 250
ppm at d'oxygéne et irradiés aux neutrons, ont observé un stade de res-
tauration & 215K, I1s 1'ont associg 3 la migration de 1'auto-intersti-
tiel qui se Vibére de 1'oxygéne. On peut admettre que ce stade de res-
tauration de 1a résistivité soit di 3 12 migration d'un défaut ponctuel
intrinséque (interstitiel ou lacune). La diminution duy frottement inté-
rieur pourrait €tre donc due 24 un épinglage des dislocations par un de



&8

ces défauts, Méanmoins, si on admet que le fluage est dii au mouvement des
dislocations créées par la déformation a basse température, la possibili-
té de 1'épingiage doit é&tre écartée. Cependant, les défauls ponctuels
créés par la déformation plastique 4 basse température doivent jouer un’
rile dans le processus de restauration global. Shimada et al.(8%) ont
réalisé des expériences de frottement int&rieur avec des &chantillons de
Fe-u de haute pureté déformés & basse température (198K). Iis observent
aussi un flyage qu'ils associent au mouvement des dislocations Tibérées
des défauts ponctuels ou de leurs amas, qui les avaient ancrées pendant
la déformatian et qui s'annihilent avec le chauffage. Comme support a cet-
te affirmation, ils mentionnent le fluage qui se réalise dans le sens in-
verse de la déformation, c.d.d. que les dislocations s'annihilent en ef-
fectuant un mouvement dans le sens inverse de celui effectug lors de leur
création. Nous pensons que le stade W est dii & un réarrangement des dis-
Tocations vis pour les raisons saivantes: &) 11 y & un fluage associé,
b) les observations de microscopie &lectronique (paragraphes 1.3.1 et 2]
montrent un réseau de longues dislocations vis aprés déformation 4 basse
température qui ne sont pas observees d la température ambiante, ¢) la -
température critique {T.) ol les dislocations deviennent mobiles est de
230K, région de tEmpéra%urE trés proche de ce stade et d} i1 nepmut pas
étre di & 1'épinglage des dislocations vis par les défauts ponctuels,
pu15 ue ces défauts devraient épingler indifféremment les d151ncat1on5

a 71% et vis (or on ne voit aucun effet sur le pic a,).

Comme pour 1'argument d) du paragraphe précédent, ce stade ne
peut pas étre interprété par un épinglage des dislocations vis par des
défauts ponctuels, puisque ces defauts devraient épingler indifféremment
les dislocations & 719 et vis. Or, on a chservé que 1'amplitude du pic
o dugmente ou reste constante (paragraphe 5.1.2.1] au cours de ce stade,
alors que le pic y décroft fortement, Le pic y étant dii aux dislocations
vis, ¢e stade doit Btre dl au réarrangement de ces dislocations.
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5.4. CONCLUSION

Les stades de restauration W et X font diminuer 1'amplitude des
pics @y et y, ils sont dong responsables soit de 1'élimination des dé-
fauts qui contribuent au phénoméne, soit de leur mise en inactivité,

Le fluage associé@ au stade W d'une part, et 1'effet des deux stades

sur le pic oy d'autre part, rendent deouteux un &pinglage par des dé-
fauts ponctuels comme possibilité de rendre {nactif Te réseau de dis-
Tacations vis {ici on admet que la variation de 1'amplitude des pics

ne dépend que des grandeurs asscociées au résead de dislocations yis.
Catte sypposition sera discutée au chapitre suivant]. I? reste donc

la premiére passibilité, c.a.d., 1'&limination des dislocations vis.

Le fait qu'il y ait deux stades de restauration pour 1'élimination d'un
weme type de dislocation, signifie que ces dislocations se présentent
d'au moins deux fagons différentes. Ces deux familles pourraient &tre
celles mentionnées par Taylor et al,{11); groupes de disiocations qui
proviennent des sources situées dans les plans primaires paralléles et
gqui présentent le caractére vis, et des dislocations aussi de caracté-
re vis créées par 1'activation des sources secondaires dans les plans

de glissement dévié. Ces auteurs cbservent une structure de dislocations
primaires longues et droites, dans la direction «<111> aprés déformation
a 158K, correspondant & un gqlissement unique dans le systéme (Z11}(111].
D'autra part, Schultz {QD} a observé que le glissement multiple dévelop-
pe le pic v dans le tantale, Il est possible que le stade W soit done
responsable de 1'&limination d'une partie du réseau primaire par glis-
sement. dévié (11]. Concernant le réseau créé par glissement multiple,

il y 2 possibilité de réarrangement au moyen des réactions du type

(M) + 5 () afool)

rah g

5.1

et = (111] + 5 {111 - a(100)

