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Présentation du mémaoire

La mdécanosynthése ou encore ‘mechanical alloying’ est née aux Etal Unis vers les
années 70 ol a connn un essore considérable ces derniéres année depuis la découverte de
IPamorphisation 2 1’état solide et en raison de U'intérét porté aux nanomatériaux ct plus
généralement aux matériaux métastables. La mécanosynthése se définit comme un proceéde de
synthése de matériaux par brovage a sec ou en présence d'un agent de contréle du procéde, de
melange de poadre d'éléments purz ou prés allides dans un broyeur 3 haute énergie. Cetie
technique s'ajoule ainsi 4 la panoplie des moyens d’études de la métastabilité,

l.e chapitre I est une étude bibliographique des différents travaux portant sur la
mécanosynthése et ces domaines d'upplication citant ainsi un définition précise de celle-ci, le
contexte du procédé, les différentes technigues d'élaboration et les différents type de
matériaux obtenus par cette technique.

Le second chapitre est consacré 4 I’étude des paramétres physiques pilotant les
transformation de phascs par mécanosyniése. Les résultats numériques des modélisations
humériques supporiées par les résuliats expérimentaux documentés dans la littérature montre
que le paramétre physique pilotant les transformations de phases par mecanosynthese est la
puissance de choc injectée ct non pas |'énergie ou la fréquence de choc comme 1l 4 1€ assume
au cours des derniéres années. De méme, ils montrent que les transformations de phascs
cristal / amorphe se produisent dans une fenétre de puissance injectée de choc,

Le chapitre 111 représentc quant a lui le traitement mathématique ainsi que la
modélisation numérique du mouvement dans deux type de broyeur & savoir le broyeur
planétaire et le broyeur horizontal, représentant d’une maniere détaillée la cinémalique de
mouvement des billes ou des barreanx dans le broyeur au cours du processus Je broyage,

l.e quatriéme chapiire, ¢tant le plus maigre de par le manque de connaissances qui s¢
traduit par le manque d’ouvrages portant sur tout ce qui est du traitement thermique de la
mécanosynthése, traite sur le phénoméne d’augmentation de la température ainsi que ces
effets pendant le processus et donne des modéhisations pour le caleul de la temperature de

contact au point d"impact des billes.
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Introduction générale

A la fin des années 60 aux Ctats-Unis un certain J.S.BENJAMIN qui travaillait pour
I"Intermational Nickel Company a braqué ses projecteurs sur un ancien procédé qui élait le
imélange de poudres métalliques pour faire des alliages, ot ¢’cst grice a ses travaux qu'est née
la perspective de synthétiser des alliages par broyage 4 haulc énergic ou aucune réaction
chimigue w'était visée, donnant anst naissance & un procédé auguel G. Le Caer attribua le
néologisme [rangais " mécanosynthése "

Le but des lors était de produire des alliages d’oxydes complexes i dispersion torcees
(ODS) et ou Mapplication commerciale était centreées sur le developpement des superalliapes
ODS a baze nickel, 4 base fer, 4 baze aluminium et sur les alliages réfractaires.

Néanmoins, cette découverte qu'était la mécanosynthése n’a pas connuc un bhon
développement au cours de la décennie qui suivi et ce n’est que depuis les années 80 suite au
travaux de Yermakov et al, et de C.C.Koch et al. que cette discipline connue un essor
considérable, depwis gu’ils aient mis Paceent sur les potentialites de la mécanosynihéae dans
le domaine de I'amorphisation & [Pétat solide suite 4 quoi on observa un phénomene
d’inflation de la littérature relative aux transitions de phases induites par mécanosynthése,

(actucllement trois articles scientifiques sont publiés par jour dans ce domaine).
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Figure 1 : Inflation de la littérature portant sur le domaine de Ia mécanosynthese, *

‘F';prés - E. {aifet ,N Malhourcux-GafTet, M. abdellaoui et A Malchlre, revae de metallurgie/CIT — scwnoe
et génie des matériaux (soumis 4 — ociobre 1993),
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Depuis une trentaine d’année, des nouvelles méthodes de synthésc ont permis
I élaboration de toules sortes dalliages of de composées cristalline métastables ainsi que celle
de matériaux mal connus jusqu’alors, tels les alliages métalliques amorphes. Llles ont aussi
jouées un role déeisif dans la découverte ou dans la mise au point de matériaux nouveaux tels
que les matériaux multicouches ou les nanocristaux. La mécanosynthése compte panmi ces
nouwvelles méthodes depuis la fin des anndes BU. Elle est devenue en effet un moyen
d’élaboration de matériaux nanocristalling, le plus souvent sous la forme de poudres
constituées de particules microniques a grains nanométriques, ct plus généralement une
technique d’élaboration de maténiaux mélastables.

Les applications de fa mécanosynthése dans le domaine des sciences des mateériaux se
classe suivant deux grands axes. Le premier axe fait "objet des applications structurales. Le
deuxiéme lui, moins développé que le premier, fait I'objet des apphcations magnétiques.

Dans le domaine des applications structurales, la mécanosynihése a ete utihse pour
I'élaboration des nanocomposites métal-oxyde, métal-carbure et métalsulfure, 1"élaboration
des carbures ¢t des siliciures, la formation des solutions solides sursaturées el la formation des
phases haules températures et des intermétalliques.

En plus des applications structurales ci-dessus mentionnées, la mécanosyntheése a connu
un grand essor dans le domaine d'élaboration de phases amorphes & V'ctat solide el la
formation de nanoparticules. Qutre ces applications structurale, un aspect spécifique de la
mécanosynthése se manifeste par ses potentialités dans le domaine d’élaboration des
matériaux magnéliques ¢t essentiellement dans le domaine de I"élaboration decs aimants
permanenis de tvpe « hyper durs » {coercivité ~ 30 kOe (24 kAlem)).

Des matériaux correspondant & la premiere phase historique de la mécanosynthese (dite
mécanosynthése de premier génération) sont actuellement produits industricllement par INCO
alloys international et en service actuellement (cncore sous forme de protolypes se sont
Valliage MAT54 (Mi - ODS) utilisé par General Electric sur le FAO4 pour une vanne deputs
1979 et la MAYS6 (Fe - ODS) pour le méme appareil et la mé&ne société dans la chambre de
combustion du réacteur). En développement, il faut noter alliage MAG000 (y™- ODS) utilise
sur un hélicoptére pour une application de type péle de turbine pour fonctionnement a haute
température non retroidie et enfin U'alliage 1éger AL-9052 {Al- 4% Mg + oxyde | Carbure)
dont la densité est d’environ 95% de celle de Ialliage 5083, alliage déja ntilise,
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Chapitre I

Introduction et synthése bibliographique

I.1. Définition

La mécanosynthése esl un procédé permettant I'élaboration de mat€riaux sous forme de
poudres monophasées ou pulyphasées, sous 'effet d'une succession de choes méeanigues sur des
particules a l'intérieur d'un conteneur.

Celle technique, découverte au début des années 1970, a permis par des chocs successifs
créés 4 lintéricur des broyeurs du type «Attriteurs ou «Horizontaln d'oblenir des poudres
constiluées des matenaux composites souhaites,

Quaire ¢léments sont nécessaires pour élaborer des matériaux par mécanosynthese |

e Des poudres élémentaires ou pré-alli¢es constituant le produit & ¢laborer,

« Un moyen de choc: des billes ou des barreaux suivant la technique adoptce,

¢ Un 1ype de mouvement permetiant des choes successifs: choes aléatoires par les palettes
(cas des « Aftriteurs ») ou mouvement de collage-décollage (cas des broyeurs planétaires,
broveurs horizontaux et vibratoires),

« Un container dans lequel se fait la mécanosyntheése (des jarres dans le cas des bioyeurs
planétaires; des cybindres dans lo cas des broyeurs horizontaux, Atinteurs et verlicaux
(vibratoires 4 une dimension) et enfin des cellules dans le cas des broyeurs vibratoires 4 1D
type « Spex .

Se basant sur ces différents ¢éléments nécessaires pour réaliser unc meécanosynthese,
différents types de broveurs ont é1¢ développés. Ces méthodes seront plus amplement exphiquées
dans ce qui va suivre en complément & unc approche générale de la mécanosynthese et de ses

applications.
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1.2. Contexte et évolution

Depuis une rentaine d'années, de nouvelles méthodes de synthése ont permis 'élaboration
de toutes sortes d'alliages et de composdes enstalling metastables ast que celle de matériaux mal
connus jusqu'alors, tels les alliages métalliques amorphes,

Tlles ont aussi joué un role décisif dans la découverte ou dans a mise au point de matériaux
nowveawx tels que les maténaux multicouches ou les nanocristaux. La mécanosynthése compte
parmi ces nouvelles méthodes depuis Jla fin des années 1980 [15,54.76]. Elle est devenue en eflit
un moven d'élaboration de matériaux nanocristallins, le plus souvent sous la forme de poudres
constituées de particules microniques & grains nanométrigues, ¢t plus généralement une techmgue
d'élaboration de matérianx métasiables.

Véritable moyen pour mélanger ¢t combiner des solides jusqu'd l'echelle atomique, elle se
définit comme un procédé de synthése patr cobroyage, en général 4 sec, de mélange de poudres
d'éléments purs ou alliés dans un broyeur d haute énergie.

Les broyeurs 4 hautes éncigic les plus utilisés en laboratoire comportent un {ou plusieurs)
conteneur (s) dans lequel est placée la charge constitué de la poudre et des billes. [es
caractéristiques de la charge (ex ; nombre, taille, densité des billes, quantit¢ de poudre} vanent
selon les inoyens (ex | broveurs vibrants, rotatifs, planétaires) qui sont mis en ceuvre pour l'agiter,
Dans de tels hroveurs, les billes sont en majornité, ou toutes, en mouvement relatif permanent avee
des vitesses relatives de quelques m/s lors des chocs et des [réquences de choes de quelques
centaines de hertz.

Les matériaux de broyape sont le plus souvent en acier, mais les contraintes expérimentales
rendent parfois nécessaire Tutilisation d'autres matériaux tels que le carbure de tungsténe ou la
vircone. Le rapport de la masse des poudres & la masse des billes est compris entre 175 et 1/50
pour les broyeurs de laboratoire. Les poudres sont en général broyées sous une atmosphere
neutre, avee de l'argon par cxemple,

Les broyeurs 4 haute énergie différent des broyeurs moins énergéliques traditionnellement
employés dans l'industrie pour pulvériser toutes sorte de matériaux, a sec ou en milieu humide
Des broveurs a basses énergie sont parfois utilisés en mécanosynthese mais les temps de brovage
sont alors de I'ordre de quelques centaines 4 un millier d'heures [65] au licu de quelques heures &

quelques dizaines d'heures pour des broyeurs a haute ¢ncrgic.

f
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Priscs par petits paquets entre billes ou cntre bille et paror de jarre, des particules de
poudres sont fracturées et les divers fragments sont ressoudés entre eux. Ces eveneincis
successifs provoquent un échanpe permanent de maliére (particules) au cours de la
mécanosynthése. lls sont d'égale importance pour assurer un mélange convenable des eléments
brovés. Au cours du brovage de mélange de poudres d'éléments ductiles A et B, les particules
subissent de trés grandes déformations [33]. Les choes répétés produisent alors une merphologie
en lamelles alternées de A et B. ce type de structure a été observé jusqu'a I'échelle nanometrique
el joue un role important dans Ja mécanosynthése d'alliages d'éléments immiscibles dans les
conditions d'équilibre, tels par exemple Fe et Cu que cefte technique est unc des rares a allicr
dans tout le domaine de concentration [75]

Signalons aussi que cette morphologie lamellaire, formée apres un broyage courl, peut
faciliter 'élaboration ultérieure d'alliages d'éléments a températures de fusion trés differentes.

Ainsi, la mécanosynthése ne se raméne pas au seul broyage considéré comme une opérabion
de réduction de la taille des particules, la taille moyenne des particules apres brovage pouwvant
d'ailleurs étre égale ou supérieure 4 la taille moyenne des particules de la poudre de départ. Dans
ce contexte qui méle activités traditionnelles et mécanosynthése, cette derniére peut apparaitre
comme une technique rudimentaire dont la simplicité de mise en ceuyre contraste avec la
complexite bien plus prande des techniques utilisées en général powr élaborer les materaux
évoques plus haut.

Cette nouvelle méthode de synthése et ces matériaux ont de ce fait éveillé la curiosité de
nombreux chercheurs puisque de lordre de 1400 articles leur ont €1€ consacrés, la plus grande
partie depuis 1990, Bicn sir, il ne faut pas ignorer ni la part due au faible colt des bioyeurs de
laboratoire ni celle due a l'obtention rapide de résultats dans cette profusion de travaux. Divers
malériaux 4 propriétés mécaniques, magnetigues ct catalytiques améliorées ont fait Tobjet de
publications ou de dépdt de brevets,

Les applications du brovage & haute énergie ne se réduisent pas 4 la seule mécanosynthese
définie ci-dessus. Le broyage peut également éire utilisé pour réduire la taille moyenne des grains
de plusieurs ordres de grandeur sans transformer les structures des phases en présence.

La plupart des broyeurs ulilisés en mécanosynthése ont ét€ congus pour broyer des poudres
pendant des durées courtes, inférieures 4 Vheure, et non pour effcctuer des synthises qui

demandent des durdes de broyage de plusicurs heures 4 plusicurs dizaines d'hewres. Les

T
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conditions de broyage ne peuvent ére contrdlées en permancnce, de fagon precise of done ne
peuvent pas étre éventuellement modifices pour optinmiser les diverses ¢tapes de la synthese. Des
progrés récents ont cependant été effectués grice 4 de nouveaux broyeurs ou & des broyeurs
instrumentés qui permettent en particulier la détermination de diagrammes dynamigues
indispensables pour la compréhension et la modélisation des phénoménes de lechelle
microscopique 4 Iéchelle macroscopigue 137,691 Ces diagrammes donnent la nature des phases
en lonction des paramétres tels que la température et l'intensité du broyage [2,25]. La complexite
des phénomeénes mis en jeu explique qu'il n'existe que peu de modélisation du broyage [27.52] et
pas du tout de modélisation globale. Différents types de broyeurs sont et seront nécessaires pour
repondre a Pensemble des besoins expérimentaux ou de production,

Les mécanismes qui gouvernent, & 'échelle atomique, le soudage de surfaces fraichement
crédes ou l'action des agents de broyage sur I'équilibre fracture-soudage sont encore mal connus.
Toules sortes de caractéristiques et de proprictés dalliages et de composés elaborcs par
mécanosynthése 4 partir de mélanges de poudres des éléments constitutifs ont été publies dans fa
litdrature. Les différentes élapes qui permettent d'aboutir 2 un ¢€tat final stationnaire, Ie plus
souvent chimiquement homogéne, n'ont cependant pas été étudiées avec autant de soin. 11 faul
mentionner qu'une poudre n'atteint pas nécessairement un élat d'équilibre dynamique unique au
cours du broyage ou de la mecanosymthese [58).

Tout cela montre bien que des mécanismes fondamentaux restent encore a elucider. Des
travaux récents permetient cependant de mieux comprendre comment des éléments pourtant
immiscibles s'allient, grice & la compétition incessante entre déplacements atomiques forces par
le cisaillement el sauts activés thermiguement, quand ils sont soumis 4 des cisaillement répétis

19].

I.3. Elaboration par mécanosynthése

La mécanosynthése est donc un procédé mécanique permettant obtention de poudre
constitudes du matériaux souhaité dont la caractéristique essentielle par rappatl aux autres
procédés plus classique est "aspect nanostructural (noté dans ce qui va suivre n-maténiau), ce

sont des NanoMatériaux.
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Dilferentes voies de mécanosynthése peuvent étre considérées a savoir [36]
aA+bB - n-AaBb

AaBhb - n-AaBb
Ahalth+c C — n-AaRhCe
AaBb v Cebd —r n-AabBhCclxd

Amorphe AaBb = n-AaBb
Amorphe AaBb  -» aa n-A | Amorphe A{a-aa)Bb
Ainsi que I"amorphisation par mecanosynthese qui elle ce fuit selon les schémas suivants |
XA+ yB -y J"'m‘;m'phﬁ AxBy |
AxBy — Amorphe AxBy
AaBb + CeDd — Amorphe AaBbCeDd

Dans toute mise en ceuvre de la mécanosynthése, différentes ¢tapes sont a considérées en ce
qui concerne le maténian produit pour une durde donnée de broyage. Cette évolution comporte
différents aspect, une évolution macroscopique (caractérisable par microscopie oplique ou par
microscopie électronique & balayage) et une évolution microstructurale, Cependant pour les deux
évolutions, il faut distinguer une phase transitoire, el un régime stationnaire a partir duquel les
caractéristiques microscopiques et structurales ne vont plus évoluer - wn équilibre dybamique

g instaure alors,

I.4. Types de broyeurs

L4.1. Broveur type « Attritenr ».

Dans ce type de broyeur, les billes sont activées par des paleties lides 4 un arbre central
vertical tournant, La capacité des Attriteurs utilisés dans le domaine de la Mécanosynthese vane
de 3.8 107" m’ . La vitesse de rotation de |"arbre vertical central atteint 250tr/min (4.2Hz) [12]

La Figure 3 représenle une vue détailiee des diffcrentes parties actives d'un attniteur [19].
l.a zone d’opération (1) est cylindrique avec un diameétre intéricur I et une hautewr H. Los
surfaces latérales sont refroidies avec de ’eau froide circulant dans une enveloppe (2). Les billes
sont aclivées par des barreanx/palettes cylindriques (4) liés a un arbre vertical central (3). La

fréquence de arbre central est f et le diametre des billes est d.
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La modélisation et la simulation du processus de Mécanosyntheése dans un broyeur Attriteur
sont reporiées pour le premiére fois par DR, Maurice et TH, Courtney [62], Un peun plu tard,
R.W. Rydin et al. [68] ont développes une étude cinématographique du processus de

Mécanosynthése.

Figure 1: Broyeur Attriteur (d'aprés [19]).

L4.2. Broyeurs Yibratoires.

Le Broveur vibratoire 1-D (Figure da) est constitug d’un cylindre vertical dans leque! sont
mises « 1 » billes de méme diamétre, Le cylindre constituant le corps du Broyeur est fabriqué du
méme matériau que celui des billes. Les billes bougent seulement dans la direction verticale sans
[tiction mi rotation. Le Cylindre vibre d une fagon harmonique dans la direction verticale [50],

Le modele & 2-D consiste en une jarre cylindnigue remplie avee des billes de diameétres
épaux a la longueur de la jarre (Figure 4b).

Le modéle a 3-D consiste en une jarre cyvlindrique remplie avec des billes. Dans ce modéle,
les billes peuvent bouger dans les trois directions (Figure dc et 5). Ces Broyeurs vibratoires a 3-D
sont largement uhilises aux U5 A [46].

Les travaux de Y.Chen et al, [26] et P.Matteazzi ¢t al. [6]] ont permis respectivement de
modifier des modéles existant ou de créer des modeéles de grandes capacité permettant de mieux

contrdler les paramétres de Mécanosynthése a savoir la fréquence et I'energie de chogs,
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l.e mouvement des billes au cours du broyage, dans un Broyeur vibratoire (figure5) a Gté
analysé, par simulation sur ordinatenr, par H Hashimoto et al [50.51], en utilisant des modeles a

1,2 et 3 dimensions.

a)modéle 1D B)modkle 2.D ¢) modile 3D

Figure 2: Broyveur Vibratoare [50].

Figure 3: Broveur Vibiatoire industriel [50].

Les vitesses moyennes d’impact sont estimées en fonction des rapporls « masses des
billes/masses des poudres ». Dans leurs modéles, les auteurs [50,51] assument que |
1) le stockage de | ‘énergie d'impact des billes, due 4 la microcompaction des particules de
poudres, peut étre vue comme le stockage d “énergie due 4 une viscosité imaginaire attribuce
aux billes et 4 la jarre,

7y 18lasticité des particules de poudre est ignoree.

Cette modélisation permetl de substituer le mouvement de billes €lastiques, au cours du
broyage de poudres métalliques, par le mouvement de billes viscoelastigues dans une jarre

viscoélastique vibrante.
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Un modéle de Kelvin (Figure 6) a ¢1¢ utilisé pour approximer les billes viscoclastiques. Le
ressort seprésente le caractére dlastigue des poudres, par contre ['amortisseur représente ia

viscosité imaginaire attribuée aux billes et a la jarre au cours du broyage.

bille
§
amortissemr : ressort
_viscusit.é ) (é]asl:i cité)
Imagnaire .
bille

Figure 4; Modele de collision viscoélastique (modéle de Kelvin) [50]

1.4.3. Broyeur Horizontal.

Dans un tel type de broyeur {(figure 5), les poudres et Jes billes {parfois on utibise des
barreaux & la place des billes) sont mises dans un cylindre de diamétre superieur & un mctre. Le
cylindre tourne autour de son axe central & une vitesse de rotation inférieure a une vilesse critique

qui correspond au collage des billes (ou des barreaux) contre la surface intéricur du cylindre.

J-

e e

0

®

JpTR Ll

R s e

|
!

e

Figure 5: Broyeur Horizontal [3,62]

Les broveurs horizontaux permettent de traiter une grande quantit¢ de poudre lypiquement
| tonne de poudre avee un ajout de 10° bille-10 tonnes, Le diamétre d'un tel appareil est de deux

métres |46.69], Cependant, ce broveur, bien adapté & la production industrielle, I'est nettement

—
(% B}
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moins pour les études de recherches et développement. Pour ces dermiéres, un broycur horizontal
modifi¢ a eté mis en place avec des dimensions de laboratoire |3},

Les broyeurs horizontaux ont été modifiés pour étre plus efficaces et plus adaptés a
I*échelle du laboratoire, En effet, A.Calka et al. [2]] ont utilisé des électro-aimants localises
autour de la surface du cylindre pour commander le mouvement des barreaux de la fagon voulue.

M Abdellaoui et al [3) ont essayé d’opumiser le broyew horizontal pour avoir des
performances plus meilleures que celles données par un broyeur horizontal conventionnel. Ainsi,
deux palelles sont usindes sur la surface intéricure du cylindre. Ces deux paletics ont pour
objectif d’actionner les barreaux ou les billes (par analogic avec les palettes dans un broyeur
attritenr) au hicu d’&rc soumis sculement & Vaction des forces contrifuges dues a la rotabion du
cylindre Cette configuration permet d’étudier avec plus de précision le mouvement d’un barreau
au cours du broyage, pour dillérentes vitesses de rotation du cylindre. La trajectoire du barreau,
I"énergie cinétique de choc, la fréquence de choc et la puissance injectée de chog sont données cn

fonction des caracténistigues physiques du broyeur et des conditions du broyage.

L.4.4. Broyeur Planétaire

Les broyewss planétaires sont les broyeurs ayant connu au cours des cing dermieres anndes
les développements les plus importants. Dans un tel type de broyeur, les jarres sont fixées sur des
satellitcs tournants, lesquels sont montés sur un plateau tournant lui aussi. Deux tvpes de
broyeurs planétaires sont commercialisés jusqu’d ce jour a saveir les broyeurs
planétaires « Pulvérisette Fritsch PS » (figure 8) ef les broyeurs planétaires « Pulvérisette Fritsch
P7 ».

Dans ces deux machines, les vitesse de rotation des satellites (sur lesquels sont fixées les
jarres) ef du plateau sont mécamiguement couplées. En eflet, @, — -1.25 Q dans le cas du
broyeur planétaire « Pulvérisette Fritsch PS5 » [20,59] avee @, la vitesse de rotation des jarres
el €2, la vilesse de rotation du plateau.

l.a vitesse de rotation du platcau est opposée 4 celle des jarres (celle des satellites). Les
deux machines « PS5 » et « P7» différent par les valeurs des diamétres da leurs plateaux qui
valent 244.4 mm dans le cas du broyeur plandtaire « P5» [20,59] et 150 mum dans le cas du
broyeur planétaire « P7» [3739] Le diamétre des jarres est variable, il vaut 40 mm dapres

[37.39] et 64.4 mm d’aprés [20.59],
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Pour pouvoir étudier les parametres pertinents du brovage a savoir la fréquence, |"éncrgie ct
la puiszance injectée de choe, une possibilité de variation indépendante des vitesses de rotation du

plateau et des satellites est nccessaire.

"
g

Figure 6 : Vue d'ensemble du broyeur plandtaire « Pulvérisetie Fritsch P5 »,

Partant sur ce principe, deux broyeurs planétaires nommés G35 et G7, ayant respectivement
les mémes diamétres de plateau que les broyeurs planétaires « Pulveénsette Fritsch P5S» et
« Pulvérisette Fritsch P7», ont été construits par P'atelier du Centre d’Ftude de Chimie
Metallurgique- CECM-CNRS-Vitry/seine, sur une idée développee par E. Gallet [47].

Les vitesses de rotation du plateau et des satellites varient d’une fagon independante de 0 4
BOU tefmin.

Pour avoir la possibilité d’étodier Peffel de la température sue le produit de la
Mécanosynthése, un systéme de chauffage a été mis en place sur le broyeur planétaire (37
[37.47].

Malgré Pinflation de la littérature portant sur les résultats expérimentaux obtenus par
I"utilisation des broveurs planélaires dans le domaine de la Mécanosynthese, un nombre limite
d’approches de caleul, pour corréler le produil final et les paramétres physiques et cinétiques du

broyage dans ce type de broyeur, elail développé jusqu’a présent.
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I.5. Paramétres de broyage

La mécanosynthése comme tout procédé physique posséde des paramétres et des facteurs
influengant, au cours du broyage, sur la nature et U'gtat du produit obtenu, Cependant, on peut
distinguer des paramétres relatifs au broyage lui méme, d'autres relatifs au broyeur ct enfin,
certains relatifs aux poudres utilisées.

En ce qui concerne le broyeur, on parlera des matériaux constitvants les containers ainsi
que les billes (ou barreaux), en insistant sur :

- la durete qui va implicitement attecter la puissance de choe par un facteur d’efficacite. 1l faut
toutefois noter qu'un maténau trés dur (type CW) cst eflicace en terme d’efficacite de
iranstert de choc, mais s'abrase tres rapidement. Ce phénomene peut enirainer un
contamination trés importante.

- Le rapport nombre de billes / masse de poudre qui est explicitement relié a la fréquence de
choc.

- Lamasse des billes gqui joue sur la puissance de choc,

- La vitesse de rotation des platcaux ¢ des jarres.

Pour ce qui est de 1a nature de la poudre, on soulignera ;

- La nature des poudres utilisées au départ du broyage, L’état initial de la poudre n'aura pas
d’effet sur la nature du régime siationnaire, par conire un effet iinportant scra 4 nofer sur les
régimes transitoires.

- la dureté relative de la poudre par rapport a celle des billes et des parois du conteneur qui va
affecter la taille finale des cristallites.

Pour ce qui concemne le broyage en hu méme, il faut définir le type du broyeur utilisé, auss
noter les effets de la nature des gaz qui est non négligeable et ce méme pour des gaz de
composition trés proche ou réputés neutres par rapport au produit broyé, sans oublier le facteur

lempérature.

.5, 1 Influence de I'intensité de broyage
Sous le terme d'intensité de broyage, on considére des parameétres ajustables propres au
broyeur tels que la vitesse de ’arbre d’un attniteur, la vitesse de rotation du plateau d’un broyeur

planétaire ou encore amplitude des mouvement d'un broyeur vibratoire,

| 5
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Eckert et al. montrent que le résultat du broyage de Nickel et de Zirconium dépend de la
vitesse des bille du broyeur planétaire. En eifet une vitesse trop faible n'améne aucune réaction &
I"état solide, une énergic cinétique de "ordre de 30 mJ/bille conduit & la formation d’une phase
amorphe alors qu'une énergie cinétique supérieure & 45 ml/bille montre le développement d'une

phase intermétallique.

I.5.2. Influence de la température

Les température atteintes dans la jarre de broyage peuvent passer @ 100 K voir 4 330 Kk au
dessus de la température ambiante d aprés ce qu'a observé C.C. Koch [55] mais on a aucunc idée
pour I'instant de la température que peul atleindre localement un grain de poudre au cours d un
impact. Ce qui semble prouver, d’aprés RB. Schwarz [71]. que la mécanosynthése est une
aceumulation de processus de zolidification rapude.

Cependant, il est impératif de préciser I'existence de deux températures bicn distincies qui
sont la température locale au niveau du grain et la température moyenne du systeme.

- lempéraiure locale

cette température est difficile 3 mesurer directement em raison de son camciere
microscopique. Elle est fonction de 1"énergic cinétique des billes de broyage.

Malpré tout, certains auteurs ont essayer d’en déterminer des valeurs aussi precise que
possible, soit directement par des mesures infrarouges, soit indirectement en utilisant Ia
ponnaissance des empératures des transformations de phase ou des coefficients de diffusion,

On peut citer le modéle élaboré par A.K. Bhattacharya & E. Arzt [17], qui prend en comple
I*augmentation de la température d’une particule aprés 1'impact entre deux billes, ainsi que la
dissipation thermique entre deux choc successifs.

- tempérafure moyenne

excepté pour les broyeur opérant avec une seul bille, la majeur partie de l'énergic
consommeée dans le dispositif est transformée en chaleur par friction des billes entre elles ou avee
la paroi de la jarre. De ce fait, la température moyenne augmente est devrail pouvoir étre
modelisde.

La nature des composés obtenus aprés broyage peut étre modifiée cn fixant la température

du systeme. L’élévation volontaire de la température des jarre évite dans certains cis

|
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I"amorphisation de poudre alors que sa diminution permet de contréler la cinétique de [ormation

des composés.

L5.3. Influence de Maitmosphére de broyage

Avant toute chose, il ne faut pas omettre le fait que atmospheére de broyage compte parmi
les principales sources de contamination des alliage pendant le processus de mécanosynthesc.,

La plupart de études de mécanosynthése sont cffectuces sous argon ou plus rarement sous
vide, du fait de la haute réactivité des poudre a 'oxygéne. Néanmoins, en travaillant sous
d’autres types d'atmosphére, un broyage réaciif {ou wécanochimique) pewt &ire Teabise,
conduisant a la formation de composes specifiques.

I scmble bicn que "argon soit un bon environnement pour un broyage ou une atimosphénc
propre est nécessaire alors que 'hélium est ulilisé dans des cas tres précis ou un echange
thermigue particulier est essentiel En revanche, en présence d'azote, la mécanosynthese peul
devenir réactive ou limiter I"amorphisation.

['air est trés souvent éliming des processus de broyage pour des raison d’oxydation des
poudres saul dans le cas ou un broyage réactif est désire,

De plus en plus de liguides sont utilisés lors du broyage de matérianx afin de diminuer voir
d’éliminer la contamination des poudres due & I'usures des éléments du broyeur. Parmi les
nombreuse substances chimiques utilisées, on peut citer le toluéne, I"heptane, le cvclohexane, le
methanol vu Facide stéarique. Elles permettent aussi d’eviter une agglomération trés unportante
dea poudres enire clles et avee les billes et done de faciliter la récupération du maténiau apres

broyage,

[.5.4. Influence de la charge

Le tapport de masse entre les billes et le matériaux & broyer est 'un des parameétres
essenticls influent sur le nombre de collision des billes et des grains de matiére.

Aikin et al. trouvent, aprés un hroyage du systéme Cu-Nb, que la probabilité de soudage
des particules est multipliée par 20 lorsque le rapport de masse passe de 100/1 a 50/1 ¢l le temps
nécessaiie 4 une compléte réaction est divisé par 7. Ceot est du & un plus petit nombre de

particules et une plus grande énergie absorbée par particule durant une collision.
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Le tableau suivant, extrail d un article de Chen et al.[26], permet de visualiser rapidement

les caracténistigues des différents types de broyeur.

[ g Broyeur o Brovyeur vibrant L
ttriteur FE— i
planétaire Pulvérisette ) | Spex
Nombre de billes 1 >1000 5~12 1 4-~10
Diamétre de billes (mm) | 2~10 [ 10 ~ 20 20~ 70 ~ 10 \
Mouvement des billes " Roulement ’ Roulement/choc Choc Choc l
Vitesse des billes (m/s) 0~038 ) 25~4 0.14~024 <39 |
Encrgic cinétique (107 Ibille) <1 ) | ~40 D3y <12 |
| I'réquence de choc ] = 1000 | ~ 100 15~ 350 00
[ll’uiﬂﬁ'.ance (Wighille) | <0001 0.01~0.8 0.005~0.14 <0.24
T moyenne de jare (°C) 150 50 ~ 120 < 35 6l
AT mucruscopigue maximum <1 287 J <1 | 170
T maximum de lajarre (°C) | 150 300 35 230
| Atmosphére - | gaz J gaz Gaz ou vide paz _||

| =it i

1.6. domaine d'application de la mécanosynthése

au début des années 1970, la mécanosynthése a permis grice & des chocs successif crées 4
lintéricur des broyeur de type attriteur ou broyeur de type horizontal diobtemir des poudres
constituées du malériaux composite métallique souhaité. Partant d'un étal initial compose de
poudres base Al ou Ni (matrice du matériau) et des poudres d'oxyde etiou de carbure, les
sollicitations mdéeaniques successives avaient pour role d'homogénéiser physiquement les
constituants initiaux et peu ou pas du tout de synthétiser des phases.

Suite a la découverte de la mécanosynthése par J.5. Benjamin, aucune réaction chimique
n'élail visée par e procédé, En utilisant un attriteur, 1.5, Benjamun [15] a pu ¢laborer des
superalliages i base de Mickel renforcés par des dispersoides d'oxyde,

Les poudres de Nickel avaient une taille de 4 a 7 pm avant broyage. Les dispersoides sont a
base d'oxyde de thorium (Th) et d'oxyde d'yttrium de 10 4 50 nm de taille. Le produit final obtenu

s¢ présente sous forme de poudre composite homoegéne avec des tailles de particules relativement




Chapitre 1 ) - ermmIGII d( ;I'ilt.l;ﬂi-f l:'fhllL"I;I.l'.Elph—l;’.]l'Il‘.

grandes et libres de toutes contamination notable, Apres la mise en forme a froid, l'extrusion et lg
iraitement thermique, le produit final présente une havte contrainte 4 a rupture 4 vne lemperatue
de 1037°C.

Depuis les années 1980, suite aux travaux de Yermakov et al. [80] et de C.C Koch et al.
ayant montre la potentialité de la mécanosynthése dans le domaine de Yamorphisation a 'état
solide, E. Gallet démontre qu'il v a une nette augmentation de la littérature relative aux
transitions de phases par mecanosynthese [46].

Les applications de la mécanosynthése dans le domaine des sciences des maleriaux se
classent suivant deux grands axes. Le premier axe fait Pobjet des applications stiucturales. Le
deuxieme axe, moins développer que le premier, fait l'objet des applications magnétiques,

Dans le domaine des applications structurales, la mécanosynthése a éic¢ utilisée pour
I'¢laboration des nanocomposites Metal-Oxvde, Metal-Carbure et Métal-Sullure, 'slaboration des
carbures ¢t des sihiciures, la forimation des solutions solides sursaturés et la formation des phases
hautes temperatures et des intermetalliques [72].

En plus des applications structurales mentionnées ci-dessus, la mécanosynthese a
connu un grand essor dans le domaine d'élaboration de phases amorphes a ['étal solide et la
formation de nanoparticules. Ouire ces applications structurales, un aspeel specifique de la
mécanosvnthése se manifeste par ses fortes potentialités dans ['élaboration des maleriau
magnéliques ¢t essenticllement dans le domaine de ['élaboration des aimants de type «hyper

dursy,

L.7. Matériaux Polyphasés.
L.7.1 Nanocomposites Métal-Oayde

La formation de nanocompaosites Métal-Oxyde par mécanosynthese a &8 faite suivant deux
voies, Au début des années 1970, suite i la découverte de la mécanosynthése par J.S, Benjamin,
les nanocomposites Métal-Clxyde ont éi¢ élaborés par introduction de dispersoides doxydes
preformés au sewn de la matrice du matériaw 4 Uélape du broyage. Dans cette vole de
mécanosynthése dite « Mécanosyntheése de premiére génération » s'inscrivent les travaux de J.5.
Benjamin et al. qui oni appliqué la mécanosyntheése pour I'élaboration de nanocomposites a base

d'alumimum et de titane renforcees par des dispersoides & base d'oxydes réfractaires [16].
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Aprés cela, une dtude a ¢i¢ faite au niveau des variations de la limile d'élasticite ot de la
contrainte maximale en fonction de la teneur en dispersoides pour des nanocomposites obtonies
par mécanosynthése et par méthode conventionnelle SAP (Sintered Aluminium Product) [13]
Les contraintes limites obtenues pour ces composites avec des teneurs de 2,75 a4 54 %
volumigues de dispersoides d'alumine et de carbone sonl supérieures ou égales d celles obtenues
pour les composites claborés par les méthodes conventionnelles (SAP) contenant une tenewr de
11,5 % velumiques de dispersoides.

De méme, ces poudres nanccomposites présentent a la fois des conductivités électriques et
des limites d'élasticité 4 basscs ¢t 4 hautes tempéeratures plus élevées que celles correspondant aux
manocomposites  claborées par SAP. Ceite amélioration des propriétés des poudres
nanocomposites élaborées par mécanosynthése par rapport a celles ¢laborées par SAP est lice
d'une part, & I'équiaxialité et aux petites tailles des dispersoides, et d'autre part 4 leur distribution

homogéne dans le malériau de base [56].

1.7.2. Nanocomposites Métal-Carbure

Sur la méme base gue pour les nanocomposites Métal-Oxyde, la meécanosynthese a ¢ié
appliquée pour l'élaboration de nanocomposites Métal-Carbure. Les travaux de [2.G. Morris et al.
[64] ct 1.S. Benjamin et al. [14] sont de bons exemples pour illustrer ce type d'application. En
effet, D.G. Morns et al. ont élaboré des composites Fe-35 % at. Al avec une distribution de 1.9 %
at. de C sous forme de graphite, Les poudres nitiales de Fe et Al ont des tailles de gran
inférieures 4 150 pwm. Aprés les différentes opérations spéciales (bmyage', compactage 4 froid et
sous vide, préchaufTage ol compactage 4 chaud), le composite obtenu présente des fortes duretes
avec une duclilité modérée (2 %). Celte ductilité est plus faible que celle des alliages Fe-Al a
méme conceniration en Al et méme taille de grains, Celle baizse de ductilitc est lice a la fragihite

induite par la mise en selution du carbone,

L7.3. Nanocomposites Métal-Sulfure
Sur la méme base que pour les nanocomposites Métal-Oxyde et Meétal-Carbure, les
nanocomposites Métal-Sulfure ont éi¢ dlaborés par mecanosynthese suivant la réaction [46]:
MS+R=>RS+M ectiou MS + CaQ=>Cal + MO
otl, & titre d'exemple MS = FeS, WS2, Cu,8, Cc§, PbS, ZnS et R = Al, Mn, Fe, &1,
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[.8. Matériaux Monophasés : Intermétalliques, Solutions solides sursaturées,

Phases hautes températures, Disiliciures

Les deux demnigres décades omt comnu le développement d'une nouvelle génération
dalliages avancés, élaborés par des techniques loin de l'équilibre, appelés « Matériaux
Nanocristallins ». Leurs propriéiés géantes sont lides a leurs petiies tailles de grain {momns de 10
nm} et la densité volumique élevée des joints de enistallites et des interfuces (plus de 50 % de leur
volume est formé par les joints de grains) [74) Ces matériaux dits «Manocristallinss onl des
applications diverses dont beaucoup sont impossible 4 accomplir par des matériaux élaborés par
les méthodes conventionnelles,

L'un des apports des nanocristaux est leur forte potentialité dans le domaine du stockage de
Ihydrogene. En effet, des caleuls récents ont montré que le rapport HydrogéneMetal angmente
d'une fagon considérable avec la diminution de la taille des particules. Ceci est lié au [ant que lcs
sites des atomes d'hydrogéne sont associés aux joints de grains,

L'¢laboration des nanoenstaux par mécanosynihése avait é1¢ restreintes aux métaux bee et
hep. Les métaux 4 structure efe sont prétendus &tre pour un stockage effectif’ de Vénergic de
délormation. Par la, ils empéchent la réduction de leur taille de gram a des valeurs
nanométriques. Contrairement 4 cette idée, J. Eckert et al. [30] ont montré la possibilit¢ délaborer
des nanecnstaux a partir de mélaux cfc en utilisant les bonnes conditions énergetiques. Ainsi, des
poudres nanocristallines &AL Cu, Ni, Pd, Ph et Ir de structure cfc et de tanlles vanables enire 6 ot
22 nm ont &1é synthétisées par mécanosynihése a partir de poudres élémentaires de tailles initiales
variables enire 50 et 100 um. les tailles minimales atteintes sont fonction de la température de
fusion et du module de Young.

Les intermétalliques ont €& eux aussi élaborés par mecanosynthese ces demicres années,
Les composés intermétalliques ordonnés présentent de grands intéréts dus a leurs hautes
températures de fusion, leurs basses vitesses d'auto-diffusion, leurs grands modules de Young et
leurs aptitudes 4 mémoriser ces propriétés 4 hautes températures. Cependant, ces maleriaux
prézentent un comporiement fragile pour les basses temperatures et cect limite leurs usape. Les
faibles ductilités des intermétalliques ordonnés sont lides & des facteurs intrinséques telles que les
faibles symétrics cristallines et des facteurs extrinséques telles que les structures des joints de

cristallites et la segrégation des impurctés aux joints de grains,
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Des ¢tudes récentes sont focalisées sur l'amélioration de la ductilité des intermétalligues
ordonnés. Plusieurs techniques ont éte utilisées pour accomplir cette tiche. La meécanosynthese
s'est révélée la technique la plus adéquate pour accomplir ce type d'application,

Vu la densité des travaux portant sur l'apport de la mécanosyntheése dans le domaine des
nanomatcriaux, C.C. Koch [55] a cssayé, en sappuyant sur les travaux récents publiés dans In
litirature, de montrer Vévolution stmicturale des nanocristaux ¢laborés par mécanosynthése, feur
stabilité thermique et leurs application industrielles.

COutre l'aspect nanostructural des matériaux créés par mécanosynthése, un aspect important
est la formation de phases cristallines hors équilibre, du type solution solide sursaturée. composé
intermdétallique haute température, phases haute pression efe,

Plusigurs travaux récents ont montré une large sursaturation chimique induite Par
mécanosynthése. A titre d'exemple nous pouvons citer le cas de sursaturation du Fe dang le Cu
(clc) jusqua 27% massique [42] Un exemple récent de sursaluration chimique par
mécanosynthése est reportd par M, Abdellaoui et al, [5] dans le cas du systéme Fe-Si ou la
sursaturation du Si dans le Ie aticint 27,5% atomique. Les mémes auteurs [3] montrent que cette
limite de sursaturation peut éire étendue jusqu'a 37 5% atomique en opérant avec des puissances
injectees de chocs plus élevées que celles reportées dans [5].