R+ R=1]
P

entre les dislocations primaires et secondaires {12), avec &limination
des dislocations de caractére vis, Le stade X pourrait &tre dd, en par-
tie, d ce type de réactions, Ces deyx types de rBarrangement du résean
de dislocations vis expligueraient, d'une part, 1'augmentation du pic

a; (dislocation 71°) di au stade W, par création des disTocations mixtes
i partir du glissement des vis paralléles et, d'autre part, la faible
influence du stade X sur le pi¢ o,., puisque les produits des réactions
5.1 ne participent pas i cette relaxation.Il est généralement admis {6 |
gue Tes dislocations avec un vecteur de Burgers a<100> ne contribuent
pas & la déformation plastique, on peut donc en conclure gu'elles con-
tribuent a la stabilisation du réseau, La stabilisation du pic y surve-
nue seulement aprés quelques recuits 3 347K confirme cette hypothése.
Afin de confirmer c¢es conclusions, nous allens, dans le chapitre suivant,
les confronter 3 des mesures de frottement intérieur effectuies par
d'autres auteurs et 3 des observations en MET.
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CHAPITRE b

ROLE DE L7HYDROGENE ET MICROSCOPIE ELECTRONIQUE

6.1. DISCUSSION DU ROLE DE L'HYDROGENE

6.1.1. Concentration probable aprds purification

iy i el A ST YR T ip ) sl gAY

La concentration de 1'hydrogdne dans les échantillons de nicbium
d&gazés a &t8 estimée par comparaison avec celle des &chantillons de tan-
tale dégazés & 1'ultra-vide. La valeur de 100 ppm at mentionnée au para-
graphe 3.3.2.3 est probabTement surestimée, car, en effet, la concentra-
tion d'hydrogéne dans le tantale ne dépasse pas 61 ppm at (B3). Cependant
nos &chantillons présentent une structure bambou {paragraphe 3.3.2.1),
tandis que les Bchantillons de tantale sont monocristalling, et il sem-
Ble gque ia surface joue un r&le important dans la péEnétration des impure-
tés. Toutefois, Schultz et al,(59] admettent que les échantillons de nio-
bium dégazés & 1'ultra-vide possédent probablement de 1 & 40 ppm at o 'hy-
drogéne.

6.1.2. Infiuence de 1'hydrogéne et de 1'hydrogéne combinég A

ety T i ik e g oy . . i ey WM T RN L . -

Les résultats obtenus par Schultz et al,(59) et Maul et al.(47,91]
sergnt détaillés ici parce qu'ils apportent des informations trés importan-
tes concernant 1'étude des pics de frottement intérieur dus aux disltoca-
tions dans les métaux de transition du groupe ¥, en particulier le niobium.
Le sujet de ces trois articies qui nous intéresse pius particulidrement,
sg rapporte 3 1'&tude de 1'influence, du chargement en hydrogéne sur les
phénoménes de relaxation observés et 1'effet des impuretds, telles gue
1'oxyqene et 1°'azote, sur Tes interactions entre 1'hydrogéne et les dis-
locations.

£.1.2.1. Influence de 1'hydrogéne sur la relaxation due
aux dislocations

Des &chantillons de niobium ont &té soumis d des traitementis
de purification extrames (une semaine de dégazage a 1'ultra-vide}. Les
expériances de frottement intérieur réalisées sur ces échantillons préa-
labiement déformés de 2% en flexion & Z0K et recuits 3 300K, ont mis en
&vidence deux pics, un & 70K (0! =2x107%) et 1'autre a 180K {Q-1 =
1x1072). La fréquence de vibratiah en flexion &tait de 1,5 KHz. "o
Un recuit subs&quent de 46 heures i temp&rature ambianie produit une di-
minution de 1'ampTitude du pic & 70K et une augmentation de 1'amplitude
du pic & 180K, De petites quantités d'hydrogéne, introduites par dopage
électroiytique, font disparafitre le pic 4 70K et augmentent 1'amplitude
du pic a 180K. Un dopage postérieur déplace le deuxigme pic vers des tem-
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peratures plus &levées, Ces deyx pics ont Eté associés, le premier {70K)
aux seqments de dislocations libres d'hydrogéne et le deuxiéme [180K) aux
segments de dislocations d&corsés par 1'hydrogéne. 0'autres échantillons
dégazés pendant trois heureés i 2500K sous 7x107!° mbar, dont la concen-
traticn en hydrogéne varie entre 1 &t 5 ppm at et Ta concentration totale
g'$;gaéne et d'azote est inférieurs § § ppm at, n'ont présenté que le pic