Autre que le domaine des matériaux métalliques, la mécanosynthése sest étenduc au

domame de 1'élaboration des earbures.

1.9, ’hases Amorphes

Les alliages amorphes sonl largement ¢tudiés pour leurs propriétés physiques et
metallurgiques liges 4 ["absence de Uordre & grands distance. Leur €laboration est obtenue par
trempe rapide qui permet de court-circuiter le mouvement des atomes a grande distance et par
suite lo processus de cristallisation, ou encere par recuit isotherme de multicouches a |'état sohide,
Cependant i1 a &€ moniré que les systémes & amorphizer doivent posséder une chaleur de
mélange négative [71]. Ainsi on comprend bien que I"élaboration d’alliages amorphes par trempe
rapide ou par recuit isotherme de multicouches est sélective du fait qu’elle est restreinte 4 des
systémes d’éléments donnés pour des domaines de compositions chimigues donnés.

Ces différentes limitations somt résolues par la découverie de la découverte de In

mécanosynthése comme procédure d’élaboration de phases amorphes. [n effet, en plus de sa
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parfaite adaptation aux systémes miscibles de chaleurs de mélanges négatives, cette techmique
s'est montrée capable de synthétiser des alliapes amorphes homogenes 4 partir des systemes non
miscibles ayant des chaleurs de mélanges positives et ce 4 partir de poudres ¢lémentaires. On cite
a titre d’exemple I'amorphisation des systémes non miscibles Cu-Fe [42,57,79], Cu-Ta [35]. Si-
Sn et Si-Zn [40], Cu-W [44] et Cu-V [35]. De méme I'¢laboration, par mécanosynthése, de
phases amorphes 4 partir d'éléments purs 2 €& montrée pour plusienrs cas. on cite a fitre
d’exemple 1’amorphisation du Si pur [4041] et de Ge pur [38]. De plus, contrairement aux
compositions chimiques ponctuelle des phases amorphes obtenues par trempe rapide, la
mécanosynthése permet ’élaboration de phases amorphes dans de larges domaines en
composition. Usn aspect important de la mécanosynthése est d'obtenir la méme phase amorphe cn
partant d’un état initial constitué de poudre élémentaires ou pré-alliges.

L obtention de phases amorphes par mécanosynthése a été souvent le résultat d'interactions
entre les billes, les parois des jarres et les poudres élémentaires, cependant des études récentes ont
montré que les phases amorphes peuvent &tre le résultat d’interactions entre des barreaux et les
poudres élémentaires dans le cas d'un broyeur horizontal.

Une revue récente [45] permet d’énumérer 'ensemble des systéme nanocristallins et
amorphes élaborés par mécanosynthése suivant la réaction suivantes
1A+ ¥B = Amorphe AB,

A.By = Amorphe A.B,
A.B, + C.Dy = Amorphe A.B,C,D,

I.10. Applications Magnétiques

Aprés la découverte, en 1983, de la phase Nd;FesB comme étant une phase magnétigue
dure présentant des propriétés magnétiques importantes, il a fallu plusicurs années pour se rendre
compte gue d'autres phases peuvent étre adaptées a la constitution d'aimants permanents. Pour
posséder de hautes valeurs d'aimantation & saturation, ces phases doivenl avoir une concentration
élevée en Fe (ou cobalt) et contenir des éléments appartznant 4 la famille des terres rares. Comme
tous les diagramimes binaires ont été essayés sans aucun succeés (avec une exception pour le
systéme Sm-Co), les recherches de nouveaux candidats pour les aimants permanents ont &€

détournées vers les systémes temaires,
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Tous les travaux portant sur I'¢laboration daimants permanents par mécanosynthése ont
monire qu'un recuit de courte durée (entre 15 minutes ef | hewre an maximum) 4 des tempérmtures
moyennes de 700-900°C est nécessaire pour porier les faibles valeurs de l'aimantation a
saturation et la coerécitivité des alliages bruts de mécanosynthése a des valeurs bien supérieures a
celles correspondant aux alliages ¢laborés par les techniques conventionnelles y compris la
trempe rapide. Ceite amelioration est due & une avgmentation de la taille des particules des
valeurs nanométnques a des valeurs micrométriques souhaitables pour l'obtenton d'aimants
permanents a propriétés intéressantes.

Les exemples d'¢laboration d'aimants permanents par mécanosynthése sont nombreux. A
tiire d'exemple, nous pouvons citer les travaux de L. Schultz et al. porant sur Vélaboration

d'aimants permanents microcristallins a base de Nd-Fe-B (NdsFe:Bg) [70].

1.11. Conclusion

Par sa capacité a broyer des matériaux i I'échelle nanomélrique et 4 obtenir des alliages
avec des densités particuliérement hautes, il semblerait que la mécanosynthése ait fait apparaitre
des propriétés que les autres méthodes ne pouvaient donner. Ainsi, les améliorations méeaniques
ou encore les caractéres magnétiques nouveaux des alliages obtcnus par mécanosynthése ont
donnés I'élan nécessaire pour intéresser les scientifiques et pour fournir une littérature importante
mais encare trop restrictive. ['avenir de la mécanosynthése repose en partie sur les possibilités de
production, dans des conditions bien contrdlées, de poudres destinées a étre consolidées pour
aboutir a des matériaux difficiles 4 préparer par d'autres méthodes ou qui conservent certaines des
proprietés des cristallites nanométriques des poudres broyées, tels par exemple des composés
intermétalliques 4 propriétés mécaniques améliorées. Ces poudres rendent plus aisée la réalisation
de toutes sortes d'études des propriétés physico-chimiques des nanomatériaux produits par
broyage ou par mdécanosynthése, propriétés qui peuvent alors étre comparées a celles de
matériaux nanostructurés produits par toutes sortes d'avtres méthodes.

Enfin, une meilleure compréhension des phénoménes pourrait aussi venir d'autres
techniques qui utilisent I'énergie meécanique pour élaborer les mémes types de matériaux
métastables que la mécanosynthése, par exemple le calaminage, I"hypercorroyage voire méme la

mecanofusion.
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Chapitre 11
Physique de la Mécanosynthése

IL.1. Introduction

Le broyage des poudres élémentaires ou pré—alliées se traduit par un translert d'éncrgie
des outils de broyages (billes et paroi des jarres) vers les poudres broyées. Les résultats d une
lle procédure d’¢laboration sont nombreux. Dans le chapitre I, nous avons montré les
différentes applications de la mécanosynthése.

Ainsi, vo sa flexibilité, il est raisonnable que ce procéde d'c¢laboration beneficie de plus
d’études détaillées. Cependant, ils existent des lacunes considérables dans les connaissances
de base relatives 4 la mécanosynthése, illustrées par le nombre réduit de travaux qui ont
essayé de prévoir le produit final en fonction des conditions de broyage ou de montrer les
paramétres physiques pilotant les transformations de phase par mecanosynthese.

En effei, N. Burgio et al. [20] ont essaye de comréler le produit final de broyage et les
conditions opératoires de broyage dans un broyeur planétaire « Pulverisette Fritsch P53 ». De
méme, ils ont essayé d'étudier 'effet de la masse des billes, du diameétre des billes ¢t du
nombre des billes sur le produit final de broyage.

D. R. Maurice et T. [T, Courtney [62] ont cssayé de faire des approches de modélisation
des interactions poudres — outils de broyage pour plusieurs types de broyeurs utilisés dans le
domaine de la mécanosynthése. Ainsi, se basant sur la théorie d’impact de Hertz dans le cas
des chocs élastiques, ils ont essayé d'estimer le vitesse d’impect, la duréde diimpact, la
pression d’impact et le volume de poudres atfecté par le choc en fonction des caractéristiques
physiques des billes (diamétre, module d'élasticité, densité, etc.) et cinématique du broyeur
(vitesse de rotation). Dans les travaux ci-dessus mentionnés [62]. trois fypes de broyeurs sont
étudide | un broyeur Attriteur  « Szegvari », un broyear vibratoire tel que le broyeur Spex et
un broyeur horizontal. Le calcul des paramétres pertinents ci-dessus mentionnés (vitesse
d’impact, durée d’impact et pression d’impact) a €été basé¢ sur une estimation tres
approximative el non précise de la vitesse absolue des billes [62].

1) aprés M. Abdellaoui [1], dans "approche de calenl faite par N, Burgio ¢t al. [20], la
[réquence de choc est mal calculée, car la fréquence de choc doit étre donnée par I'inverse de
la période d’un cycle qui dépend bien évidemment des vitesses de rotation de la jarre et du

plateau, mais qui dépend aussi des caractéristiques physiques du broyeur. La vitesse de
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rotation relative peut donner une information sur la condition de décollage, mais elle ne peut
en aucun cas exprimer la fréquence de choe,

Dans 1'approche faite par M. Magini [59], la fréquence de choc n’est pas du tout
considérée, et seule énergie cinétique dissipée, calculée par la différence des énergies
potentielles avant et aprés le choc, est considérée. Comme les conditions réelles (la surface
courbée de la jarre est recouverte d’une couche de poudres) sont différentes de celles utilisces
par M. Magini,

Il est estimé, d’aprés M. Abdellaoui [1], que ’énergie cinctique dissipée dépend du
matériau lui méme (dépend du coellicient de viscosité Cr reporte par Hitoshi Hachimoto el al.
[51] et des conditions de broyages.

Ce méme auteur [1] assume que le taux d’énergie réellement dissipée dans le matériaux
sous forme de défauts n’est pas clairement déterminde jusqu’d maintenant. [t pense que
I’énergie cinétique dissipée ne peut en aucun cas étre le seul paramétre des transilions de
phases induites par mecanosynthese.

En effet, les sollicitations mecaniques imposes par la mécanosynthese ne sont pas des
sollicitations statiques (du type traction ou compression), mais elles sont des sellicitations
dynamiques qui interviennent par leurs énergies el leurs fréquences de choc el par
conséguence e taux de défauts cristalling crées dans les poudres ne peut €tre en fonction gue
de la puissance de choc qui est le produit des deux parameétres.

Ainsi, on se localisera dans ce chapitre, sur ’énergie cinétique de choe, la fréquence de
choc et la puissance de choc dissipée dans les poudres sans tenir compte, pour une premicre
approximation, du taux réel d’énergie cindtique dissipée et montrer le (ou les) parametre (3)

physique (s) qui pilote (ent) les transformations de phase par mécanosynthése [4,7],

I11.2. Physique de la mécanosynthése dans un broyeur planétaire

IL.2.1. Résultats numériques du traitement mathématique

Les détails du traitement mathématique, développé au cours de ce mémoire, du
processus de mécanosynthése dans les broyeurs planétaires sont donnés dans le chapitre 111
Les calculs numériques sont appliques aux deux broyeurs planétaires G5 et G7. Ces deux
bioyeurs ont les memes dimensions de platean que les broyeurs planétaires FRITSCH

commercialises sous le nom de « Pulvérisette FRITSCH P35 » et « Pulvérisette FRITSCH
P7 ».
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Les vitesses angulaires Q du platcau ¢t @ des james sonl miécaniquement couplées
dans la cas des broyeurs planétaires PS et P7, avee @ = - 1.25 € dans le cas du broyewr
planétaire P5. Ceci ne nous permet pas, bien évidemment d’étudier, d'une fagon indépendante
la variation de 1'énergie, de la fréquence et de la puissance de choc en fonction de la vitesse
angulaire € du plateau ou la vitesse angulaire @ des jarres.

Pour cetie raison, les broyeurs G5 e G7 ont ét¢ fabrigué, sur la base d'une idee
développée par E. Gallet, de maniére 4 avoir une variation indépendante des vitesscs de
rotation €1 du plateau et @ des jarres. Ainsi, les deux vitesses (2 et @ sont découplées. De
plus, un vrai contrdle des vitcsscs de rotation du platcau ct des jarres, durant la
mécanosynthése, est assuré par des tachymeétres vltrasonores.

Les diamétres des plateaux des broyeurs planétaires G5 et G7 sont respectivement 132
107 m et 75 107 m. Le rayon des jarres est égale a 21 107 m, le rayon et la masse des billes
sont respectivement égaux 4 7.5 107 m et 14 g. 5 billes sont utilisées pour faire le calcul de
’énerpie cinétique de choc, 1a fréquence de choo et de la puissance de choc,

Les Figutes 1, 2 et 3 donnent les variations de [énergic de chac, de la fréquence de

choc et de Ja puissance de choc en fonction des vitesses de rotation du plateau et des jarres.
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Vigure 1 : Variation de I'énergic cinétique de choc dissipée dans les poudres en fonction dey
vitesses de rotation du plateau et des jorres (fignes continues : broyeur G5, flignes
discontinues * broyeur G7). Les vitesses de rotation des jarres sont indiquées au début des
courbes respectives [6,7]. (abscisse : vitesse de rotation du  plateau (trimn), ordonné !

nergie cinétique de chuc (Jichoc), paramétre : vitesse de rofation des jurres (tr:mn}).
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D’aprés les Figures ci-dessus mentionnées, I’énergie cinétique de choc et la puissance
de choc augmentent avee les viteszes de rotation du plateau, alors que la fréquence de choco
déeroit rapidement, pour des vitesses de rotation allant de 0 & 250 tr/fmn, pour atteindre un
minimum puis croit presque d'une fagon lindaire en fonction de la vitesse angulaire du
plateau, Par ailleurs, il est 4 noter que pour une vifesse donnée du plateau, I'énergie cinétique
de choc, la fréquence de choe ainsi que la puissance de choc augmentent en fonction de la

vitesse angulaire des jarres.

Pour le broyveur planélaire G5, respectivement G7, les performances maximales en
terme d’énergie de choe, de fréquence de choe et de puissance de choc, sont respectivement
de 0.9 et 0.3 joulesichoc, 90.7 et 92.4 hertz et 80.2 et 28 wails, pour des vitesses de rotation

du plateau et des jarres égales 4 800 tours/min.
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Figure 2 : Variation de la fréquence de choc en fonction des vitesses de rotation du plateau e
des jarres (lignes continues : broyewr (G5, lignes discontinues : broyeur (7). Les vifesses de
rotation des jarres sont indiquées a la fin des courbes respectives [6,7]. (abscisse : vitesse de
rotation du plateau (tr/mn), ordonné ;fréquence de chue (Hz), paramétre : vilesse de rotation

des jurres (irimn}).
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Figure 3 : Variation de la pussance de choc injectée dans les poudres en fonction des

vitesses e rotation du plateau et des jarres (lignes continves ; broyewr (3, lignes
discontinues : broyeur (57). Les vitesses de rotation des jarres sont indiguées au deébut des
courbes respectives (broyewr G35) et sur les courbes respectives (broyewr G7) [6,7].
(abscisse © vitesse de rotation du plateau (ir/mn), ordonné : puissance de choe (W),

paramétre ; vitesse de rotation des jarres (irimn)).

Comme pour avoir un décollage, & chague vitesses des jarres correspond une vilesse de
rotation minimale du plateau, les courbes 1, 2 et 3 ne commencent pas 4 partir d"une vitesse
de plateau nulle, mais & partir de la vitesse qui correspond aux conditions de décollage. La
Figure 4 montre la vitesse minimale de rotation du plateau pour avoir le décollage a une

vilesse de rotation donnée de la jarre.

La Figurc 4 montre également la variation du rapport d’énergie de friction / énerpic de

choc en fonction des vitesses de roiation du plateau et des jarres,
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Figure 4 : La ligne la plus basse (cercle) montre la vitesse minimale de rotation du plateau
pour avoir le décollage de la bille en fonction de lu vitesse de rotation des jarves. Les courbes
supérieures montrent la variation du rapport énergie de friction / énergie de choc en fonction
des vitesses de rotation du plateau et des jarres. Ces résultats sont relatifs au broyewr
planéiaire G5. (abscisse : vitesse de rotation des jarres (tr/mn), ordonné ; vitesse de rotation

du plutean (1r/mn) ).

11.2.2. Application au composé intermétallique NipZr;
E. Gaffet et al. [48] ont utilisé les broyeurs G5 et G7 ci-dessus mentionnés pour etudier

I’eflet des conditions de broyage sur le produit final dans la cas du composé intermétallique
modéle NijZry .

Dans les travaux [48], 10 g de morceaux de rubans obtenus par trempe sur roue el
fousnis par P. Ochin et A. Dezellus (CECM — CNRS) (les dimensions de ces rubans sont de 8

mm x 10 mm x 50 gm) de composition nominale NisssZry 2 (en pourceniage atomique),

correspondant auw composé intermétallique NijpZrs, sont introduit dans un conteneur
cylindrique en acier trempé de 45 ml de volume. Cette procédurc cst réalisée dans unc
enceinte remplie 4 argon purifie. Chague conteneur est chargé avec 5 billes d’acier de 1.5 em
de diamétre et 14 grammes de masse. Les contencurs sont scellés dans 'enceinte avec des
joints en Téflon et la mécanosynthése se réalise dans une almospheére dargon.

L’état stationnaire cst atteint aprés 48 heures de broyage. Les structures des rubans
obtenus par trempe suf Toue sont caractérisés par diffraction des rayons X {DRX), L analysc
des spectres de DRX confirme que la structure des rubans correspond au composc

intermétallique NipZr;. Pour les échantillons broyés, une méthode numerique « Programme
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ABFfil » est utilisée pour analyser les spectres de diffraction des rayons X et obtenir [a
position et la largeur 4 mi bauteur des différents pics. Les phases cnstallines prises en compie
sont celles qui correspondent aux phases d’équilibre du diagramme de phase du systéme
MNi- Zr.

Les auteurs [48] montrent que la formation d’une phase amorphe pure est obtenue en
opérant avec les conditions de broyage illusirées dans le Tablean 1. Dans ce Tableau, nous
reportons les condition expénmentales de broyage (€2 la vilesse de rotation du plateau ct o la
vitesse de rotation des jarre d’aprés [48]) et I'énergie de choe calenlée E,, la fréquence de
choe caleulée £, la puissance de choc calculée P et I’énergie cinétique calculée E,,, (déduite du
traitement mathématique — chapitre 111} correspondant aux points cxpérimentaux a, b, c.defe
pour le broyeur planétaire G5 et a’, b”, ¢’ et d” pour le broyeur planétaire G7 indiqués sur la
figure 5.

Tableau 1 : Energic cinétigue de choc calculée, fréquence de choc calculée, puissance de
choe infectée et énergie eindtigug cumulée correspondant au conditions expérimentales de
broyage, illustrées dans la figure 5 par les points a, b, ¢, d et e pour le broyeur plandtaire (13

eta’ b’ ¢ et d'pour le broveur planéiaire (G7, conduisant & la formation de la méme phuse

amorphe pure [3].
Broyeur planétaire G35
Paints expérimentaux @ Q E. F \ P Eo:
(Migure 3) (ivmn) | (t/mn) | (107 J/choc) | (Hz) |I (W) (kI
a 127 FH{J [ 194 29.5 | 57 Ugs e
b 127 410 izzﬁ 31.2 l’?.n 1215
< ‘Z‘:ﬁﬁﬂ 1380 i 195 353 - jﬁ.@ 1191
d }’25'[] 410 ]221 37.0 \ ?...4 - Ta
c \ 350 (380 5 198 413 '1'3'.2' 1413
Broyeur planétaire G7
Points expérimentaux )] Q E, f F P ' E:‘\u -
(figure 5) (tmn) | (tvmn) | (107 Jichoc) |  (Hz) (W) (kJ)
a 127|500 109 36.3 39 682
b 250 |S00 109 20 |46 796
s 250 600 157 475 75 1289 |
' & 350 500|112 81 [54 931
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Figure 5: Superposition des structures des produits finaux  correspondant a lu
mécanosynthése a fa température ambiante du composé inferméiallique NijwZry pur fe moyen
des dewx broyenr planétaires G35 et G7. la vitesse de rotalion du plateau £X;; (cercle) est
rapportée swivant 'axe gauche des Y, la vitesse de rotation du plateat Sss fearré ) est
rapporiée suivant §'axe droit des ¥ [5]. Sur l'axe des abscisses est rapporté le vitesse de

rotation des jarres.

La figure 5 montre une superposition des structures des produits finaux correspondant a
la mécanosynthése 4 la température ambiante du composé intermétatlique NiyZr; par e
moyen des broyeur planétaire GS et G7. la vitesse de rotation du plateau £, comrespondant
au broyeur planétaire G7, est rapportée suivant I'axe gauche des Y, la vitesse de rotation du

plateau gs, correspondant au broyeur planétaire G5, est rapporice suivant I'axe droit des Y.

Les vitesse de rotation £;s sont choisies de maniére 4 satisfaire la condition |
(Qa7 Ror= (Qas) Ras (2)

Les auteur [48] assument que cette condition exprime une énergie cinétique de choc
approximative équivalente entre les deux broycurs. Néanmoins, en lenant compte de
I’hypothése de G. Martin et al. [60] Qui montre que la puissance de choc injectte par les billes
dans }a poudre, en utilisant un broyeur planétaire, est properiionnelle a m.r RO o (aves m la
messe d’une bille, R et r les tayon, respectivement, du plateau et de la jarre et Q et @ les
vitesse de rotation, respectivement, du plateau el de la jarre), expression d’equivalence

approximative des d’énergie cinétique de choe donnée par [48] correspond 4 une équivalence
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de puissance, d’aprés I’expression donnée par [60] lorsqu’on manipule avec le méme rayon de

jarre, la méme vitesse de rotation de jarre et la méme masse des billes.

Tableau 2 : Energie cinétigue de choe caleulée, fréquence de choc calculée, puissance de
choe infectée et énerpie cindtigue cumulée correspondant au conditions expérimentules de
brovage, illusirées dans la figure 3 par les points f, g, h, i el | pour le broyeur Giet e’ [ g
h's i f' ket 1" pour le broyeur (7, conduisant a la formation d 'un melange o ‘une phase

amearphe ef o 1me phase eristaliime f3].

I_ Broyeur planétaire G5
Paiﬁha&ffr;{;ntaux w l Q E. CF P E.
(figure 5) (tr/mn) | (t/mn) | (107 Jchoc) | (Hz) (W) ’ (k)
f 127 rzﬁﬂ o1 229 21 361
e /zjn 260 |93 289 |27 464
h 250 456 280 395 11.1 1909 |
i 500 1330 206 50.8 105 | 1808
i lﬁ{m 380 214 57.6 | 124 \2 132
Broyeur plandtaire GG7
Points expérimentaux m 0 E, F ' P E.
(figure 5) (tvmn) | (t/mn) | (107 Jichoe) | (Hz) (W) (k I)
€ ' '12? ]35:} 53 28.0 LTs 253
r 1127 |70 |212 47.3 .L 10.0 1?32
2 250 \ 350 55 34.0 1.9 322
h 250 | 700 213 53.0 | 11.3 1951
0 "Eﬂ:lﬂ 357 |68 ' 513 {3.5 ' 608
g 500 500 118 577 |69 1181
k 500 700 220 68.0 15.0 |2583 =
T /600 500|125 64.7 8.1 ]139’:

J. Eckert et al. [31] ont élaboré des poudres amorphes, par mécanosynthése, d partir de
poudres élémentaires de Ni — Zr. La mécanosynthése a é¢ réalisée 4 Paide d’un broyewr
planétaire conventionnel type « Fritsch pulvérisette 5 ». les intensités techniques de broyage
utilisdes sont 3,5 et 7. Les autcurs [31] montre que pour I'intensité de broyage 5, une phase

amorphe pure est formée, pour les concentrations allant de 30 & 83 % at- Ni. La durce de
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broyage nécessaire pour achever le processus d’amorphisation est de 60 heures. Pour
Pintensité de broyage 7 et pour cetie méme durée de broyage, les auteurs [31] montrent la
formation d*une phase intermétallique pour des compositions allant de 66 4 75 % at.- Ni, Pour
I'intensité de broyage 3, cette durée de broyage, qui est de 60 heures, n’était pas suffisante

pour achever le processus d’amorphisation,

11.2.3. Effet de I’énergie cinétigue de choce, de la fréquence choe et de la puissance de

choe

Ce qui suit portera sur I"étude de I'effet de ’énergie cinétique de chog, de la fréquence
choe et de la pwissance de choc sur le produit final.

on appellera *paramétres  physiques pilotant les transformation dc  phase par
mécanosynihése” tout paramétre qui, lorsque ga valeur est maintenue constante d'un type de
machine & un autre, permet d’oblenir la méme phase, quelque soit la machine utilisée pour
accomplir la mécanosynthése. A une valeur constante du rapport masse des billes sur masse
de I’échantillon ¢t 4 une durée de broyage permettant d’atteindre 1'état stationnaire, les
paramétres pertinents de la mécanosynthése ne sont pas auires que I"énergie cinétique de
chog, de la fréquence choe et de la puissance de choe. On va ainsi voir, dans ce qui suit lequel
de ces trois parameétre est celui qui pilote la transformation de phase indépendamment de tout

autre paramétre quelque soit la machine utilisee.

11.2.3.1. Effet de I’énergie cinétique

Ainsi, dans un premier temps, on va voir £7il y a un recouvrement entre les domaines
d’énergie cinétique de choc correspondant & la formation des méme phases amorphes par les
deux broyeurs G5 et G7. cn d’autres termes, on va voir si la formation d’une méme phase
correspond 4 une méme valeur d*énergie cinétique de choc quelque soit la machine utilisée,
9e fondant sur les sésultat de calewl du traitement mathématique du processus de
mécanosynthése dans un broyeur planétaire, il est rapporté dans la figure 6 les énergies
cinétiques de choc calculées correspondants aux conditions expérimentales de broyage,
illustrées dans la figure 5 par les points g, b, ¢, d et e pour le broyeur G5 et a’, b’, ¢” et d” pour

le broyeur G7, conduisant 4 Ja formation des mémes phases amorphes {48).
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Figure 6: Energies cinbtiques de choc calculées correspondant aux  condifions
expérimentoles de broyage, ilfusirées dans la figure 5 por les points a, b, ¢, d el e pour le
broveur (G3 (fosange) et a', B', ¢' et d' pour le broyeur G7 (cercle), conduisant a la formation
des méme phases amorphes reporiées dans les travaux de [48]. Les vitesses de rofation des
Jarres curvespondant aux courbes 1,2 et 3 sont, respectivement, égales a 150, 250 et 350
fours/min [4.5] (nbscisse : vifesse de rotation du plateau (tr/mn), ordonné ; énergie cinélique

de chac (J'choc)).

Les éncrgics cinétiques de choc calculées conduisant a la formation de phases amorphes
dans e cas du broyeur planétaire G5 {lusange) varient de 194 107 4 227 107 Jichoe. Dans le
cas du broyeur planétaire G7 (cercle), Les énergies cinétiques de choc calculées conduisant a
la formation des méme phases amorphes que celles formées par le broyeur G35 varient de
109107 & 157 107 Jchac.

Comme il est montré sur la figure 6, il n'y a aucun recouvrement entre les deux
domaines d'énergies cinéliques de choc comespondant & la formation des méme phases
amorphes par les broyeurs G35 et G7. si 1'énergie cingtique de choc est le seul parametre
pilotant les transformations de phascs par mécanosynthése, comme il 8 été assume par [1 1.12
et 13], les méme phases amorphes formées, soit 4 Paide du broyeur planétaire G5 ou du
broyeur planétaire G7, doivent correspondre & la méme valeur d’énergie cinetique de choc,
indépendamment des caractéristiques physiques et cinématique du broyeur utilisc. Comme

cette condition n’est pas satisfaitc, ccel signifie que, pour le moment, I’énergie cinétique de
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choc prise en compte séparément ne peut ¢n aucun cas étre I'unique paramétre indépendant

qui pilote les transformations de phases par mécanosynthese.

11.2.3.2. Effet de la fréquence choe

Les fréquences de choc calculées correspondants aux conditions expérimentales de
broyage, illusirées dans la figure 5 par les points a, b, c, d et e pour le broyeur G5 et a’, b’, ¢’
et d’ pour le broyeur G7, conduisant 4 la formation de phases amorphes sont reporiées sur la
figure 7. Comme 1l & ¢t¢ souligné dans le cas dc I'énergie cinétique de chog, 1l n’y a pas de
recouvrement entre les deux domaines de fréquence correspondant & la formation des méme
phases amorphes obtenues par les deux broyeurs. Néanmoins, un chevauchement étroil est
noté pour les fréquences correspondant aux limites des domaines de phases amorphes. Ainsi il
est claire que méme si I'énergie cinétique de choc et la ficquence de choc ont des influences
sur le résultat final de broyage, elles ne peuvent en auvcun cas ére considérées comme des

paramétres indépendants pilotant les transformations de phases par mécanosynthése.
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Figure 7 : Fréquences de choc culculées correspondant aux conditions expérimeniafes
de broyage, illustrées dans la figure 5 par les points a, b, ¢, d et e powr le broyeur 3
(losange) et a', b, ¢ et d' pour le broyeur G7 (cercle), condwisant a la formaiion des méme
phases amorphes . Les vitesses de rotation des jarres correspondant aux courbes 1,2 et 3
somnl, respectivement, égales & 150, 250 et 350 tremn [4,5] (abscisse : vitesse de rotation du
platean (tr/mn), ordonné : fréguence de choc (Hz)).
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11.2.3.3. Effet de la puissance de choc

Voyons maintenant "effet de la puissance injectée de choc sur le produit final de la
mécanosynthése, Les puissances de choc calculées correspondant aux conditions
expérimentales de broyage, illustrées dans la figure 5 par les points a. b, ¢, d et e pour Ic
broyeur GS et a’, b’, ¢’ et d’ pour le broyeur G7, conduisant 4 la formation de phases
amorphes sont reporiées sur la figure 8. Se fondant sur cefte figure, on peut dite qu’il v a
presque un recouvrement parfait entre les domaines de puissance de choc conduisant a la
formation des mémes phases amorphes en utilisant les broyeurs planétaire G5 et G7. de plus
si on reportc sur la figure 8 les puissances de choc correspondant aux conditions
expérimentales de broyage, illustrées dans la figure 9 par les points f, g, b, i et j pour le
broyeur GS et e’, 7, ', W, i, j°, X’ et I’ pour le broyeur G7, conduisant aux formations de
mélanges d'une phase amorphe et d’une phase cristalline (tableau 2), on remarquera que
toutes les valeurs des puissances de choc correspondant aux points expenimentaux ci-dessus
indiqués se situent 4 Uexiériewr du domaine de puissance de choc comrespondant a la

formation de phases amorphes pures (limité par les deux épaisses lignes discontinues)

Ainsi, on pourra conclure que ni I'énergie cinétique de choc ni la fréquence de choc,
pris en compte séparéinent, ne peut gouverner le produit final de la mécanosynthése et que la
puissance de choc njectée pour un rapport masse des billes sur masse de poudre donné et une
durée de broyage capable d’atteindre 1’état stationnaire, est le seul paramétre physique

pilotant les transformation de phase par mécanosynthese.
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Figure 8 : Puissances de choc calculée correspondant aux conditions expérimentales de
broyage, illustrées dons o figure 3 par les poinis g, b, ¢, d et e pour le broyeur (3 (carré) el
a’ b ¢ et d' pour le broveur (37 (cercle), conduisant & la formation de phases amorphes
pures et les puissances de choc correspondant aux conditions expérimentales de broyage.
illustrées dans la figure 5 par les points f, g, b, i et j pour le broyeur G5 (carré) et e’ [, g
h', 1", 'k’ et 1" pour le broyeur G7 (cercle), conduisant mux formations de mélunge il "une
phase amarphe et d'une phase cristalline. Les vitesses de rolation des jarres correspordent
aux courbes numérotées 1,2.3.4 et 5 reportée sur la figure sont respectivement égales c 150,
250, 350, 500 et 600 trmn [4,5]. fubscisse : vitesse de rotation du plateay (ir/mn), ordonne

puissunce injectée de choe (W),

I1.3. Différentes approches de transformations de phases hors équilibre
Suite 4 la découverte de la Mécanosynthése comme moyen d°é&laboration des phases
hors équilibre, les approches traitants les mécanismes de transformation des phases induites

par Mécanosynthése se sont succédées

11.3.1. Amorphisation par Fusion Locale (Analogie avee la Trempe Rapide)

AY. Yermakov cf al. [80] assument qu'en plus du mécanisme de fragmentation, les
déformations plastiques sévéres ménent 4 |’apparition de zones microscopiques fondues qui se
refroidissent rapidement ¢t induisent la formation des phases amorphes par le méme

mécanisme que les phases amorphes formées par trempe rapide.
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J Lckert ei al. [31] onl élaborés des poudres amorphes & partir de poudres élémentaires de
Ni-Zr. La Mécanosynthese a éié assurée par un broyeur planétaire « conventionnel » type
« Pulvérisctte  FPritsch P53 ». Trois conditions de broyage correspondant aux intensilés de
réglage 3, 5 et 7, indiquées par le constructenr, ont été utilisées. Ces conditions de broyage
correspondent respectivement & des énergies cinétiques de choc de 1.4 107 | 29 107 et
49107 joules / choc [31).

les auteurs [31] montrent que, pour I'intensité de brovage 5, une phase amorphe ast
formée pour les compositions allant de 30% at. 4 83% at. en Ni. La durée de broyage
nécessaire pour achever I’amorphisation est de 60 heures. Pour ["intensité de broyage 7. pour
la méme durée de broyage (60 heuwres), les auteurs monirent la formation d'unc phase
intermétallique pour les concentrations en Ni allant de 66 & 75% at. Pour l'intensite de
broyage 3, la durée de broyage de 60 heures n’est pas sulfisante pour amorphiser les poudres
cristallines élémentaires.

Les autewrs [31] assument que Uélévation de températwre au cours de la
Mécanosynthése joue un réle trés important sur la structure des phases induites par broyage.
Ils estiment qu’une cristallisation partielle peut se produire durant la Mecanosynthése 4 haute
intensité (infensité 7 équivalente & une énergie cinétique de choc de 4.9 107 joules/choc). En
effet, &’ apres les auteurs [31], la crisiallisation et/ou 1'obtention du composé intermdtallique
pour intensité 7 n’est pas induite simplement par broyage mais elle doit étre le resultat d'un
chauflape excessif durant la Mécanosynthése. Pour valider ce point de vue, les auteurs
calculent I’élévation de température des poudres durant la Mécanosynthése. Se fondant sur la
procédure de caloul proposée par R.B. Schwarz et al, {71}, ils assument que les particules de
poudres sont déformées par un cisaillement localisé au cours de leur piégeage entre les billes
ou les billes et la surface de la jarre 4 'instant du choe. La contrainte normale developpeée est
donnée par :
0= Py Ve Vy
on py=83g em” est la densité des billes (en acier), V, = 5800 ms”! est la vitesse de
propagation d'une onde longitudinale dans acier et V, = 2.5,3.6 et 4.7 ms™ respectivement
pour les intensités 3, 5 et 7 est la vitesse relative des billes, La durée du processus de

oo 2
cisaillement est donné par:  At= £l

Vs
ot d =10 m est le diamétre des billes.

Le flux d"Cnergic dissipée dans la surface de cisaillementest donne par: F= o, V;
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I"¢lévation de température AT induite par le flux d'énergie dissipéc dans la surface de
cisaillement pendant la durce de temps AT est donnée par :

AT-T J— D
TR oonCp

ou o pet Cp sont respectivenent la densité et la chaleur spécifique des poudres.

Se fondant sur le procédé de caleul, les autenrs [31) obtiennent des elévations de température

de AT = 80, 167 et 287 °C respectivement pour les intensités 3, 5 ct 7. Ces valeurs de

températures sont dues seulement aux collisions individuelles et deivent étre par suite

additionnées aux températures globales des jarres qui sont de I'ordre de 50, 80 et 120%C

Tespectivemnent pour les miensités 3, Sel 7.

Ainsi, les auteurs |31] estiment que les températures des poudres peuvent atteindre 130, 247

et 407°C respectivement pour les intensités 3, 5 et 7.

Comme un recuit isotherme 4 400°C pendant 5 minutes des poudres amorphes, obtenues
en opérant avee Mintensité 5, est suffisant pour produite une cnistallisation partielle avec un
spectre de diffraction des rayons X similaire a celui des poudres intermétalliques NigZry
obtenues en opérant avec P'intensité de broyage 7, les auteurs [31] concluent que |"elevation
de température au cours de la Mécanosynthese avec 1'intensité de broyage 7 est suffisamment

¢levée pour engendrer la enistallisation des phases amorphes formdes,

I1.3.2. Transformation de phases sous I'effet des déformations plastiques

R.M. Davis et al. [28] ont ¢labore des solutions solides & partir d’un mélange de poudres
¢lémentaires fragiles de Si et de Ge (Ge-72% at. Si). La mise en solution solide est achevee
aprés 8 heures de broyage. Les poudres obtenucs aprés broyage présentent un caracitre
ductile. Les auteurs [28] pensent qu'un chauffage localisé peut augmenter la plasticite des
matériaws broyés, Cependant, des procédes de caloul destings 4 prévoir les ¢lévations de
température aussi bien au niveau du massif qu’au niveau microscopique n'approuve pas cette
hypothése. En effet, en utilisant la procédure de calcul de Schwarz mentionnée ci-dessus, les
élévations de température ont él¢ esimées 8 AT =101 K pour le Ge et AT = 6,57 K pour le
Si. Vu que la procédure de caleu! de Schwarz est une méthode destinée & cstimer Vélévation
de lempérature & 1'échelle du massif, les auteurs [28] ont essayé unc méthode qui estime les
élévations de température a l'échelle microscopique. Cette méthode [23] considere le
chauflage a4 un niveau microscopigue comme étant le résullat du frottement de ghissement.

Ainsi, les systémes, dont lesquels wn corps en coniact avec un awlie COTPS Sous une
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surface limitée bouge sur cette surface avec une vitesse constante, sont traités. L'élévation de
température 4 I'échelle microscopique est donnée dans ce cas par !

mo WV,
4.2411(K1 +Kz)

ol £ = 0.6 est le cocfTicient de frottement, W le chargement, V, la vitesse de glissement, [ la
demi longueur de la surface de contact, J I'équivalent mécanique du chauffage et K; et K les
conductivités thermiques des deux corps en contact. Pour le Si/Ge, avec Ks; el K. égales
respectivement 4 149 et 56.2 J/mK.s et 1 = 0.025 10* m, I'élévation de température est de
'ordre de AT = 4.32K.

Adnsi, les autewrs [23] monirent que ces valewurs caloculées de température ne sont pas en
accord avec les valeurs mesurées. En cffet, P.J. Miller et al, [63], en utilisant un radiométre
avec une résolution temporelle d’une microseconde, observent une élévation de température
de "ordre de 400 & 500°C au cours de I"impact de cristaux de NaCl. Les auteurs [28]
assument gue Péat complexe de contraintes dans les poudres impactées peut prescnier
d’autres explications. En effet, lorsque deux particules se heurtent et rebondissent aprés le
choc, une contrainte €lastique peut étre emmagasinée dans la zone de contact et peut amorcer
un courant de diffusion susceptible de mener a 1*état ductile des poudres aprés broyage.

R.BE. Schwarz ct al. {71] on élaborés des poudres amorphes de Mis; Thex ot Migs Tiss a
partir de poudres élémentaires ou d’intermétalliques cristallins NiTi; el NigsTiss. Les auteurs
[71] assument que ["amorphisation est attribuées & un processus auvtre que la formation de
zones locales fondues suivie d'une solidification rapide de ces zones fondues en phascs
amorphes comme cela a ét¢ assumé par AY. Yermakov et al. [80]. Les auiewrs [55,71]
assument que D'amorphisalion par Mécanosynthése, a particr d’un mélange de poudres
élémentaires cristallines, est attribuée 4 une réaction d’interdiffusion 4 1'état solide au niveau
des joinls de cristallites entre les polycristaux et que la cinétique de cette réaction est
contrdlée par IPexces de défauts oristalling induits par les déformations plastiques. Par ailleurs,
I’amorphisation par Mécanosynthése, a partir d’intermétalliques cristallins est attribuée a
I"accumulation de défauts cristallins qui augmente 1'énergie libre de Uintermetallique
cristallin jusqu'd ce qu’elle devienne supérieurc 4 I’énergie libre de la phase amorphe de
meme composition,

J.L. Brimhal ct al. (18] ont utilisés les mécanismes proposés par R B.Schwarz et al
[55,71] pour décrire la formation de phases amorphes sous irradiation a partir de composés
intermétalliques. Les auteurs [18] assument que la concentration de defauts introduite sous

I'effet de Uirradiation enzendre une transformation spontanée vers 1'état amorphe. En efiet, a
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cette concentration de défauts, G + AGs > Ga ou G, est 'énergie libre de IMinfermetallique
eristallin, AGy est Vaugmentation de "énergie libre du compose intermetallique du aux
défauts cristallins produit par irradiation et G, cst I'énergic libre de la phase amorphe. 1L,
Brimhal et al. [18] montrent que les composés intermétalligues ayant un domaine de
¢compuosition étroil autour de la steechiométric tendent 4 se transformer en phases amorphes
sous P'effet de 'imradiation, par contre les composds possédant une large solubilite tendent &
rester 4 1'étal cristallin. Cetie différence de comportement est attribuée [18] a la faible
augmentation de énergie libre AGy pour une concentration de défauts donnée, pour les
composés possédant une large solubilité reflétée par leur habilit¢ d’exister dans un €tat loin de
la sicechiomdétrie parfaite.

R.B.Schwarz et al. [71] assument que, bien que "amorphisation se réalise par des
mécanismes différents, la durée du broyage nécessaire pour avoir une phase totalement
amorphe est pratiguement la méme quelque soit I état imiial des alliages a synthétiser

I a é¢ montré que si le degré de désordre, introduit par Mecanosynihése on par
irradiation dans des composées intermétalliques, dépasse une certaine valeur limite ou s
I"énergie élastique de déformation emmagasinée dans le composé augmente son énergie libre
4 une valeur supéricurc a I'énergie libre de la phase amorphe, la transformation de phase de
I*état cristallin 4 1état amorphe aura lieu, Par contre, si le composé désordonné a une éncrgie
libre inféricure a celle de la phase amorphe, aucune transformation de phase de I’état cristallin
4 I’état amorphe n’est possible.