6.1.2.2. Influence des impuretés {Q,N} sur les interactions
entre 1"hydrogéne et les dislocations

Les méthodes de purification, dopage et amalyse, ont pemmis
d'gbtenir des &chantillons contenant différentes concentratiors d'oxygéne
2t une concentration en hydrogéne qui augmente. Des expériences réalisées
avec un échantillon contenant 58 ppm at d'oxygéne et entre 6 et 150 ppm
at d'hydrogene, ont révélé un comportement du pic a 180K tout a fait sem-
blabla 3 celui d'un pic de Snoek-K¥ster. En effet, pour des concentra-
tions entre 6 et 40 ppm, ce pic se déplace de 10 & 15 deygrés vers des tem-
pératures plus élevies {cf, figure 2 {59) }. A partir d'environ 60 ppm at,
il reste 4 tempErature constante. La description théorique de la relaxa-
tion de Snoek-Kbster due & Shoeck (92} rend compte du déplacement du pic,
pour des concentrations d'impuretés interstitielles faibles. Suivant cet-
te théorie, 1o temps de relaxation du ph&noméne et son énergie d'activa-
tian sont donngs par les relations suivantes:

2
K'Fﬂd L

Tog = @ B30 (6.1}

o p est le module de cisaillement, b le vecteur de Burgers des disloca-
ticns, % la Tongueur des segments de dislocations entre des points d'an-
crage forts, C4 1a concentration atomique des impuretés interstitielles
sur les lignes des dislocations, K 1a constante de Boltzmann, T la tem-
perature en degré Kelvin, D le coefficient de diffusion de 1'impureté
interstitielle, o un paramétre numérigue de 1'ordre de 1'unité, qui dé-
pend du caractére de la dislocation, et une énergie d'activation pour
ok de

« K = H' 4B (6.2)

o HM est 1'thha1pie de migration de 1'impureté interstitielle sur la
dislocation, H" 1'enthalpie de migration de cette méme impuretd dans Te
volume et B est 1'enthalpie de liaison dislocation-impureté interstitialle,.
Dans 1'expression 6.1, la concentration d'hydrogéne sur les dislocations
(C4q) est donnée par un &quilibre entre 1'hydrogéne sur les disTocations

et T'hydrogéne dans le volume. Ainsi, guand les dislocations sont partiel-
Tement occupées, C4 varie avec la concentration totale an hydrogéne et

le déplacement du pic peut Etre expligqué par 1'égquation 6.]1. La stabilité
cbservée sur la température du pic pour des concentrations d'hkydrogéne
supdrieures a environ 60 ppm at, est généralement expliquée par la satu-
ration des disloecations. A partir des expériences effectuées et de 1'uti-
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lisation de 1'équation 6.1, avec des valeurs de ) obtenues par Klam et
al,{B4) et Cq évalude par des formyles connues 3 1'équilibre entre 1'hy-
drogéne dans les sites des dislocations et ceux dans le volume (93],

les auteurs (59 ont pu obtenir pour les autres paramdtres de 1'aguation
6.1, £=2,90x10""m et B=0,165 eV. Dans les expériences réalisées avec
des Schantillons contenant de 1'oxygéne, on doit considérer la possibi-
1ité pour les atomes d'hydrogéne de s'associer avec les atomes d'oxyadne,
avec une énergie de liaison B=0,]1 eV (94). Des.calculs de 1'occupation
des sites des dislocations et des sites des atomes d'oxygéne, sEparé-
ment, pour des concentrations d'hydrogéne entre 1 et 160 ppm at, ont
montra {59] gu'd 1a température du pic (130K} Tes sites des dislocations
sont partielTement occupés, tandis que la plupart des sites des atomes
d'oxygene sont inoccupés. Dans une &tude récente, Maul et al.([91) ant
calculé 1'occupation des sites par 1'hydrogéne {1,10 et 100 ppm at}