Se fondant sur cetle idée, H. Bakker et al. [8] assument que si on trouvent un systéme
pour fequel Uénergie libre de la solution solide est inféricure & celle de 1'¢tat amorphe, la
transformation de phase de I'état cristallin 4 I’état amorphe n'aura pas de chance de sc
réaliser. Deux composés intermétalliques correspondent bien a cette condition. Le premier est
V3Ga, composé stable jusqu’a 1300°C qui se transforme pour les temperatures supericurcs ci
une solution solide de Ga dans YV avee une structure co qui atteint le higquidus pour des hautes
lempératures (= 1700°C) Aprés 40 heures de broyage, I'intermétallique V;Ga sc transforme
en une solution solide de Ga dans V avec une structure ce L’augmentation de la duree de
broyage ne méne pas a I"amorphisation et les auteurs [8] estiment qu’apres la formation de
I'alliage désordonné aucun emmagasinage d'énergie dans le matériau n'est possible et la
transition de phase de 1’état cristallin 4 1'état amorphe ne se produit pas,

Les résultats du broyage du composé NbzAu, qui présente les mémes transformations a hautes
températures que le composé V;Ga, montrent une transformation du composé NbyAu en une

solution solide de Au dans Mb avec une structure ce ainsi formee,
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Les auteurs [8] assument que 'emmagasinage d'énergie dans les composés
intermétalliques, par broyage ou par irradiation, se fait sous forme de création de désordre
atomique. Ce désordre peut ou ne peut pas conduire 4 I'amorphisation, suivant la valeur
relative des énergies libres de la solution solide désordonnée et de I'état amorphe. Comme
dans le cas des composés V;Ga et NbyAu de structure AlS, une solution solide désordonnée
de structure co se produit, dans le diagramme d’éguilibre, en dessous de la hgne du solidus,
ceci monire que I'énergie libre de cette solution solide est inférieure a celle de I'eétat amorphe.
Ainsi, 'énergie de choe induite par Mécanosynthése peut étre emmagasinée dans les deux
composés intermélalliques pour les transformer de la structure stable A15 & la solution solide
désordonnée de structure cc. Mais le degré de désordre de cette dermicre n'est pas auss

important pour la faire basculer 4 I’état amorphe.

11.3.3. Diffusions Thermigue et Athermique (Analogie avec les Effets de Uirradiation).

P. Bellon et G. Martin [10,11] rapportent sur la stabilité relative des phases hors
équilibre sous sollicitations extérieures. En effet, ils assument que lorsqu'un compose est
maintenu dans une configuration loin de I'équilibre par une force extérieure dynamique, les
propri¢tés déquilibre du systéme n¢ peuvent plus étre prévues par la minimisation des
potentiels thermodynamiques classiques (énergies libres de Gibhs Helmholiz),

Ainsi, ils assument que le probléme doit étre traité, suivant le modéle de cinétique
d'lsing, avec deux dynamiques déchange concurrentes : saut (ou diffusion) active
themmiquement et saut (ou diffusion) atomique forceé (athermique). Par l'utilisation des
équations maitresses, les auteurs [10,11] étudient la stabilité relative sous iradiation de
plusieurs structures ordonnées. Les auteurs [10,11] montrent que, sous jrradiation, les sauts
balistiques engendrent des transitions indépendantes de I'état du systéme (des transitions
relatives a des dynamiques A températures infinies). La vitesse de tels sauls cst
proportionnelle au produit de la vitease de remplacement des sections de croisement ef du flux
d'irradiation.

Ainsi, la vitesse de transition est maintenant la somme de deux termes, le premier est la
vitesse de tramsition thermique et le deuxidme est la vitesse de transition balistique. les
transitions thermiques connectent seulement les états "premier voisins" par contre les sauts
balistiques connectent plusicurs états ensemble. Se fondant sur ces modeles de calcul, les
auteurs [10,11] établissent un diagramme de phase dynamique en fonclion de la temperature

drradiation, de la concentration des ¢léments irradiés et d'un parameétre considérant l'intensité
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d'irradiation comme étant le rapport de la fréquence de permutation forcée des paires A - B
par la fréquence de permutation thermique des paires A - B.
Ainsi, lc produit final est assumé étre le résultat dune compétition entre les sauts actives

thermiquement (diffusion classique) et les sauts alomiques forcés (effet balistique).

I1.3.4. Amorphisation par diffusion a travers les Multicouches.

J. 8. Benjamin et al, [16] assument qu'au cours de la mecanosynthese, les poudres A - B
s¢ déforment pour donner des agglomérats dc multicouches A - B, tout & fait comme les
multicouches préparées pour l'amorphisation par réactions de diffusion 4 I'état sohde, avant
gu'un mélange (mixing) significatif et réel ne se produise,

A.R. Yavari et al, [77, 78] ont cssayé de donner des justifications thermodynamiques ¢f

cinétiques de l'amorphisation par mécanosynthése de couples d'éléments A - B ayant des
chaleurs de mélanges Al largement négatives, proches de zéro ou positives et ceci par
analogic avee I'amorphisation & I'état solide des multicouches.
Les auteurs [77,78] assument que si dans le cas de Vamorphisation & I'cat selide des
multicouches par diffusion induite par un recuit isotherme, le couple d'éléments A - B doit
posséder une grande chaleur de mélange négative AHuwix et une forte dissymétrie entre les
coefficients de diffusion (Dy >> Da), dans le cas de la mécanosynthése, les délormations
inenses et les prandes densités de défants sont soffisantes pour respectivement acceiérer
linterdiffusion et augmenter relativement les énergies libres des poudres élémentaires ou des
intermétalliques par rapport 4 I'énergie libre de la phase amorphe et favoriser par suite le
progessus d'amorphisation,

P. J. Desré et al. [29] ont monteé qu'un pradient de concentration ¢levé dans la couche
amorphe, formée dans le systéme de multicouche, supprime la force motrice
thermodynamique nécessaire pour I'énucléation du composé intermétallique. Ce gradient de
concentration s'aplatit avec la croissance de l'épaisseur de la vouche amorphe et la force
motrice de cristallization se rétablit pour des épaisseurs supéricures & unc ceriame epaisseur

critique X,

IL.3.5. Amorphisation par Affinement de Taille des Cristallites
Les travaux publiés dans la littérature, portant sur Vélaboration des matériaux par
mécanusynthése, montrent que, presque dans la majorilé¢ des cas le broyage s'accompagne

d'une diminution des tailles de cristallites et d'une augmentation de parameire de maille. Nous
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citons en particulicr les travaux de E. Gaffet et al. sur le Si [47], Ge [38], Ge-Si [43], Si (Sn-
7n) [40], Cu-W [44] et Cu-Fe [42]. D'aprés leurs travaux, E. Gaffet et al. assument que
lorsque la dimension des cristallites atteint une premiere valeur critique, une expansion du
paramétre cristallin est observée. De méme, en dessous d'une deuxiéme valeur critique le
réseau ne peut plus se dilater el bascule vers I'quivalent de la phase liquide a la température
de broyage, soit en premidre approximation vers une phase amorphe. L'ongine de ces
différentes étapes est interprétée par E. Gaffet et al. comme étant une fagon de compenser
I'énergie de surface par l'énergie de volume quand 1'énergie de surface devient prédominante
par rapport 4 I'énergie de volume cn dessous de la premiere valeur de taille critique. Le
mécanisme proposé par B, Gattet et al, suit le chemin inverse du chemin réactionnel
traditionnellement expliqué dans le cas de la théorie classique de germination croissance.
Ainsi, E. Gaffet et al. assument que pour compenser l'énergie de surface, la particule a
nombre d'atomes constant doit augmenter en dimension, ce qui revient a dilater le réscau
atomigue. E. Gaffet et al. assument qu'une telle dilatation ne peut s'étendre a Vinfini et que le
systéme va cssayer de se stabiliser soit vers une phase haute température ou vers une phase
amorphe. Ainsi la transition de phase de l'état cristallin & I'étal amorphe est atiribuce a une
instabilité cristalline et une expansion de réseau en dessous d'une certamne taille entigue.

Cette explication peut &tre analogue 4 celle proposée par A R, Yavari et al. [77,78]. En
effet, si nous supposons que la phase amorphe ne posséde pas un gradient de concentration et
enlevons le terme d'élévation d'énergie libre du systéme due au gradient de concentration,
I'énergie libre sera
AGy =24 o1’ + $pAGr.
avec 24 or’ (= 0) = H, (énergie de surface) et Ep&{]mra (< 0) = E, (énergie de volume),
Supposons gue nous arrivons 4 diminuer le rayon du cristallite jusqu'a ce que I'énergie hbre
du systéme devient égale 4 zéro (24 or = E;_'-ﬂ:.*.']pﬁr3 ). Dans ce stade, le systéme devient
stable mais pas encore métastable, 1l va essayer dans une premicre ¢tape d'augmenter son
énergie de volume et ce en se dilatant. Si la diminution de (a taille du cristallite est tellement
importante de fagon a ce qu'on atteint le rayon critique ot AGy = 0 et dAGy/dr = 0, le systeme
devient complétement métastable et "bascule” vers I'é¢tat amorphe. En effct, ce rayon critique
correspond, dans la théorie classique de germinalion - croissance, a une taille crilique cn
dessous de laguelle la mati¢re est encore liguide sous forme de motifs amorphes et au dessus
de laquelle ces motifs liquides amorphes se transforment en un germe cristallin qui va essayer

par la suite de croitre sa taille pour atteindre un niveau d'énergie libre plus siable.
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I1.5. Conclusions

Tout au long de ce chapitre, nous avons évoqué les champs dapplication de la
meécanosvathése, les différentes machines utilisées pour accomplic cette opeération, la
simulation des paramétres physigues qui sont estimés gouverner les transformations de phages
en fonction des caractéristiques physiques et cinématique de ces machines et enfin les
différentes approches proposées pour expliquer les origines physiques des trans{ormations de
phase induites par mécanosynthese.

Toutes les explications sont en accord sur le fait que l'amorphisation et toutes autres
transformations de phases sont issues d'une élévation de I'énergie libre du systéme broyé.
Cette dlévation d'énergie libre a été présumée étre une fonciion directe de l'énergie ¢lastique
de déformation emmagasinée au cours du broyage et que cette derniére est proportionnelle &
I'énergie de choc [8,20.31.59.62.77].

I est alfiemé par [1] que cefte estimation de l'énergie élastique emmagasinée n'est
valable que dans le cas des sollicitations statiques (Traction, compression, torsion ou
cisaillement). Tls assumeni que la mécanosynthése est une sollicitation dynamique qui
intervient par une énergie de choc et une fréquence de choc. Elle peut, d la limite, étre
assimilée 4 une sollicitation dynamique conventionnelle telle que la sollicitation de Tatiguc.
Néanmoins, la mécanosynthése differe de la fatigue par le fait que, pour une sollicitation de
fatigue le matériaux est sollicité durant toute la période du cycle par contre dans le cas de la
mécanosynthése, le matériau subi des chocs répétés et n'est sollicité que pendant une peériode
de temps inférieure 4 la durée d'un cycle et est donnée par la période de collision (de l'ordre de
107 sec d'aprés |32],

Ainsi, dans la premiére pariie du chapitre II, se fondant sur des résultats expérimentaux
de broyage d'un systéme modéle NipZry, obtenues par E. Gaffet et al. [48], et par
modélisation cinématique des broycurs planétaires et simulation numénque du mouvement
d'une bille individuelle au cours dun cycle de broyage (chapitre ). sont €tudies les
paramétres physiques qui gouvernent les transitions de phases par mécanosynthése. Pour
montrer l'universalité et la transposition de ces paramétres physigues gouvernant les
transformations de phase par mécanosynthese.

On 2 évoqué par la suite les différentes approches traitant les meécanismes de
transformations de phases loin de I'équilibre induites par mécanosyntheése,

On remarquons que toutes les explications font intervenir l'effet direct ou indirect des

fortes densités de défauts, crées au cours de la mécanosynthése. Ainsi, le produit final de la




SR, o ———

Chapitre 11 'ﬁlmiqm d¢ la m&;{éa;;u“héé;,_'

mécanosynthése se présente comme étant le résultat d'une compétition entre | I'¢lévation de
'énergie libre des particules {effet directe des fortes densités de défants) qui les oblige 4 se
slabiliser soit en phase haute température soit en phase amorphe et ce suivant le niveau
d'¢levation de leur énergie libre, et '€lévation de température (due & une transformation
adiabatique du travail de déformation, de la contrainte de compression ou de la contrainte de
cisaillement, en énergie calorifique) qui tend & cristalliser les particules amorphes
précédemment formées ou 4 minimiser leur énergie libre par un processus de relaxation par

diffusion.
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Chapitre I11

Traitement mathématique du processus de mécanosynthése

IIL 1. Broyeur planétaire.
111.1.1. Etude cinématigue du mouvement des billes au cours du brovage
IL1.1.1. Modélisation
La figure | monire la position d’une bille & un instant ‘¢’ mateénalisée par le point ‘M’
Nous donnons dans ce qui suit une description des caractéristiques techniques du broyeur, des

jarres et des billes .

1

ol
Figure 1 : Géométrie du plateau et de la jarre vue de dessus [4,7],

Avec :

R : rayon du plateau
r: rayon de la jarre
i, - Tayon de la bille

m : massc de la bille
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M : un point matériel représentant la bille & un instant ‘",
0 =42 1 ;angle de rotation du plateau avec 0 = QK , la vitesse angulaire de rotation du plateau
o~ -wt :angle de rolation de la jarre avec w =—wK la vitesse an gulaire de rotation de la jarre

Les référentiels i{]‘f ,j,f)et {le},I) adoptés pour faire le traitement mathématique
sont des référentiels cartésiens avec *0O le centre du platean et O, le centre de la jarre. Le 1ayon
du plateau est pris comme étant la distance entre le centre du plateau et le centre de la jarre tel
gue R =100, La vitesse de rotation des jarres est oppusée 4 celle du plateau.

Pour faire les calculs, I’expression des coordonnées de la bille dans une base cylindrique
gst parfois souhaitable. Les vecteurs uiilisés pour la recherche des coordonnées cylindrigues
forment des bases orthonormées directes tel que :

Us /R et UoLUs , up /T et ualu,
Ainsi, d’aprés la figure 1, la position vectorielle de la bille &4 un instant “t" peut étre

CXprimeée comme suit

OM =00, +O,M=RU, + ru, (0

II1.1.1.2. Caleul de la vitesse absolue de la bille avant son décollage

D'aprés la figure 1, la position de la bille matérialisée par le point "M’ est donnée par .

OM =[R cos8 + rmu]i+[ﬂsin£l+rainuﬁ (2}

Sa vitesse absolue V’ est donnde par la désive rapport au temps du vecteurOM | donnée
par ["équation (1) ou ['équation (2), et ce comme suit

v, _dRg, il drg  du,
dt de  dt dt

Ainsi comme les deux rayons R el r, respectivement du plateau et de la jarre, sont constants

()

dans lc temps, Vexpression de la vitesse absolue de la bille est simplifice comme suit

FZRdUP—IL d“p

" r (4)
- dt di

. —

Or comme, U, =cosOl+snH) et u,=cosal+sinal , la nouvelle expression de

I’¢quation (4) sera :

—_—

v =Rg[—sinﬂi+cusﬁﬁ}+r':[—(:[msinui+msu]] (5)
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et comme, j—f=£l et %:—w, I'expression finale de la vitesse absolue de la bille est
donnée par :

V_.=Rﬂl—sinﬂi+cmﬁj]—rw‘_—sinmi+cma]_‘ (6)
etcnmme,ﬂa = —8inO1+cosOJ et ua=—sinal+coscd (7)

La wvitesse absolue de la bille peut &tre exprimée en fonction de ses coordonneées

cylindriques de la fagon suivante ;

Y, =RQUs —rwia (8)

vu encore comme la somme de deux produits vectoniels tels que :

V. =QARU, +wAru, (9)
L'expression finale de la vitesse absolue de la bille E: dans le repére cartésien

k}j, ._f, K | ainsi que son amplitude sont données comme suit [4]:

V,=|-RQsin8+rwsinall + [RQcosd —rweosull (10}

n?.“z =(RQ) +(rw)* - 2RrQ weos(6 - a) (1)

HI.1.1. 3. Calcul de I’accélération absolue de la hille avant son décollage

.’ accélération absolue . de Ja bille matérialisée par le point “M’, obtenue par la dérivée

de sa vitesse F- par rapport au temps, st donnée par :

— 4y
_dy, 12)
Y dt (

T—* " d([— RsinO+ rwﬁinuﬁJr[RﬂmB— rwmsuﬁj

(13
- dt )

Apres développement et simplification, 'expression de 'accélération dans le repére

cariésien est donnée par {4}

7_,=[—RL1:t{m'&—rw1muF+[—Rﬂ“sin€l—rwzsinuﬁ (14}
I expression (14) peut &re exprimée suivant les vecteurs ﬁn et :1,, donnan une

meilleure représentation de V'accélération absolue de la bille et ce comme suit

T_..-:_Rﬂzﬂp‘ r'“':;;'p {15}
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L'amplitude de I"accélération absolue est donnee par [4]:
ey T
n'f_'] =(Rﬂ’]2+[rw=)1+zﬂrﬂ= w? cos(0—a) (16)

Lexpression (15) est illustrée par la figure 2.

7 f=—r-(a-8
y, m-ROPUp
¥, = Rsinlo— 862 ux
;.,, =—Reos(a— &) up

¥, ==rw'up

Figure 2 ; Décomposition de "accélération abseluc E de la bille avant 'instant de décollage

dans la base[-l}p 1 j [4,7].

IT1.1.1.4. Calenl de la condition de décollage de la bille
111.1.1.4.1. Application du principe fondamentale de la dynamigue
[11.1.1.4.1.1. Dans un repére fixe

D*aprés le principe fondamental de la dynamique (PFD), la somme des forces exiénieures
appliquées a la bille est égale est égale au produit de son aceélcration absolue par sa masse. Les
forces physiques extérienres appliquées 4 1a bille sont son poids (action de la pesanteur) et la
réaction de la jarre (principe de 'action  réaction). Le poids de la bille est négligeable devant
la réaction de la jarre. De plus, les deux effets n’agissent pas suivant la méme direction, Ainsi
nous restreignons les forces extérieures appliquées 4 la bille & la réaction de la jarre, Ceci

permet d'exprimer le PFD appliqué a la bille comme suif

E{réactiun dela jarre)=mvy, (17
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I11.1.1.4.1.2. Dans un repére lié 4 Ia bille

Dans un référentiel fixé 4 la bille, cette demigre est considérée comme fixe. Ainsi, elle

doit &tre soumige 4 deux forces opposees I_'; la reaction de la jarre et /, tel que la somme
vectoriclle des F| et F,; est ¢gale 4 un vecteur nul. D’apres I"équation (173, la force f_; a un

sens oppos¢ 4 celui de 1"accelération (.f'_r'z' =-—n ;_-': ). En d’autres termes, elle est dirigée vers

Pextérieur et non pas vers le centre de la jarre. D'ou la notions de force centrifuge gui sert 4

coller la bille contre les parois de la jarre.

I11.1.1.4.2. Principe fondamental de la dynamique relatif au moment de décollage
Le PFD exprime dans le repére li€ & la bille et exprimeé en fonction de la réaction de la

jarre se traduit de nouveau par
¥, (réaction de la jarre)—m y, =0 (18)
La résolution de I"équation (18) peut étre facilement faite en expnmant "accélération

absolue de la bille et la réaction de la jarre en fonction de leur coordonnées cylindriques dans la

base veclorielle @,, ; ua) lice & la jarre.

IML1.1.4.2.1. Expression de "accélération absolue et de In réaction de In jarre dans la base
vectoriclle [l_i » ,; a }
Draprés 1'équation (15), "accélération absolue E peut étre décomposée en deux

composantes ;;_f; et ;; tel que :

¥, =—RQ*U, (19-a)
¥a =—rwu, (19-b)

D’apres la figure 2, la composante }T, peut étre décomposée dans la base (E,,,Eu] en
deux composantes ; 1ot y o telque:
11, = R cos[-x — (@ — 8)]u, (20-a)
Y1 =RQ sinf-n — (& — 0)]ua (20-b)
l.es expressions (20-a) et (20-b) peuvent étre simplifices a ;

},p = RO cos(a — 0) u, (21-a)
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Y1 = RO sin(a - 0)us, (21-b)

Ainsi, "expression finale de la compuosanle ; dans la base (Eﬂ Eu] esl

Ya= :':lv + 'Flﬂ! =-R ﬂj 'EI'.IS{{‘.E - U:“_;p + Rﬂz Siﬂ[ﬂ- = U};m [22}

La combinaison des équations (22) et (19-b) donne I'expression de "accélération absolue

]

dans la base [u,o, ;ﬂ.') ;

—_—

¥, =—R* cos(a — O)u, + RO sin(a — B)us —r wiu, (23-a)
¥, =|-RE* cosfoe—0) — rw?Ju, + RO sin(ce — O)use (23-b)

La réaction de la jarre peut étre décomposee dans la base (ﬁp U ) comme :

—

ﬁ = F]p + Fia [24}

111.1.1.4.2.2. Condition de décollage de la bille

En tenant compte de la décomposition de "acedlération absolue et de la réaction de la

jarre dans ia hﬁﬁ':{;p,';.u ], U'équation {18} peut étre gonte soug forme d'un systéme de deux

équations de la fagon swivante :

F,, - m[-RQ? cos(o — 0)— rw® |u, =0 (25-a)

F,. —m[RQ sin(a— O)Juq =0 (25-b)
Pour avoir le décollage de la bille de la surface intérieure de la jarre, d'apiés le principe

de l'action réaction, la composante radiale de la réaction de la jarre doit sannuler, ainsi

I'équation (25-a) du systéme précédent doit s'écrire :

— m|-R(P cos(c — 0) - rw?]u, = 0 (26]
1.a sunplification de cette équation donne
1
YW
cos( — 8) =— (27)
( ) e

Ainsi, I'¢quation (27) donne la condition de décollage de la bille de la surface intérieure
de la jarre [4].
NL1.1.4.2.3. Condition de nan décollage

Mettons nous dans le cas limite ou (o -0) = -xn. dans ce cas, le vecteur U, va &tre €gal au

vecteur (~u, ). Ainsi la décomposition de E donne :

—_—

Yip =RQ%ug et 1, =0
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L'expression de l'accélération absolue sera alors réduite & : v, = (RQ)? - rwzjﬁp_

Supposons que r w’> R, dans ce cas I'accélération absolue sera toujours centripétc par

rapport au centre de la jarre et la bille sera toujours soumise a une force centrifuge non nulle,
Bien ¢videmment, d'apres le principe d'action et de réaction, 1a réaction de 1a jarre T, . he peut

Jamais étre nulle et le décollage ne peut guerre se réaliser.

ULILL35. Calcul de la vitesse de décollage, de 1'aceélération de décollage et de Ia position
de décollage de la bille
ML1.1.5.1. Amplitude de la vitesse de décollage et de I'aceélération de décollage de la hille
Pour avoir l'amplitude de la vitesse absolue de la bille au moment du décollage, il sulTi
de remplacer cos{u - 0) par sa valeur donnée par l'équation (27) dans I'équation (11) donnant
Vexpression de 'amplitude de la vitesse absolue de la bille avant Vinstant de décollage. Ainsi en

tenant compte du rayon 1, de la bille, 1'équation (11) sera :

|

-

VI =(RQY +(r— v, V¥ wi[l+2w/Q] (28)

De méme, pour avoir 'amplitude de 'accélération absolue de la bille au moment de
decollage, il suffit de remplacer cos{n - @) par sa valeur donnée par Végquation (27) dans
l'équation (16) donnant I'expression de I'amplitude de I'accélération absolue de la bille avant

l'instant de décollage. Ainsi I'équation (16) sera

r| =R} - (- WP 29)

HL1.1.5.2. Expression analytique de la vitesse de décollage et de la position de décollage
de 1a bille dans le repére cartésien [Uj, j,ﬁ)

L'expression analytique de la vitesse absolue de |a bille, avant Vinstant de décollage, dans

[P TR—y

le référentiel cartésien (D,I,J ,K}, est donnee par I'equation (10} La condition de décollage est

valable quelque soit les valeurs des angles a et 8. pour simplifier le probléme, nous supposons

que ie premier décollage se fait 4 une position © =% {ceite valeur est arbitraire et elle pourrant

prendre d'antres valeurs) [4].
[Fapres equation {27), la connaissance de Yangle 8 nous dome la valew de angle o

correspondant au décollage. Cette valeur est donnée par I’équation suivante :

i)
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rw?

e (30)

sin(o, ) =—

avec:r =r—r,
La position de la bille au moment du décollage est donnée par la figure 3.

En tenant compte des valeurs des angles « et 6 au moment du decollage, la vitesse

absolue de décollage V4 de la bille aura M'expression suivante ;

— Relad 4
Vi=[-RO—-r'w ;;’1 JT—r"wcos(a, )J (31)

Cette vitesse peut étre decomposée en deux composantes Va suivant laxe des "X" ot Vo

suivanl l'axe des "y" tel que .

Vi =[-RQ+r wCl (32-a)
Vi =—[r'w(l=C*)**|J (32-b)
rwe

avee C=sin{u, )=~

RQ?

-
Uge

‘l‘"'--"'l Bl o S R e 1 T P g e PR T TS

—
Fog

Figure 3 : Mouvement de la bille entre le point de decollage (supposée a O = -gm j el le point de

collage [4.7].
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Avant l'instant de decollage, la position de la bille était donnée par I'equation (2) En

tenant compte des valeurs des angles a et 08 au moment du décollage, Vexpression OM, de la

position de 1a bille a cc moment sera donnée par I'équation suivanie |
OM, =r" cos{a, M+ R+ v sinfa, )| (33)
Cette position peut &re décomposée en deux composantes H&d,, suivant Faxe des "XK" o

Of e suivant Vaxe des "v" el que

OMuy; =1 (1 - C*)™ ] (34-2)
OMy, =(R+r"C)J (34-b)

111.1.1.6. Equation de mouvement de la bille aprés I'événement de décollage et recherche
du point de collage

[L1.1.6.1. Equation du mouvement

Apres le moment de décollage, la bille n'est soumise qu'a l'effet de son poids. Elle est
assimilée g un projectile lancé avec une vitesse 1mitiale qui est sa vitesse de décollage. 51 on ne
néglige pas son poids, sa trajectoire doit étre une parabole dans le plan vertical (M, 11_'-';-1.,15} et
ses coordonnées initiale et finale suivant Taxe "Z" vont étre différentes. En négligeant VefTet du
poids devant la téaction de la jarre, comme on l'a fail jusqu'a maintenant, la bille va étre
assimilée 4 un projectile lancé avec une vitesse initiale suivant une direction rectiligne dans un

plan horizontal. Son mouvement sera alors un mouvement rectiligne uniforme de vitesse
initiale Vs el de position initiale OM. précédemment calculées, Son équation de mouvement
a un instant "t" apres 'événement de décollage est donnée par :

OM =x!1+yJ = V,t+0M, (351

Le mouvement de la hille peut étre décomposé suivani l'axe des "X" et l'axe des "Y" comme

suit ;
Xl = Vas b4 OMas = [(-RQ + 1 wOt+ 1 (1 - C*)* ]I (36-a)
vI =V t+0May = [(r w1l —-C*)" jt+(R+1"C)J (36-b)
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111.1.1.6.2. Recherche du point de collage.
o R et e ; . T
La position angulamre initiale €, du plateau a été prise égale a e Elle correspond & la

position imitiale de la bille aprés décollage. Sa position angulaire 0 a un instant "t" aprés

'événement de decollage sera donnée par [4)
D="1+Ot (37)
p

Par ailleurs, la position d'un point "p" quelcenque de la jarre est donnée par
OP = [Rcos(8)+r" cos(a)]l +[Rsin(@)+r" sin(c)}d (38)

Cette position est indigquée, au moment de collage, par le point "M," de la figure 3. Tille

peut se décomposer en deux compasantes OP, suivant l'axe des "X" et OP; suivant 'axe des

"Y" tel que :
OF, =[Rcos(0)+ r’ cos{a)] (39-a)
OP, = [Rsin(0)+r sin(a)| (39-h)

A T'instant de collage, les coordonnées de la bille données par les équations {36-a) ef {36~

b doivent £tre épales aus coordonnées d'un point de la jarre données par les equations {3%-a) ¢

(39-b). Ainsi, la collision de la bille avec la jarre aura lieu lorsque x= OP, et y— OP, la

résolution de cetle condition est faite avec des moyens informatiques [4].

[.a resolution numerique consiste & |

13 Incrémenter la valewr du temps par un intervalle de temps At d'unie microseconde.

2 Calculer la valeur de 0 donnée par I'dquation (37).

3} Varier I'angle e de 0 & -2z, par incrémentation de sa valeur dun intervalle angulaire négatil’
Ao de -0.001 degré (la valeur de lintervalle angulaire Aa est négatil pour avoir un sens de
rotation des jarre opposé 4 celul du plateau).

4) Calculer la valeur des ordonnées OP,, OPy, x et y.

Si la condition : x = OP, et y = OP, est satisfaite, nous obienons a la fois les valeurs des
coordonnées x et y du premier point de collage et la valeur du temps de vol "t" de la nlle de

I'instant de décollage a Vinstant de collage.
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111.1.2. Calcul de Pénergie cinéligue de choe, de la fréguence de choc el de la puissance
injectée de choe
I1.1.2.1. Calcul de I'énergie cinétique de choc
L'énerpie cinétique de choc dépend sculement de la vitesse de choc. Comme le
mouvement de la bille est supposée rectiligne et uniforme, la vitesse de collage ou de choc Ve

gst egale @ la vitesse de la bille au cours de son mouvement. Celle-c1 est €gale a la vilesse de
decollage. D'ou V. =Va.
L'expression de U'énergie cinétigue de choe B, est donnée par ;

. %ﬂii”’ :%m\ﬁ.ﬁr (40)

La vitesse de choc V. n'est pas forcément perpendiculaire a la surface de la jarre. lle
présente, en général, un angle avec celle-ci. Ainsi, l'effet de choc peut 8tre interprété comme
etant la superposition de deux effels © effet de choc et effet de fnction, L'effet de choe provient
de la composante normale de la vitesse de choc par contre l'effet de friction provient de la

composante tangentielle, Pour caleuler 'énergie cinétique de choc . et I'énergie cinetique de

friction E, il faut exprimer la vilesse de choc dans la base fup JUa}.

111.1.2.1.1. Expression de Ia vitessc dc choe dans la base (u,,04)
La vitesse de choc est exprimée dans le rélérentiel cartésien en fonction des vecteurs I et

J. Pour exprimer la vitesse de collage dans la base (u,,uq ), il suffit d'exprimer les vecteurs |

et J en fonction des vecteurs u, et u. . Ceci revient 4 résoudre le systeme suivant:

Ep :cns{u}i+sin(u].i {41-a)
e =—sin(r1].l-+m5[r1_’,l..]. (41-b)
de I'équation (41) on obtient : - {;p - sin{{x}j)e’cus{a} (41-c)

Iin substituant la valeur de 1 donnée par I'équation (41-c) dans l'équation (41-b) on aura
I'égalité suivante :

;Iu =— SO {_L-lp — 5l n{cx}j} + cos( ix}]_
cos{)

La résolution de cette équation donne I'expression du vecteur ] tel que :

.izﬂinmh}p +ms{m}aa {42-a)

i
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En substituant l'expression de 1 dans I'équation (41-c), on obtient l'expression du vecteur I

comine suit ;

1 = cos(ocJu, —sin{o)u . (42-b)
L'expression de fa vilesse de choc est donnée par Yéguation (31). La substitntion des

vectenrs | ef | par leurs cxpressions données par les équations (42-a) et (42-b) donne

V. =[-RQ+ 1 w-wir' FOPRY 'lms[u};-.;,. —sin{u}a_{;]

s i = i{43-a)
—r weos{o g )sin(zju, + cos(ajuq |
Vo= (RO + £ wC)eos(a) - £ w(l — C?)" sinfe)fu, ) g
— [(-RQ + r "wCsin(ex) + r w(l — C*)™ cos()u.
La composante normale ﬁn- de la vitesse est donnée par [4]:
Ve = (=R + r'wC)eos(e) - r w(l - C?)™ sin(a)]u, (dd-a)
La composante tangenticlle V.. dela vitesse est donnée par :
Ve = [(—RQ + r"wC)sin(a) + r w(l — C1) cos(ot)]u. (44-b)

NI 1.2.1.2. Energie cinétique de choc et énergie cinétique de friction
L'énergie cinétique de choe est donnée par 1a composante normale de la vitesse de choe

Elle est donnde par :
I 1= 2
E_= -z-mﬂvt,,v (45)

L'énergie cinetique de friction est donnée par la composante tangentielle de la vitesse de
choc, Elle cst donnde par

W 5
E f — Em»v.m

[

2

(46}

Les composantes normale et tangentielle de la vitesse de choc sont illustrées dans la

figure 3 [4.7].

11L1.2.2. Calcul de la fréquence de choe

I.a fréguence de choc est e nombre de choc ou de collision par seconde. Ainsi, la
connaissance de la trajectoire de la bille du point de décollage jusqu'au point de collage cst
nécessaire pour le caleul de la fréquence de choc. La période "T" d'un cyele est décomposée en

deux parties "T," et "T," avec "T," le temps de vol de la bille du point de décollage au pomnt de

61



Chapiwre 11  Traitement mathématique,

collage et "1;" la durée de collage de la bille contre la surface intérieure de la jarre jusqu'au
sccond moment de décollage. Le temps de vol "T;" de la bille 23t donnee par résolution
numerique. En d'autre termes, il est égal au temps "t" qui correspond a la satisfaction de la
condition du premier collage x = OP; et y = OP, .

La figure 4 montre [a position de la bille pour avoir le second décollage.

La position du second decollage correspond a la condition suwivante -

—mf—r w? + RO cos(—7 + (0 — 2% — o) ju, =0 (47-a)
L'équation (47-a) peut &re simphli¢e comme :

i |
r w

—ﬂ’

=cos(—In+ 0 —-a) (47-1)

Les angles a et 6 correspondent aux positions angulaires du plateau et de la jarre au
second moment de décollage. 1ls sont exprimes, sur la figure 4, par les angles g et B4, s somt
donnes par les équations suivantes :
0=0+0QT;

A=y -wls
Avec O et o, (figure 4), les valeurs des angles 6 et o correspondant 2u premier collage. Ainsi.
elle sont données par la résolution numerique ci-dessus expliquée el correspondent & la

satisfactions de la condition de collage x = 0Py et y = OPy.

A U2 =0~ wT;
¥ Hﬂ! = ﬂc + QTE

Figure 4 : Position de la lille pour avoir le second décollage [4.7].
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Pour calculer la période de temps "T.", on doit substituer les angles o et 8 par leurs

¥

expressions, donndes par les éguations (48-a) et (48-b), dans P'éguation (47-b), le rdsuliat de

cotte substitution donne

_Arcos(r'w?’ /RQ?)+ In—(0_-u )

T (49
: 4w el
La [réquence [ est donnée par l'inverse de la période "1" du cycle [4]
P (50)
T

Celtte fréquence de choc correspond & une bille. Ainsi, en opérant avec un nombre de bille
supérieur 4 1, la fréquence de choe est égale au preduit du nombre de billes utilisées par la
fréequence de choc correspondant & unc bille, ci-dessus calculée, Cette valour de fréquence doit

dire cormgdée par un facteur infériewr ou épal & 1 1€ au remplissage de la jare.

MI.1.2.3. Calcul de |a puissance de choc injectée

La puissance de choo njectée est donnde par :

AF, :
Pt d -_-ljmcc:f]?_.c (31}
At T

L'énergie de choe cumulée dissipée dans le matériau pendant une durée de broyage est

¢gale au produit de la puissance injectée ci-dessus caleulée par la durée de broyage.

NL1.3. Maodelisation numérique
Les résultats de calcul donnent une vitesse de deécollage de la bille de .
d W
Vi =IW,R )4 W AR, — =)t~ 2= (52)

W ;

ou R}, désigne la distance entre le centre du plateau et le centre de la jarte et R, la distance entre
le cenire de cette demigre et un point ‘P* de la surface wtérieure de la jarre. W, et W, les
vilesses angulaires absolues respechives du plateau et de la jarre

L'énergie cinétique de choc est alors donnée par :

E, = mV, (53)

N. Burgio [20], en s’ appuyant sur une résolution graphique. assument que la bille aura un

nouvenu collage avec la jarre lorsque la valeur de 'angle o, qui représente Vangle entre les

P
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vecleurs R, ot Ry, est de 3607, Ains la vitesse de la bille apres colhision, donnée par la vitessc

absolue du point de la jarre ayant les mémes coordonnées, esi donnée par

¥ d d
Y, =1(W,R, ) +“‘7,-1{R‘. __2_"}1 +IW W R (R, _--;“}]!‘Ii (54)

Ce méme auteur [20] assume qu’aprés un nombre de chocs successils, la bille doil
minimiser son éncrgic cindligue By jusqu'd attieindre son énergie cinétique B, donnée par sa
vitesse aprés colligion par :

1 1
E,=—=mV 35
g (

L énergie dissipée dans le matériau sera donnée par la dillérences entre ces deux énerpies
d'avant et d’aprés collision comme suit -
AE, =E,—E, (56)
Comme ¢n pratique on opére avee un nombre de bille supéneure a 1, P'énergie dissipée
doit étre modifide par un coeflicient "¢y qui tient compte du degré de remplissage des jarres
{pour une jarre tolalement remplic, autrement dit aucun mouvement n’est possible, ¢ = 0, par
conire, dans le cas ou la jarre ne contient qu'une seul bille, py = 1)V expression de Veénergie
dissipee sera alors donnge par [20]
AE,” =q,AE, (57)
et la puissance dissipée par un nombre de billes ‘N’ dans le matériau sera |20]
P =g AE,N,f, (58)

Avee i, la fréquence de choc de la bille, donnee par :

_EWF —W,)

(= (59)

n

Cette approche de calcul est prometteuse, néanmoins, elle reste incompléte sur certains
points important. Fn effet, Pévaluaiion de Uénergie consommeée ne peul pas &ire ¢valude par la
différence des énergies cinétiques de la bille avant el aprés collision. Ceci est due 4 deux
facteur, le premier est que le taux d’éncrgic consommeée dépend du matériau lui méme (facteur
de viscosité dans [50,51]). Le deuxieme facteur est que, la quantité de mouvement de la bille

avant le choe cst trds petite par rapport 4 la quantité de mouvement de la jarre. Son effet est

i
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alors considere comme une petite perturbation de I’équation de la conservation des quantités de

mouvement gui peut £tre exprimeée par

M, W, + M, Wy = (M, +M, W, (60}

Cette equation ne veul pas forcément dire gue la diminution de la quantité de mouvemeant
de 1a bille est consommeée entidgrement par le matériau tout seul, mais elle se divise en deux
partics, I'une consommée par le matériau (dépend du facteur de viscosité |50.51]) et autre
transformée et dissipée par effet joule dans la jarre et ou les poudres. Ceci met aussi en question
Pidee de DR, Maurice et T.H Courtney [62] qui pensent que ["éncrgie élastique de
deformation est entitrement transformeé d'une fagon adiabatique en élévation de température.
La misc en question de cette idée est supporide par les valeurs controversées des élévations de

températures reportées dans la littérature. Ce facteur va étre I"objet du chapitre qui smit.

111.2. Broveur horizontal
Dans celte partie, on préseniera, d”une fagon analogue au traitement mathématique réalisé
dans le cas des broyewrs planétae, un traitement mathématique du processus de

meécanosynthése dans le cas des broveurs horizontaux [1,3]

[11.2.1. Vitesse et aceélération absolues d'un point M de la surface intérienre du cylindre.

Figure 5 : Géoméltnie du broyeur horizontal vu de coté [1].

La figure 5 donne la modélisation d’un broyeur horizontal ou: @ est la vitcsse de

rotation du cylindre avec w=wml , 8 est I'angle de rotation du cylindre avec 8 — wi,
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(O, LI, K }est un référentic] cartésicn avec | le vecteur paralléle 4 I'axe dé rotation du cylindre
et (O.LK) le réferentiel cartésien qui matérialise [a surface de base du cylindre et en lin
{U,ﬂp e Ua}l un référentiel evlindrique,

Se fondant sur la figure 5, la position du point ‘M’ de la surface intérieure du cylindre est

donnée par .
ﬁ:Rﬁnzﬂimsﬂ]Jrsinﬂ E] {61y
La vitesse absolue V, du point "M’ est donnée par la dénvée par rappont au temps du

vecleur OM | elle est donnée par U'expression suivante :

dOM  d|R(cos8 J+5in 0 K)|

V. < = (62-1)
V= ':: [cos0 J +5in O K]+ R :_[:'_ sin 8 J +cos 0 K| (62-b)
comme =" 0 et % = , Pexpression de la vitesse absolue se simplific a !
V. =Ro|-sin 0 J+cos0 K| (62-c)
comme Us =—sin@ 7T+ L'-USBE, la vitesse absolue peut s™éerire comme [1] ¢
V.=RolU, (62-d)

L accélération absolue v, de la bille est donnée par [a dérive, par rapport au temps, de sa

vitesse absolue V.. Elle est donnée par | *expression suivante |

; :dﬁ. - :Ikmﬂu

f13-¢
"o it {63-a)
comme R et @ sont constant, I'expression (63-a) peut §'écrire comme suit
s d[-sin 0 J | K
R [-3inDJ1ecosOK]| (63-b)
dt
= ‘]G - " —_
¥, = Rmﬁ[—cus 8 .J—sinB K] (BH3-c)

comme ﬁp =cos0J +sin0K et %mﬂ, I'expression finale de 'accélération absolue est

donné par [1] :

7. =R, (63-d)
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111.2.2. Caleul du mouvement d’un barreau dans un broyeur horizontal modifié au cours
de |a mécanesynthise

Le broyeur horizontal qui va scrvir par la suite pour faire les calcule des paramdtres
pertinents de la mécanosynthése a é1é congu sur la base d’une idée de T. Gailet ot réalis¢ &
I"ateher du CECM-CNRS Vitry Sur Seine. Ce broyeur a été¢ modifié sur une idée proposée par
M. Abdellaoui. La figute 6 montre une vue déiaillée du broyews horizonal modifig dont fes
différentes parties indiquées sont ;

| : corps du broyeur ou cylindre.

2 : palette pour assurer le mouvement du barreau.

3 batreau qui sert comme oufil de broyage et remplace les billes utilisées dans le cas des

broyeur planétaire.
4 deux couvercles sur lesquels sont encastrées les deux palettes (une palette par

couvercle)

[ e e

AT
il
e TR T T

Figure 6 : Dessin d’ensemble du corps du broyeur horizontal modifig

{vu de face en coupe et vu de gauche)f1].

ITL.2.2.1. Yitesse et accélération absolues du barreau avant Pinstant de décollage.