sous 1'action simultanée des dislocations {10% disT/cm® =1 ppm at) et
des atomes (1000 ppm at) d'oxygéne ou d'azote. Les principales conclu-
sions de cette Etude sont: a} les interactions dislocations-atomes
d'hydrogéne ne peuvent pas étre considérdes indépendamment des interac-
tions dislocations-atomes d'oxygéne {ou d'azpte) ef des interactions
d'atomes d'oxygéne (ou d'azote}-atomes d'hydrogéne, b} les atomes d'hy-
drogéne ant tendance & décorer les sites des dislocations au-dessous de
~180K, processus qui a une énergie de liaison B=0,16 e¥, plus éleyée
que 1'&nergie de liaison des atomes d'hydrogéne aux précipités (B=0,12
e¥} et ¢) des atomes interstitiels d'azote et d'oxygéne peuvent absorber
partiallement des atomes d'hydrogéne.

6.1.3. Pic & et pic_a,

Les travaux (47,59,91] ont permis d'expliciter les mécanismes res-
ponsables du pic & et du pic o, (cf, paragraphe 1.5.4.2.1) & partir,
d'une part de 1'observation d'un pic & 70K {1 KHzZ} sur des echantiilons
de niobjum de haute pureté et des caiculs de ]'influence des concentra-
tions de 1'ordre de 1000 ppm at d'oxygéne ou d'azote sur les interactions
disTocations-hydrogéne et, d'autre part, de 1'observation de 1'évolution
du pic a; en fanction de 1a teneudr en hydrogéne pour des faibles concen-
trations. Les auteurs [ﬂT] concluent que le pic & observeé par Mazzolai
et Nuovo & 27K (41,5 KHz) est probablement identique, au moins partielle-
ment, au processus de ralaxation qu'ils observent a 70K {1 KHz}. L'obser-
vation du pic &, selon leur apinion, a &t& possible Etant donné le fait
que les échantillons utilisés par Mazzolai et Nuovp possédaient des con-
centrations importantes d'oxygéne et d'azote, dont 1'interaction avec
1'hydrogéne affaiblissait 1'influence de cette impuretéd sur les disloca-
tions. En ce qui concerne le pic a,, leur conclusicn a B8tE gu'il s'agis-
sait d'un pic d'&crouissage {pic de Snoeck-Koster) dd & 1'hydrogéne.

Le pic 4 et le pic observé & 70K {1 KHz) sont des pics dus & des mécanis-
mes de relaxation intrinséques (formation de double d&crochements sur les
dislocations non vis), tandis que le pic a; est di & 1'interaction des
dislocations responsables du pic 4 70K (1 KHz) avec 1'hydrogéne.
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5.2. MODELE GENERAL DES PICS

- A Ay

Les résultats et les conclusions présentés dans les trois paragra-
phes précédents nous aménent & penser que le pic observé dans nos expé-
riences a 147K {~]1 Hz) et & 220K (~40 KHz} est le pic oy, dO & 1'interac-
tion dislocations-hydrogéne. En plus, ce qui vient d'étre mentionné aupa-
ravant dans ce chapitre concernant, d'ume part, 1a concentration des im-
puretés interstitielles dans nos échantillons et, d'autre part, les effets
combinés de ces impuretés sur les dislocations, associd & la constance
de la température du pic aprés la déformation 3 la températurs ambiante,
nous permet de conclure gue les dislocations responsables du pic oy sont
saturées en hydrogéne, Bien que ce pic ait 1'évolution attendue d'un pic
de Bordoni par rapport aux recuits 2 des températures ol 1'oxygéne migre
vers les dislocations (stade IIT) fiqure 3.5, et aux mesures en fonctian
de 1'ampiitude (comparaison entre la figure 6.1 et la figure 1.252 (24)),
ce comporiement peut Etre expligué par le mod2le de Schoeck (92], si on
considére que les dislocations sont saturées. Cela revient 3 dire gue,
dans 1'équation b.1 C4 est constant et que 1a variation du facteur pré-
exponentiel est imposée par la variation de 1a longueur libre des dislo-
cations. D'autre part, 1'intensité de relaxation dans cette théorie est
donnEe par la formule suivanta:

A =B A&7 (6.3}

ol A est la densité des dislocations qui participent au processus et B
un facteur numérique {(de 1'ordre de 1072 & 107!} gqui dépend du caractire
de 1a dislocation. A partir des éguations 6.1 et 6.3, on peut rendre
compte du déplacement du pic x; wvers les basses températurez et de la
diminution dc son amplitude, par la diminution de £ due 3 1'ancrage des
dislocations par 1'oxygéne, En effet, Tes recuits permettent aux atomes
d'oxygéne d'atteindre les dislocations et ces atomes immobiles 4 la tem-
pérature du pic a; définissent la nouvelle longueur libre des disloca-
tions, On a supposé que les recuits 3 haute température n'ont pas d'in-
fluence sur la concentration totale d'hydrogene dans 1'&chantilian. En
conclusion, on peut dire que le mécanisme responsable du piec o, fait in-
tervenir, d'une part, la création thermiguement activée des doubles dé-
crochements sur les dislocations 3 719 et, d'autre part, la migration

du nuage d'atomes d'hydrogéne qui décore complétement les dislocations,
L*interaction entre ces deux processus est & i'origine du pic.

Le méma raisonnement que celui utilisé pour le pic a; peut &tre
proposé pour la discussion de ce pic, tout au moins en ce qui concerne
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le ridle de 1'hydrogéne. En effet, 1'hydrogéne contenu dans 1'échantillon
se distribue entre les défauts existants. Cette distribution d&pend de
ces défauts et de la température. Cependant, la déformation & basse tem-
pérature {T=<T_ 1 crée des dislocations et des défauts ponctuels, mais
ces derniers sﬁﬁ? en quantitds trés faihles. On peut donc penser qu'd

la température duy pic les dislocations, indépendamment de teur caracié-
re, sont saturées en hydrogéne, Le pic o, est développad par la dé&forma-
tion 4 basse température, comme on 1'a observé dans nos mesures, et donc
doit faire intervenir les dislocations de caractére vis, 31 le pic v, dd
a la formation thermiquement activée des doubles décrochements sur les
dislecations vis, est situé prés de la température ambiante, 11 ne reste
qua la migration des décrochements géométriques comme confribution de
ces dislocations au pic mp. La contribution de 1'hydrogéne & ce phEnoméne
est supportée, d'une part, par les mesures de Ritchie et al.{38] et,
d'aytre part, par les observations de Ferron et al,(53]. En effet, les
premiers ont montré que dans le Fer-on les décrochements géométrigues
migrent au-dessous de 4K et les derniers n'ont observé le pic a, que sur
des échantillons non déshydrogénés, Par conséquent, la relaxation res-
ponsable du pic o, doit étre due & une interaction entre Te mécanisme de
migration des décrochements gomdtrigues sur des disiocations vis et le
nuage des atomes d'hydrogéne,

6.2.3. Pic ¥

—— -

Ce pic est associé a Ta formation thermiquement activée des dou-
bles décrachements sur les dislocations vic. Les faits gui supportent
cette interprétatian sont les suivants: a) il est développé par la dé-
formation & basse température, b) sa localisation en température dans
les expé@riences réalisées & baszse fréguence est en accord avec les cour-
bes de la limite €lastique macroscopigue obtenues a partir des courbes
contrainte-déformation (paragraphe 1.5.5), c} la valeur de son é&nergie
d'activation est comparable avec celle obtenue par d'autres techniques
pour le méme processus (87} et finalement, d} la température du pic éli-
mine 1a possibiiité gue 1'hydrogéne intervienng pour cette relaxation.
Ce pic est donc un pic di & un phénoméne intrinségue.

—
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6.3. OBSERYATION PAR MICROSCOPIE ELECTRONIQUE

Les observations par micrescopie alectronigue avaient pour but,
d'une part, de suivre 1'évolution du réseau de disiccations créé par
daformation & basse tempSrautre sur des Schantilions dégazés et, d'au-
tre part, de yérifier la stabilitd du réseau sur des &chantillons sou-
mis au traitement de stabilisation du pic .