Avant Uinstant de décollage, le barreau eat amend en mouvement par les deux palettes (2)
solidaires au couvercle (4), Ainsi 1] ¢st solidaire au cylindre ¢t est considéré comme un poinl
matériel de la surface intérieure de celui-ci. Sa vitesse ahsolue ct son accélération absolue sont

donnée, respectivement, par les équations (62-d) et (63-d}.

o7
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111.2.2.2, Condition de décollage du barrcau
D'aprés le principe fondamental de la dynamique (PFD), la somme des forees extdérieures
appliquées au barrcau est égale est égale au produit de son accélération absolue par sa masse,
I.es forces physiques extérieures appliquées au barreau sont son poids (action de la pesantour)
¢t la réaction de la jarre (pnincipe de action — réaction) (figure 6).
Ceci permet dexprimé le PFD comme suit
E{r\iurﬂr.m du cpllimdee) -Iri;{p.nm du darrean) = m;_ ()
Dans un raférentiel fixée au barreau, ce dernier est considéré comme immobile. Ainsi. il
doit &tre soumis a deux forces opposses Fi=R+P et F tel que la somme vectoriclle de ces
deux forces est égale 4 un vecteur nul. D aprés I'équation (64), la force Fa sera donnée par

F2 = —my, . Cette force est dinigée vers ['extérieur et non pas vers le centre de la jarre. IV ou la

notion de force centrifuge qui serl & coller le barreau contre la surface intéricur du cylindre.
I.e PFD exprimé dans Je repére lié au barreau en fonction de la réaction du cylindre et du

poids du barreau se traduit de nouveau par :

-m;_ +ﬁ+ﬁrf] (65)
D’aprés la figure 6, les expressions de la réaction du cylindre et du poids du barreau dans

ja base (Up.Us) sont donnés par ;

R=R, +Ro (66-a)

P =P, +Po avec Py = -mg EOS(% - EI)TI., et Po= —mgsin{; — G]ﬁo (66i-b)

|.’expression de Iaccélération absolue du barreau, de sont poids cf de la reaction du

eylindre dans la base vectorielle cylindrique {I_IJ,1 JUs) permet de déecomposce Uequation 67 en

un systéme de deux équations telles que

- mam

R, -mg ms{%—ﬂ)ﬁp +mRe' U, =El' {67-a)

Ro = —mg sin(% —8)Us =0 (67-b)
Pour avoir le décollage du barreau de la surface intérieur du cylindre, d'aprés le principe
de I"action — réaction, la composantc radiale de la rcaction du i:}'lindrr:ﬁ o doit g'annuler alors

que Daction langentiéﬂuﬁn de la palette continue toujours i équilibrer la composante

tangenticle du poids du barreau P,

ih
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Adnsi I équation (67-a) sera réduile a

i - i
~mg ms(E—ﬂdﬂfn +mRw’ U, =0 (68)
l.a simplification de cetic équation donne

“ 1
sin @), = ——— (69)

En tenant compte du rayon 't du barreau, [*équation (69) sera donnee par |

_(R=ne’

sinl), =~ . {710

L équation (70) donne "angle € de décollage du barreau de la surlace intérieur du cylindre

pour un vitesse de rotation o du cylindre.

111.2.2.3, Condition de non décollage du barreau

Mettons nous dans le cas limite ou 8 = 7/2. Dans ce cas le vecteur U, va {ire eyale au

vecteur K ot I’équation (67-a) sera donnée par :

R, + m(Ro’ —g]ﬁ —0 (71)
Suppuosons que, Reo® > g dans ce cas puisque la force centrifuge ne peut jamais étre nulle,
d’aprés & action et de réaction, la réaction du cylindre R, ne peut jamais &tre nulle aussi ¢t le
décollage ne peut guerre étre réalisé. Ainsi lorsque la vitesse de rotation du cylindre est
supéricur a une valeur limite épale & Jgf_R . le barreau reste collé contre la surface intéricur du

cylindre et aucun mouvement de choc nest possible. Par conscquent, la fréquence ainsi que
I"énergie cinétique de choc seront nulles. Ainsi, il est mis en évidence que les broyeurs
horizontaux sent rentable, sculement dans une gamme de vitesse de rotation contraircinent aux

broyeurs plandtaires.

111.2.2.4. Caleul du mouvement du barreau aprés I'étape de décollage

Avant Uinstant de décollage, le barrean est amené en mouvement par les deux palettes (2)
solidaires au couvercles (4) (figure6), Arrivant & la position angulaire 8 donnée par I"équation

(70), le barreau decolle de la surface intérieur du cylindre avec une vitesse absolue donnée par !

Va=—(R-rjosin0,J + (R—rjocost, K (72-a)

fi%
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La vitesse de décollage peut étre décomposée en deux composantes Va suivant Iaxe des
Y et Vg suivant laxe des Z telle que :
\*';.l; = —(R—r)osin EI,] et Vi =(R-r)ncosd, K (72-b)
La position de décollage est donnée par
OM, = (R —7)[cos 8, J +sin 0, K| (73-a)
1.a position de décallage peut &tre décomposée en deux composantes OMa, suivant I"axe des ¥
ctOM,, suivant 'axe des 7 telle que :
OMa = (R — r)fcos8,J +sin0,K| ¢t OMu =(R—r)sin6,K (73-b)

Aprés I'instant de décollage, lc barreau est soumis uniquement a I"action de 1a pesanicur.

Il est assimilée 4 un projectile lancé avec une vilesse initiale qui est sa vitesse de décollage. La

lcajectoire de son centre de gravité doit &tre une parabole dans le plan (O,Y,Z) de base (0,1, K
Son mouvement sera décomposd en un mouvement rectilizne uniforme de vitesse initiale V s
¢t de position initi‘d'nﬂt}ﬁay piécédemment calculées el un mouvement accélere de witesse
initiate V 4 , de position initiale OM g, et d’ accélération E =p K.

La position vectonelle du barreau (position de con centre de gravite), apsés Uinstant de

décollage, est donnée par :

OM = YI+ZK (74-0)
avec

Y=(R-r)eosd, — (R -r)osind,t (T4-b)
Z=—%gt1+{R—r}mcmﬁdt+{ﬂ—r}sinﬁd (T4-c)

La norme du vecteur positionOOM est donnée par :

oM =¥+ 2 (74-d)

111.2.2.5. recherche de la position d'impact

Le collage entre be barreau et la surface inténeure du cylindre se fera lorsque la norme du
veoteur m&itiﬂnm devient égale aw rayon fictif (R — r). Adnsi, la condition de collage se
traduit par :

JY*+ZP =R-1 (75)

T
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La solution de I'équation {75) est obtenue d’'un fagon numérique, par des moyens
informatiyue, comme a ¢é e cas pour 'e broyeur planéiaire. La résolution numérigue consiste
a:

- Caleuler la valeur de I'angle 84, donnée par 1’équation (70), correspondant au moment de
décollage

Incrémenter la valeur du temps par un intervalle At d’une microseconde.

- Calculer les coordonnées Y el Z du vecteur pnsition(]_hr'lp (équations 76-b et 76-c)
- 8i la condition dc collage donnée par I'équation (75) est satisfuite, nous aurons les

coordonnées du point de collage ainsi que le temps de vo! ‘" du barreau.

111.2.3. Caleul de Pénergie cinétique de choe, de la fréquence de choc et de la puissance de

thoe

la composante Vi, suivant Uaxe des Y etVizy, swvant Uaxe des Z, de la vitesse

absolue V du barreau, a Vinstant ‘€ aprés son décollape, son donnges par

< dY -

Yeorn = 7 J=—(R—r)osin{, .] {76-a)
(
\f"mq=%f——| gt+(R- r)mmsﬂ,]h {76-b)

A Pinstant de collage, 12 norme de la vitesse absolue est donnée par .

1

""'“ .Jl‘\":'. 0 ]‘V(;u {(76-c)
111.2.3.1. Caleul de I’énergie cinétique de choe
Iénergie cinétigue de choc est donnde par [1):
I — ||
£, =—m M (77)
2

Avec m la masse du barreau f:tu‘u'u la norme de la vitesse d’impact. I"énergie de choe peut

&tre décomposée, de la méme maniére que pour le broyeur planétaire, une énergie cinétique de
choe suivant une direction perpendiculaire 4 le surface du cylindre €t une énergie de friction

suivant une direction tangentielle & la surface du cylindre.

=4
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111.2.3.2. Calecul de la fréquence de choe

Aprés instant de collage, Ie barrcau citame wn mouvement de roulement sur la surface
intérieure du eylindre jusqu’a ce qu’il rencontre de nouveau le systéme de palette qui I'améne a
sa position de décollage. Au cours de son roulement contre la surface intéricure du cylindre, lc
barreau écrase les poudres élémentaires ¢t introduit par suite une quantité de défaul qui ne va
pas &tre prise en compte pour le moment et ne considérer que 1"énergie de choc pour simplifier
le probléme et mieux comprendre les effets des paramétres un par un. D’ailleurs 1l peut étre
montrer que dans le cas des broyeurs horizentaux conventionnelles (sans le systéme de
paleties) on ne peul jumais avoir un décollage et le barreau n’effectue gu’un mouvement de
roulement contre la surface du cylindre {1},

Ainsi, dans lc cas du broyeur horizontal modilié, la durée de vol du barreau ne peut que
nous renseigner sur la durée de roulement de barreau cotre la surface intérieure de la jarre et par
la suite la [téquence de choe sera donnée uniquement par la fréquence de rotation du cylindre
comme suik -
9.1
" 2n

Avee o a vitesse de rotation du cylindre en radian/seconde. Lorsqu’on opére avec un nombre

f i78)

de barrcau supérienr 4 1. nous pouvons considérer pour un premitre approximation, que la
fréquence de choc et le produit de la fréquence de choc correspondant & un barreau par le

nombre de barreau,

111.2.3.3. Caleul de la puissance de choc
La puissance de choc injectée est donnée par le produit de I'énergie cinétigue de choc par
la fréquence de choc. Elle est donnée par [1] :
=K, (79)

111.2.4. Moedélisation numérique

Une premidre approche du caleul de la vitesse des billes {ou des barreaux) dans un
broyeur horizontal est reportée par D.R. Maurice et T.H. Courtney [62], dans leurs calculs, ils
traitent le cas ou le broyeur tourne & une vitesse juste inféricure a la vitesse critique qui
correspond au décollage des billes (ou des barreaux) contre la surface intcricur du evlindre.

Cete vitesse correspond 2 la condition myg = wy qui se traduit par g = @ R avee m la masse

dela bille (ou du harreau), g la pesanteur, 1 'aceélération de la bille (ou du harreau) (égale a
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I'aceéiération d™un point matériel de la surface intérieur du ¢ylindre du broyeur), @ la vilesse de

rotation du cylindre et ® son rayon.

I.a vitesse d’impact posséde deux composantes, une composante tangentielle V, suivant
Faxe des X ¢l unc composante normal V, suivant Vaxe des Z (Vaxe de rotation étant pis
comme étant I'axe des Y et la condition de décollage correspond au point de coordonnées x =0

el z=R)

l.a composante tangenticlle de la vitesse, suivant I'axe des X, est donnéc par |

¥V, =wmR=_gR {80

La composante normale de la vitesse, swivant I"axe des Z, est donnée par |

\’E:-,,'Igz (81)

L amplitude de Ia vitesse absolue est donnée par [62] .

V=.jv§+v:=JgR+2gz (82)

La trajectoire de la bille aprés décollage est une parabole. On prend unc valeur moyennc
de position d'impact z égale & 1.5 R [62]. Ainsi Vamplitude de la vitesse d'impact est donnee
par :

V=2/eR (83)

Pour des broyeurs commerciaux de diamétre variable entre 1 et 2 m, la vitesse d*impaclt varie

entre 4.4 ¢ 6.3 m/s [62].
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Chapitre VI

Traitement thermique du processus de mécanosynthése

VIL.1. Introduction

La mécanosynthése a été bonnement développée au niveau des application industrielle
pour la fabrication d'une large gamme de matériaux dont les intermétallique, les ODS, les
solutions solides sursalurées ainsi que les matériaux amorphes. Malgré ces progres, les efforts
de recherche pour la compréhension du mécanisme opératoire basique durant I processus de
mécanosynthése ont été irés limités, La compréhension du phénomene de dissipation de
chaleur durant le processus est I'une d’elles. 11 est cependant tiés probable que "augmentation
de (empérature de la poudrc compacte causée par les chocs successifs peut jouer un role
prépondérant dans le mécanisme opératoire de cette méthode, particulicrement pour ¢¢ qui est
de la diffusion qui a lieu pendant le procédé.

Cependant, les efforts pour déerire les effets thermiques durant la méeanosynthese sont
souvent basés sur des hypothéses et donc ne représentent pas totalement ce qui se passc
praliguement dans la zone d'impact,

Ce qui suit peut dtre considéré comme une tentative de fournir, selon différents points de
vue, des relations pour le calcul de 'augmentation de la température d’impact, ce qui
semblent indiquer, en effet, pendant le processus, qu'une augmentation significative de la

température est I'événement probable.

Y1.2. Modéle et analyse

Durant le processus de mécanosynthése, les fragments de particules de poudre sc
trouvent pris dans la collision entre les billes. Automatiquement des interfaces propres sout
mises en contact intime créant des soudure a froid entre les particules ¢t formant amst des
couches de poudre compactes ct aplaties,

La taille des fragments de poudre, contenant une multitudes de parbicules, est un
paramétre qui évolue au cours du processus et qui dépend de I"équilibre cntre la rupture ¢t le
soudage 4 froid des fragments de poudre compacte qui par la suite atteint une taille d’'état

d’équilibre.
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Figure 1 : Cette figure nous montre les fragments de poudre pris

dans la collision des billes [34]

Figure 2 : Fragmentation ot coalescence pendant le processus [34]

VI1.3. Températurc de contact pendant I'impact
Avant toute chose , pour modéliser la collision entre les deux billes et la poudre
compacte, on doit formuler les deux hypothéses qui sutvent |
- Le temps d’impact At peut étre approximé en utilisant la théorie hertzicime des
impacts Clastiques
- Le flux d’énergie 4 la sorface de la poudre compacte est uniforme sur touke fa
surface de vontact et il est considéré constant pour toute période inférieure a At
Ce sont deux hypothéses sensées du moment ou I'impact est moderément cf seulement

perturhé par la présence d'une toute petite quantitc de poudre compact qui représenic une

Th
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toute petite surface de contact. La figure 3 représente schématiquement la prise de la poudre
compacte enire deux bille pendant la collision ou la poudre est représenié par un disque
d’épaisseur ty et de rayon ry. Ce rayon peut étre considéré comme le rayon de la surface de

contacte des deux billes gui sont en collision élastique.

Figure 3 : Représentation schématique la prise de |a poudre compacte

entre deux Wille pendant 1a collision [17],

i Epaisseur t,
4

(L] gl
Diaméter D

Figure 4 : Représeniation schématique de

la poudre compacte [49]

L énergie cinétique est dissipée en déformation élastique pour ce qui est des deux billes
et en déformation plastigue pour ce qui concene la poudre compacte [17],

L™ ¢énergie ciétique tolale de chaque bille est £ = 2 mV? . ou m est la masse de la bille
et V la vitesse relative de celle-ci au moment de I'impact,

Une analyse, elfectuée par D.R. Maurice et T.H. Courtney [62], montre que scule une
petite fraction B de I'énergie disponible est utilisé dans le processus de la déformation
plastique. Ainsi, ils assument que P'éncrgic plastique U, dissipée est totalement convertie en
chaleur pendant la collision | avec U, = PE. Une quantit¢ éguivalente de chaleur Q se
anifeste 4 chaque zone de contact,

Ta modélisation thermigue du processus se fera swivant deux modele, le premier

congidére le processus de collision comme un événement discret et que la partie de 1'énergie
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d'impact que cause la déformation plastique est un flux de chaleur constant durant un temps
d'impact fini éguivalent & At. Le second, considére le flux de chaleur cansé par fa dissipation

de | *‘énergie plastique agissant instantanément a I'instant t = 0,

VL3.1. 1" modéle
dans cetie modélisation on aura 4 considérer deux approches différentes selon notre
volume de contréle que I"on conjuguera finalement pour avoir notre temperature de contact.
La premiére approche considére comme volume de contrdle, pendant la collision, la
bille, qui sera assimiléc & un corps semi infini, par contre la deuxiéme prendra comple
uniguement de la poudre compacte ou le traitement thermique se fera swivant be modele d'une

fine plaque & une dimension.

VL3.1.1. 1** approche :

pour ce qui est de cetle approche, comime on 1'a vu plus haut, on assimile la bille & un
mue semi infini, initialement 4 température Ty sur lequel est imposé un flux constant @y,
Partant de la pour trouver la température de contact on aura a chercher la réponse a un flux

extérieur constant.

Tix, b
Ty

Lpoa

bdlydd

Figure 5 : Modéle du rmur semi infini [73),

Héponse 4 un flux extérieur constant

Il 5'agit de déterminer la solution T(x ) du systeme [73]:

T  2°T

— =1L {1-a)

ot ax’

—kﬁ{ﬂ,t}:tpu {(1-h)
£x

T(x > o, t)=T, (1-c)

T(x,t=0)=T, (1-d)




Ebapitre V1

‘Traitement thErnﬂquc.

Dans la mesure ou o est unc constante (condition d’ebtention de 1-a ), équation de

I"énergie peut étre écrite en terme de flux :
T

Mx.t)=—Kk —
ax

Et on obtient le systeme en p(x, ) :

o _,%%

ot ox
(0,1} =,
plx > 0,1} =0
@A) - 10

(2}

I."application de la transformation de Laplace (annexe 2) nous donne :

. L
:‘;n i, dt = !Ee 0t

Fit I'intégration par partie nous donne :

d'q’ 1 £
= ——p(x0) 1 —0

dx o o

Avec 1qx,0) =0

On obtient |"éguation aux dérivees totales

12 s
dx 0L

L utilisation des deux conditions aux limites nous donne :

0 (0)= [ (0, 1)e dt = e "dt = P2
L o 5
@ (x = 0,3) = [ e p(x —> o0, 1)t = Je™mar=0
1] 1]

Ia forme géndrale de p(x.5) est .

0 (x1,8)= Ae ™ 4 Be™"

(4)

(3)

{3-d}

(6)

(7-a)

(7-b)
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Le coefTicient B est nul d’aprés la condition (7-b),

La condition {7-2) conduit 4 1a relation :

A= (9)
: .
You:
0 (x,8) =T g-1i%a (10}
&

La solution en ¢(x.1) est donnée par la table de la transformee de Lapace par la relation .

X

23t

P t) =y [1 —erl( N t+0 (L)

Ou encore !
X
P, t) =g erfe(—) (12)
¥ 2ot

Ou erfe(u) désigne la fonclion d’erreur complémentaire (voir annexe 1),

La solution en terme de température se déduit immédiatement de (12), en utilisant les

conditions {1-¢) el {1-d) (qui sont 1dentiques en variable x/h"a Jetlaloi de Fourier [10]:

T{;:,:;.a'rr,ﬂ'Lz"‘['“—.""Fa [ erfe(u’)du’ avec ;‘—:ﬁl (13)
t-"z-..'m g

29,1

Ou:  T(x,O=T, + 5= [ erfeu’)du’ avee = <cl (14)
\[kpt t;"‘."_q; L

Ou enlin

: =
Tixt)=T, + 2o Yt i::rfc{ :
K 2t

L intégrale classique qui apparait dans U'expression {14) es calculable pas le programme

(15}

de "annexe 1.

Dans cette expression apparait encore l’eﬂhsivitém notée b, qui caractérise la réponse du
systéme aux instants qui suivent immeédiatement une perturbation. On constate gu’un systeme
de prande &ffusivité verra sa température plus faiblement perturbée quun systeme de faible

effusivite [73].
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Les courbes de la page précédente sont la représentation graphique de ['équation

T(x,t)=T, + zm"ﬁ ierft{ !__,.]
k 2ot

Qui représente Tallure de la température, cn fonction de la variable spatiale (x) et de la

variable temporelle (1), dans un corps considéré comnine étant sermi infini.

Les abscisses représente différents points du corps semi infini, ou le point x = 0 représente la
paroi. Lez ordonndes représente la température du corps considéré en degres Celsius, Ut ona
comme paramétre le temps de contact t exprimé en microsecondes.

On remarque que la premiére des chose qui attire notre attention est le fait que toute les
courbes tendent, pour les x —» =, vers une valeur qui represente la température ambiante ou
autrement dit 1a température initial du corps.

(On remarque aussi que plus le temps de contacl el court, moins la température du corps
au point de contact el petite.

Ce qui concorde bien avec les hypothéses du modéle du mur semi infini amst que la
condition limite qui exprime que Pextrémité du corps, de par Mhypothese de la semi infinite,
restera toujours a la température initiale et ne sera pas affectée par le flux de chaleur imposé a

la paroi,
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Figure 6 : Assimilation de la sphére & un

corps semi infitn [ L7].

Pour revenir & notre cas, comme le montre la figure 6, on modélise le processus de
transfert de chalewr dans la suiface de contact de la bille par un miliew semi infim avee un flux
de chaleur q, sur une petite surface circulaire de rayon ry .

On peut considéré celle approximation comme raisonnable du fait que la surface de
contact pendant I'impact est trés petite comparée & la surface de la bille [17].

Initialement & t = 0, e flux de chaleur fourni est considéré comme etant constant of
valant q donné par la relation suivante
. <Al=00 (it

lei, il st assumé que la fraction 8 de la chaleur représente I’écoulement produit dans la
poudre compact et de ce fait fa fraction (1-8) celui produit dans la Wlle. O represente une

quantité movenne engendrde par le processus de déformation totale aprés une pénods At

La température de contact T, est oblenu par [22] comme suit :

Eqn.'u.,f}.t[ 1 r—“} a7

A e —jerfe
! K, g 1o At

ou ¢, et K, sont regpectivement la diffusivité thermique et Ia conductivité thermique de

la bille et T, la température ambiante.
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La durée de Pimpact At et le rayon de contact ry se calculent suivant I"apalyse

hertzienne par les relations | 1 7]

a

[IF]
At = z.mﬂ"“[ij) R (18)

0.2
r = IL'JT:HV""{%] R (19)

Ou E et R sont respectivement le module de Young et le Rayan de la bille.