6.3.1. Préparation des &chantillons

Un échantillon cylindrique (=3 mm, £ =50 mm} a &té dégazé par
chauffage inductif {cf, paragraphe 3.3.2.2) et dans les conditions men-
tionnées au paragraphe 3.3.2.1. De ce cylindre, on a obtenu des échantil-
lons dégazés dant un certain nombre a subi le traitement de stabilisation
du pic v indiqué au paragraphe 5.2,  Aprds coupage par &lectrpérgsion,
on a obtenu des plaquettes de 7x3x(,2 mm?, dont celles correspondant aux
échantillons dégazés présentaient une normale & la surface dans la direc-
tion <110>. Le traitement d'amincissement final a réduit 1'é&paisseur des

échantillons 4 1500 4 2000 A dans une région distante de 3 3 6 um du
trou.

£.3.2. Déroulement des mesures et résultats

Les gxpariences ont &t& réalisées par traction "in situ" dans un
microscope &lectronigue & transmission (MET) & 200 kV, Plusieurs séries
d'observations ont &té effectuées sur un méme &chantillon, Chaque série
consiste en une descente en température jisqu'a environ 40K sous faible
contrainte appliquée, ia création du réseau de dislecations 4 cette tem-
pérature par application d'une force de 1,4 N, la diminution de cette
force appliguée jusqu'a 0,1 N, et un chauffage jusqu'd ~245k, en obser-
vant Tes modifications du réseau. Les séquences ont été enregistrées sur
bande magnétique et a partir de ces bandes, on a fait quelques photos
qui sont présentées par l1a suite. Les guatre photos qui font partie de
la figure 6.2 correspondent & la troisiéme série d'observations. La fi-
gure 6.2a montre le réseau de dislocations observd 3 0K aprés déforma-
tion a 40K et recuit linéraire & 245K. L'application de 1a force crée
te réseau de dislocations vis montré sur la figure 6.2b. La montée en
température a &té réalisde 4 une vitesse de 19/min et avec une petite
force appliquée de fagcon a maintenir 1'échantillon plan. Les figures
§.2¢ et 6.2d montrent le réseau de dislocations 3 des températures dans
1'intervalle de température correspondant auv stade W. On peut noter que
les Tongues dislocations vis créées par la déformation a basse tempéra-
ture ont disparu. Cependant, i1 y a des dislocations gui ne disparaissent
pas, comme on peut le voir sur la figure 6.3, Ce sont ces dislocations
qui contribuent au pic y. La fiqure 6.4 montre le réseau de dislocations
existant & 270K dans un échantillon soumis au traitement de stabilisation
du pic v. On observe un réseau de disiocations composé de dislocations
Tongues et moyennes ancrées par quelgues amas de dislocations.
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6.3.3. Conclusion_des observations par MET

Les observations par MET ont montré que: a) gueloues disTocations
vis créges par la deformation & basse température disparaissent dans 1'in-
tervalle de température correspondant au stade W et, b} un résegau de dis-
locations stable contenant guelques dislocations de caractdre vis existe
i 270K dans les &chantillons soumis au traitement de stabilisation du pig
v. La possibilité d'ancrage au stade W peut &tre &1iminée, mais il est
tréds difficile de définir le processus de réarrangement du réseau des dis-
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tocations vis. Sur les échantillons amincis, on doit toujours tenir compte
de 1'effet perturbateur des forces images dues aux surfaces.

6.4, CONCLUSION

Au paragraphe 1.5.4.2, nous avons fait un résumé des principales ob-
servations expérimentales sur des métaux de tranmsition c.c. Nous remar-
gquions gqu'on devait comparer ces métaux en considérant, d'une part, les
différentes solubilités en dimpuretés interstitielles et, d'avtre part, les
différentes valeurs de 1a limite &lastique macroscopique en fonction de
la température, Aprés les observations présentées dans ce travail et les
résultats gue nous venons de présenter dans ce chapitre, nous pouvons con-
clure que: &) dans Tes métaux purs, les phénoménes de relaxation intrin-
séque sont semblables, b) Tes phénoménes extrinséques {interaction dislo-
cations-hydrogéne} sont aussi semblabies entre les métaux du groupe ¥
[Vilb,Ta) et du qroupe YIII (Fe-a) et c)} e pic y est instable dans les
métayux des trois groupes, Te tantale présente un ph&ngméne particulier
qui est le pic v,. L'explication de ce fait est peut-8tre la proximité
de la relaxation vy par rapport & la reiaxation de Snoek due & 1'oxygéne,
permettant Ja migration de cette impureté vers les dislpcations avant
un réarrangement romplet de ce réspau.
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CHAPITRE 7

CONCLUSION

7.1, MOBILITE DES DISLOCATIONS DANS LES METAUX C.C.

Afin de mieux comprendre les mécanismes de durcissement 3 basse
température des métaux & structure cubigue centrée, 1'&tude systématique
de la mobilité intrinséque des dislocations dans Nb a ét& entreprise.
Aprés avoir clairement mis en &yidence 1'effet des mpureids {en parti-
culier des impuretés interstitielles C, O, N}, on a défini les conditions
de température at d'amplitude de déformation optimales pour aveoir un
pic v élevé. Ce pic qui apparait & une température de 270K pour une fré-
guence de 1 Hz est certainement dil & Ja formation thermiquement activée
des doubles décrochements sur les dislocations wis. L'8tude des caracté-
ristigues de relaxation a donné une 2nergie de relaxation E=0,61+0,02 eV
et une fréguence limite de ~1G'* Hz. Cette valeur &levée de 1'Energie de
relaxation est responsable du durcissement des métaux c.c, a basse tem- -
pErature.

Par ailleurs, on constate que le réseau des dislocations vis responsable
du pic v, est profondédment instable (mais qu'il est possible de 1g sta-
biliser au moyen de traitements thermomécaniques ad-hec).

Ung &tude de la restauration montre gue le pic y se restaure en daux
stades: un stade W (180-240K} et un stade X (280-350K}. i premier a

&#té associé 3 1'&limination des longues disiocations wis proches et le
deuxiéme a la disparition des dislocations vis plus &loignées. Afin de
vaérifier ces interprétations, des observations paralléles en MET ont &té
effectudes. L"échantillan a été déformé danz le microscope & basse tem-
pérature (40K} et chauffé jusgu'a la tempé@rature ambiante. Vers 200K
{stade W}, on observe la disparition de la plupart des dislocations wis
créées & basse température, ce qui confirme 1'interprétation donnée au
stade W,

Une étude comparative des pics de la relaxation o a &té entreprise, en
relation avec les observations faites & Stuttgart (Prof. Schultz) sur

le rile de 1'hydrogéne. L'évolution antisymétrigue des pics oy et o,
corrobore notre interprétation de 1'évolution des réseaux de dislocations
vis et coins au cours des stades de restauration.
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7.2. PROPOSITIONS POUR DES TRAVAUX FUTURS

7.2.1. Etude des défauts ponctuels c¢ri&és par déformation

IT est connu que la déformation crée généralement des défauts ponc-
tuels et des disleocations. Si 1a déformation est réalisée a haute tempe-
rature, ces défauts peuvent se réarranger et on ne verra pas une évolution
de ¢e réseaw a basse température. Par contre, 51 1a déformation a lieu
i hasse température, les défauts ponctuels et les disiocations se réar-
rangeront pendant le chauffage modifiant le spectre observé. Il est im-
partant de faire une &tude systématique de Ta création et de 1'amnihila-
tion des défauts ponctuels créés par &crouissage et de son influence sur
les défauts déja existants ou creéés simultanément. ['effet du mode de dé-
formation sur la quantité et le type de défauts doit &tre inciu dans cet-
ta Stude.

7.2.2. Etude des phénoménes de relaxation observés dans ce travail,

Cette nouveile technique pourrait &tre utilisée pour mettre en
évidence Tes mécanismes associés & chague pic du spectre de frottement
intérieur et préciser ainsi les mécanismes de o, a, et vy.

En outre, chague courbe fafo) et Ay {¢) correspondant & une température
fixe T, on peut Etudier cette courbe fdonc 1'interaction dislocations-
hydrogéne) sans que la concentration Ed varie.

7.2.3. Etude par microscopie électronique

Une étude par microscopie électromique & haute tension, qui est
facilitée par 1'énergie de seuil &levée du niobium, permettra d'atténuer
1'effet de surface sur les dislocations, en permettant des observations
sur des &chantillons plus épais. L'évolution du réseau de dislocations
¢réé par déformation A basse température pourra 2tre suivie dans 1'inter-
valle de température corvespondant aux stades W et X.
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