¥1,3.1.2. 2™ approche

LLLbbbL

L ad
L= ]

T % T

Erw;rm

E

Figure 7 : Assimilation de la poudre compact a

une plague plane a une dimension {17].

Pour cette deuxiéme approche, la géoméirie de 1’écoulement de chaleur dans la poudre
compacte peut étre modélisé par une plaque plane 3 une dimension {figure 7) avee un flux de
chaleur q sur la surface x = /2, donné par la relation ;

. {241

G = 1
T T AT

Pour des raisons de syméirie [17], aucun écoulement de chaleur ne traverse la plan
moyen. Pour des raison de simplification, on néglige les pertes de temperature @ travers les
extrémités libres de la poudre compacte, ceux qui, cependant, devraient étre petits a cause de

la grandeur du rapport 2ro/le.
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La distribution de température, a la fin de ["impact, est donné par ["équation [17]

T(x) =T, +2“] "’"‘T 1tn[u‘-‘ - Z( 1] 4n1ﬂt%fh 2nnx | an

"Ik | en BEH: t, }J

""u-ti! L T mer "

Ou IMindice ¢ se rélére aux quantités connexe a la poudre compacte.

Ainsi, la lempérature de contact en x = t,/2 est donnée par 'équation [17] ;

T
T = ¢ 248 q”[ :Z{ D" o ep(- A AT

: oo.t. 2K ).cos( IIE}] {22)

n=1 ﬂ

La continuité¢ de la wempérature implique une équivalence entre la température de
contacte donnée par la relation (17) et celle donnée par la relation (22), ce qui conduit 4 la

relation [ 17]:

Efl!_'hllllrl'g-'"ﬂ 2t qztu|_1 2 &(=1 }. M -I s
K. ‘Vﬂ"— lerrt”mﬁt}ﬁ'frtﬂ 2Kcl_“‘ :-'Ez,?;.i nz [i }.t(}‘ﬂ[nn}. il-}

La fraction & dc la chaleur partagée entre la poudre compacte et la bille peut étre
obienve par la relation (23), ainsi, le profile de température pourra &ire détermine par

I'équation (21).

V1.3.2. 2™ Modéle

Jusqu’ict, "analyse de Ja lempérature engendreée par 'impact dans la poudre compacte
considérait le pracessus de collision comme un événement discret et que la partic de Uénergie
d’ impact que cause la déformation plastique est un flux de chaleur constant durant un temps
d'impact fini équivalent a At

Comsidérons maintenant approche ou le flux de chaleur causé par la dissipation de
| “énergie plastique agit instantanément 4 'instant t = 0, a la surface de contact. Dans ce cas
on négligera les effets de la présence de la poudre compacte, de ce fait, on modélisera le
systéme par une source plane instantanée de rayon rp dans le plan 2 — 0 a Pinstant t = 0
(fipured).
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Figure 8 : Assimilation du systéme a

une source plane instantanée [17].

Dans cc cas, la température de contacte T, 4 la fin de ['impacte sera donndée par In
relaiion [22] ;

; Q 0
I, = 1—exp(— (24
ZIII':[J’I:F,JEI_J'._‘&'{' [ n da,AT ) )

ou p.et ¢, sont respectivement la densité volumigue et la chateur spécifiguc de la bille.

La durée de I'impact At et le ryon de contact r se calculent suivant la théorie de hertz

sur les impacts élastiques par les relabons [17}]:

14
At = Z.TSTV‘“[%) R (18)

iz
gy = u.u?sw“-*[-‘?i] R (12)

Ou E et R sont respectivement le module de Young et le Rayon de la bille.

V1.4. Exemples
VL4.1. 1 Exemple [17)

Une étude expérimentale menée par Miller et al. avec 0.5 Kg de NaCl cnstalhise
(approximativement 2.45mm x 2.45mm x 1.5mm — 0.2 mg ). Se basanl sur la mesure
infrarouge il a pu estimé la vitesse des billes au moment de I'impact a 18.5 mi/s. la durée de
Pimpact & 20 ps et la température de contact & I'impact a 550 °C.

Pour ce qui est du calcul, il a utilisé les propriétés thenmigue du NaCl ansi que les

valeurs suivantes o, = 4. 10° m%s, Co. = 840 Jikg K et p, = 2150 kgx’m"’. il a trouvé que la
pa
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valeur du facteur & tait égale a 0,18 ainsi qu'il a estime la valeur de [} a 0.002 pour trouver un
température de contact 4 'impact égale 4 670 “C, ce qui est raisonnable comparé 4 la valeur

trouves par mesures infrarouges qui elle est égale a 550 °C.

V1.4.2, 2°™ Excmple [17)

Ce sccond exemple représente le broyage de la poudre de Niobium par des billes en
acier inoxydable de 8 mm de diamétre se mouvant avec une vitesse relative de 6 mis,
negligeant le calcul de 'énergie plastique de déformation et considérant deux raisonnables
valeurs de B, avec une duréde d’impact At et un rayon de contact ry calculés a 1'aide des
cquations (18) et (19) préceédentes. Les propriéiés thermigue de la poudre de Niobium ainsi
que celles des billes en acier inoxydable sont données par le tableau 1. La température de
contact calculée sur la base de ces valeurs est donnée dans le tableau 2.

Ces lempératures de contact obienues par cette formulation sont superieur aux valeurs
obtenues par ta méthode de Schwarz et Koch ou encore de Maurnice et Couriney, sous les
méme conditions. Aussi en utilisant I"équation (7) pour estimer la tempcrature de contact de
celte méme expérience on obtient T, = 1260 °C pour p = 009 et V = 6 m/s au licu de
T,=668°C calculee par I'equation (5).

Tableau 1

Propriétés thermo-physiques,

1 Poudre de Niobium || Billes d’acier inoxydable

Conductivité thermique K (J/m_s.K) 57 | 16.2
Chaleur massique C,, (J/'kg K) 275 | 50
Masse vol un;fq_u;e p(l_igfm 1} 8570 ! 8000
“Tableau 2 =

Valeurs numériques de la température de contact.

Epaisseur de la poudre compacte ty= 107 m

Rayon de la poudre compacte r; = 2.63 10" m

Ty
V=6ms J V=8 mis

B=0.03 1 223 °C O 396C

T p=0py 668°C | 1187 °C
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YL.5. Conclusions

Les température atteintes dans la jarre de broyage peuvent passer a 100 K voir 4 350 K
au dessus de o température ambiante d'aprés ce qu’a observé C.C, Koch [55] mais on 4
aucune idéc pour I'instant de la température que peut atteindre localement un grain de poudre
au cours d'un impact. Ce qui semble prouver, d’aprés R.B. Schwarz [71], gue la
mecanosynthése eat une accumulation de processus de solidification rapide.

Cependant, 1l est impératit de preciser 'existence de deux temperatures bien distinctes
qui sont la température locale au niveau du grain et la température moyenne du systéme.

- tempdrature locale

cette tempeérature est difficile & mesurer directement en raison de son caraciere
microscopique. Elle est fonction de 'énergie cinétique des billes de broyage.

Malgré tout, certains auteurs ont essayer d’en déterminer des valeurs aussi précise gue
possible, soit directement par des mesures infrarouges, soit indirectement en utilisant la
connaissance des températures des iransformations de phase ou des coefficients de diffusion.

On peut citer le modéle élaboré par A K. Bhattacharya & E, Arzt [17], qui prend en
compte I'augmentation de la température d'une particule aprés I'impact entre deux billes,
ainsi que la dissipation thermique entre deux choc successifs.

- lempérafure muycnne

exceplé pour les broyeur opérant avec une seul bille, la majeur partie de I'énergie
consommée dans le dispositif est transformée en chaleur par friction des billes entre elles ou
avec la paroi de la jarre. De ce fait, la lempérature moyenne augmenie est devrail pouvoir &tre
modelisde.

La nature des composés obtenus aprés broyage peut &tre modifiée en fixant la temperature du
systéme. L’¢lévation volontaire de la température des jarre évite dans cerfains cas
I'amorphisation de poudre alors que sa diminution permet de controler la cinélique de

formation des composds.
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Conclusion

Par sa capacité a broyer des matériaux & I'échelle nanométrique et a obtenir des alliages
aver des densités pariculitrement hawtes, il semblerait que la mécanogsynthése it fan
apparaitre des propriétés que les autres méthodes ne pouvaient donner. Ainsi, les
améliorations mécaniques ou encore les caractéres magnétiques nouveaux des alliages
obtenus par mécanosynthése onl donnés I'élan nécessaire pour intéresser les scientifiques et
pour fournir une littérature importanie mais encore trop resirictive. Car il existe des lacunes
considérables dans les connaissances de base relatives a ce procédé, illustré par le nombre
réduit de travaux qui ont essayés de prévoir le produit final en fonction des conditions de
brovage ou de montrer les paraméires physiques pilotant les transformations de phases par
mecanosynthese,

|.'avenir de la mécanosynthése repose en partie sur les possibilités de production, dans
des conditions bien cuntrilées, de poudres destinées a étre consolidées pour aboutir a des
matériaux difficiles a préparer par d'autres méthodes ou qui conservent certaines des
propriétés des cristallites nanométriques des poudres broyées, tels par cxemple des composes
intermétalliques 4 proprictés mécaniques améliorées. Ces poudres rendent plus aisce la
réalisation de toutes sortes d'études des propriétés physico-chimiques des nanomatériaux
produits par broyage ou par mécanosynthese.

Caofin, une meilleur compréhension des phénoménes pourrait venir d’autre technigues
qui utilisent |'énergie mécanique pour élaborer les mémes types de matériaux métastable que

la mecanosynthése.

a0



; oy ereian
Amnexe | LA Fonction d'erreur.

HUnnexe |

sonction derreur (erf, erfc, ...)

a1



i ?Im-:-c:cl _ - . . Ka fpﬁﬂkm DErreur.

Anmnexe 1

Fonction d’erreur (erf, erfe, ...) [10]

1. Définition :

1.1. Fonction 4"errenr

1 (i}
erflu)=—=|¢ i1
=
_[e""]du‘
erf(u)=+— ()
!e""zdu'
Avee !
erf{m) =1 (33
et
erf(0)=10 (4)
1.2. Fonction d’erreur complémentaire
s R ,
erfe(u)=1-erf(u)=—=[e " du' (5)
|
2. Dérivées et intégrales
] it i
—erf{u) g (0)
«.f‘
jtrfc{u Ju'= —u erfe(u) (7)
. 4’::

Iﬂrfe{u':ldu' est parfois noté ierfe(u).

3. Programme de caleul

Le programme qui suit permet, en introduisant la valeur deu, de calculer erfe{u) amns:

que jerfe(u).
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Cu

cu

program error function

REAL, PARAMETER :: Pi=3.1415926535897932384626
real erle. uterlc

write(*,*Ydonner la valeur de o'

read(*.*)u

ierfe={{ 1/sqrt(pi )y exp(-u**2))}-(u*erfe(u))

wrile(* *Yerfe(u)="erfc(u)

write(*,* Vierfo{u)="lerfc

pause

end

FUNCTION erfo(x)
REEAL erfe.x

USES gammp,gamm
REAL pammp,gamim
i 0. ythen
erle=1.+gammp(.5,x**2)

else

erfe=gammg(. 5,x**2)
endif

relurn

END

FUNCTION gammp{a,x)
REAL a,gammp,x

USES gef,pser

REAL gammef,gamser,gin
ifix.10.0_or.a le 0. )pause 'bad arguments in gammp'
ifix Ita+1. )then

call gser(gamser.a x.gin)
gammp=gamsecr

clse

call gefigammela, x.gln)
gammp=|.-gammc{

endifl

return

END

FUNCTION gammg(a,x)
REAL a,gamimy,x

USES gef gser

REAL gammecf gamser, gln
if{x.11.0..0r.a.le.0. )pause 'bad arguments in gamm'
ifix1tat1)then

call gser{gamser,a,x gln)
gammg—L.-gamser

else

call gefigammefa,x gin)
gammg=gammef

endil
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Teturn
END

SUBROUTINE geljgammef,a,x,gln)
INTEGER ITMAX

REAL a.gammef,ginx, EP5 FIPMIN
PARAMETER (I'TMAX=100_EP58=3.e-7,FPMIN—1.¢-30)
USES gammin

INTEGER i

REAL an b.c.d.del h,gammin
gln=gammin{a)

bx+l.-a

¢=1/FPMIN

d=1./b

h—=d

do 11 i=1,ITMAX

an=-1*{1-a)

b=b+2.

d=an*d - b
iftabs(d) It FEMIN)-FPMIN
c=htan/c

if{abs(c). ILFPMIN)c—=FPMIN

d=1./d

del—d*c

h=h*del

iffabs(dcl-1. ). ILEPS)goto 1

continue

pause ‘a too large, ITMAX too small in gef

gammei=exp(-x+a*log(x)-gln)*h
return
END

SUBROUTINE gser(gamser,a,x.gln)
INTEGER ITMAX

REAL a.gamser,gln x EPS
PARAMETER (ITMAX=100,EP5=2.¢-7)
USES gammin

INTEGER n

REAL ap.del sum,gaminln
gln=pammIin{a)

H{x le.0. jthen

ifix. 160, Jpause "x = 1} in gser'
gamser=0.

return

endif

ap—da

sum—l./a

del=sum

do 1l n- LITMAX

04
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ap—ap+l.

del-del*x/ap

sum=sum-+del

if{abs(del) 1t abs(sum J*EPS lgoto |

continue

pause ‘a too large, ITMAX too small n gser'
gamser=sum*exp(-x+a*log(x)-gin)

return
END

FUNCTION gammln{xx)

REAL gammlin,xx

INTEGER j

DOUBLE PRECISION ser,sip,tmp,x,y,cof(6)
SAVE cof stp

DATA cof,stp/76.18009172947146d0.-86.50532032941677d0,
*24 01409824083091d0,-1.231739572450155d0,, 1208650973866 179d-2,
*_5395239384953d-5,2. 50662827463 1000540/

XXX
_‘r"=.‘£

tmp=x+5.5d0
tmp=(x+0.5d0)*"log(tmp)-tmp
ser—1. 0000000001900 540
dollj—16

y—y+ 1.d0

ser=ser tcof() )y

continue

gammin=tmp ! log{sip™scr/x)

return
END

i£a fonction dcrreur, |
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Annexe 2

[.a transformation de Laplace [10]

(Cas d'un systéme 4 deux variable x et )

1. Rappelle sur la transformation de Laplace

1.1 Définition

A une fonction F(t) on (ait cotrespondre une transformeée de Laplace f{p) par .

peC: f(p}:Je'“F{r.}:It

Cette tranglormation est lingaire.

1.2 Quelques propriétés

(1)

f(p) F(t)
f(p+k) e ME(t)
F(t - k) k>0

fipye™

pi(p) - F(0") E'(t)
o / Ox(x,p) aF / ax(x,t)
fft:t,p}ﬂx _fF{_x,t'}di
_ F(t)* G(t)
fp)e(p) ( (* : produit de convolution)

g7
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1.3 Table des transformée de Laplace de certaines fonctions

B{pj:IF{!}e""dl avec q3=£; a=£~(diﬁusivité_}.
. o ne

— el

e il " N |

1 ] ! o

Lip* +1), w1 t" I (v+1)

Vip+b) e |
o m:"{pi +m*) - sinot : _"__II
- pip +o*) o cosat . .
C exp(-qx) T (x/2)(mat’)T exp(—x* /4at) |
expl-ax)/g (ad ) exp(—x? ] dat) |
exp(—qx)/ p ] a erfe[x /2vat)] ]
exp(—qx)f_pq:__ o et/ 7)"" exp(—x’ !4:@_@}—xcl-fc[1‘f[2w{a}| ‘
exp(—qx}l.l"pi (t+ 1%/ 2a)erfex I(IZEH —x(t/ma)''? exp(—x [dat) |

1.4 Application de la méthode

La méthode consiste ;

e A faire subir une transtormation de Laplace au systéme complet d’équations comprenant
I"équation de I'énergie (qui devient alors une équation différentielle en x), les conditions
aux himites et la condition initiale.

+ Résoudre le nouvean svsiéme aing obtenu dans "espace transforme.

» Revenir, par une transformation inverse de la solution, & ’espace (x.t). Deux méthodes
sont possibles :

- Dans un cas favorable utiliser un dictionnaire d’image (voir ce-dessus ).

- Sinon utilizer la formule d’inversion de Mellin

1.5 Limitation de la méthode

La transformée de Laplace est un outi) puissant et performant pour les problémes
instationnaires monodimensionnels (plans, cylindriques et sphériques). Elle peut &tre utilisée
pour résoudre des problémes bi et tridimensionnels mais son intérét chute considérablement
car I'équation de I’énergic 4 résoudre aprés transformation reste une équation aux dérivées
partielles en variables spatiales.

Notons que pour des probléme monodimensionnels, clle est applicable 4 des conditions

initiales non uniformes suivant la variable d’espace.

GR
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Annexe 3

Ltilisation de la fonction de Green

en conduction instationnaire |10]

1. Définition de la fonction de Green

un probleme général a résoudre en conduction instationnaire linéaire (k et h constants,
rayonnement exclu ou lindanse) 4 une structure du type
ot P(r,t)

ey = U'.'\-"rz'll +
ot pe,

(1.1}
Equation de I’énergie dans laquelle T(r,t) représente le champ de température au point r,
a 1 instant 4
T(r,t =0)=T,(r) (1.2)
Condition initiale et conditions aux limites du type
T(r )= T,(r,1) sur S (1.3)
~kVT.n_, = h[T(r,t) = T,(r,t)] + ¢, (r,1) sur S; (1.4)
ou S; et 8; représentent deux parties de la surface latérale $ (8 = 8, W 8;) ef nyy, désigne le
vecteur unitaire de la normale dirigée vers Vextérieur de 8.
On appelle fonction de Green associée 4 un tel probleme la fonction Gir,r’,t=t"} solution

du sysléme homogéne associc d (1)

Z? =V G+8(r-r)st-t) (2.1)
G(r,r'\t—t")y=10 si t<t' (2.2}
Gir,r',t—t")y=10 sur S, (2.3
-kVG.a_, =hG sur 8, (2.4%

La fonction de¢ Green représcnie dong la réponse en température du systéme (2)
constitué par les parties homogénes du systéme (1) dans le cas ou une impulsion de nonme
unité est appliquée au poini r’ & I'instant 1", Cette réponse est appelée réponse percussionnelle
du systéme, L'interprétation physique qui vient d'étre faite de la solution G du systéme (2) va
&tre utile par la suite dans la phase de délermination pratique de quelques fonction de Green

pour des systemes particuliers,

[0
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Il a été démontré que la solution du systéme (1) se déduit de la solution G du systéme
{2) ot des expressions des termes non homogénes de (1), Sotent Ty(r), Tyrtd, TaArt) pu(rl)

par la relation explicite :

T(r, ) = [ Ger, v, 0T, (" )a V!

+af [T, ) -n, IV, Glr, 't~ ')IS]dt’

il 8,

t
+ rj;j _[IIEI T, t7) - %{r',t'][ﬂ{r,r*,t —t)dside’

L
t P
I _”G[r, Pl — 1) —— (e VAL
pe
0y ™

La notation V- signific que le gradient est pris par rapport aux composantes du vectenr ',

Remuargue
Si on compare le premier et quatriégme terme du membre de droite, 1l apparait quune

condition initiale s intcrpréie comme une puissance P dissipée a instant = 0 umiquement.

[En pratique le probléme s’est simplifié puisque la difficulté essentielle réside dans la
résolution du sysiéme homopgéne (2) gui peut &tre entreprise par des technigues usuelle

(Laplace, etc.)

2. Fonetion de Green associée & un milieu fini
on prend & titre d’exemple un mur fini &’ épaisseur e, initialement a To, isolé en X — ¢, et

auquel est appliqué un flux gp en x= 0 (fgure 1),

<
|
=

v iy

AN

Figure 1 [10].

[0



Himexe 11

|
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l.a fonction de Green Gix,x",1-t") correspond & la réponse a une impulsion unité en x° a
Vinstant 17, les deux faces du mur étant 1solées. Le systeme eguivalent correspond done a un
systeme infinie avec des impulsions identiques en x™+2ne et -x™ 1 2ne | 'entier n variant de

— o0 d e,

b4

X
! |
x"2e -x' 1] x' -x“+2e x+3e  x"rde

— ¥
5
1

wd

e

Figure 2 {10].

La function de Green est alors (4 une dimension, pour simplifier) :

—x'—20ey. & (x +x" = 2ne)*
T i PG| . q
2ot 1) L.E_f e T e ) @

Gx,x',t—t") =

Cetle fonction de Green se met sous une forme plus opérationnelle par décomposition en sere

de Fourier, soit !

[i{x,x’,t—t'}ﬁl—[l +22e1p[—-un=n1(t t')/e’ ]cnif—)c ("m' ]J (5)

La solution du probléme est alors [10] :

Tix,

Z(ﬂpﬂ ninlt nTx .
z'_ 1 — exp(———— )] cos{—— (6
| . Jjeos{ : ] 1)

n=l 0
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