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Résumé

L’objectif de ce travail est de comprendre 1’influence du mode d’élaboration, du
type de broyeur, du temps de broyage et la concentration sur les propriétés structurales,
microstructurales et magnétiques de I’alliage FegoNiyo nanostructuré. L’élaboration de
I’alliage FegoNiyg a été effectuée par la technique de la mécanosynthése d’un mélange de
poudres de Fer et de Nickel. Les éléments produits (élaborés) ont été caractérisés par
techniques de la diffraction des rayons X (DRX), Microscope électronique a balayage
(MEB) et Magnétomeétre a échantillon vibrant (VSM). L’étude par diffraction des rayons
X a confirmé la formation de I’alliage Fe-Ni apres seulement 600 min de broyage avec
une taille moyenne des cristallites de 13 nm, tandis que I’analyse des courbes
d’aimantation des alliages Fe-Ni, a révelé des propriétés magnétiques originales :
comportement super paramagnétique, et surtout une aimantation a saturation et une
coercitivité importante.

Abstract

The aims of this work is to understand the influence of the elaboration method ,
mill type, milling time and concentration on the structural, microstructural and magnetic
properties of  FegoNiy nanostructured alloy. The production of the FegyNig
nanostructured alloy was carried out by the mechanical alloying technique of iron and
nickel powders mixture. The elements produced (elaborated) were characterized by X-ray
diffraction techniques (DRX), Scanning Electron Microscope (SEM) and Vibrating
Sample Magnetometer (VSM). The X-ray diffraction study confirmed the formation of
the Fe-Ni alloy after 600 min of milling with an average crystallite size of 13 nm, while
the analysis of the magnetization curves of the Fe-Ni alloys, revealed original magnetic
properties: super paramagnetic behavior, and especially saturation magnetization and
significant coercitivity.
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INTRODUCTION GENERALE

Les matériaux nanostructurés sont des matériaux mono ou polyphasés a grains
nanométriques (allant jusqu’a 100 nm). Grace a leurs propriétés physiques, chimiques,
mécaniques modifiées par rapport aux matériaux polycristallins obtenus par les méthodes
conventionnelles, ces matériaux présentent un intérét certain pour 1’industrie et trouvent
des applications dans des secteurs aussi variés que 1’aérospatiale, la production
d’¢énergie...etc. Ils intégrent plusieurs domaines, allant du magnétisme a 1’optique en
passant par la chimie, la mécanique,...etc. De par I’effet de confinement, ces matériaux
recélent une proportion atomique importante comprise dans les surfaces (nanoparticules),
les interfaces (multicouches, nanocristallins) et au sein des joints de grains (poudres
nanostructurées).

Plusieurs techniques d’élaboration ont été utilisées pour la fabrication de ces
matériaux. Nous avons choisi dans ce travail la technique d’élaboration par
mécanosynthése. Cette technique permet la formation des alliages de taille de grain
nanométrique, C’est une technique d’élaboration hors équilibre, par des moyens
mécaniques, elle permet aussi d’envisager une production a 1’échelle industrielle en
raison de son faible cotlit de mise en ceuvre et la facilité avec laquelle on peut élaborer de
grandes quantités de matériaux. Cette technique constitue aujourd’hui un des modes
d’¢laboration d’alliages amorphes, de composés intermétalliques ainsi que certains

systemes métalliques difficiles a obtenir par des méthodes conventionnelles.

Les alliages Fe-Ni sont connus depuis longtemps, ils ont été intensivement étudiés
et ils sont utilisés dans beaucoup d’applications. L’utilisation de ces alliages, notamment
en microélectronique, est motivée par leurs propriétés physiques (dilatation contr6lée) et
magnétique (forte perméabilité magnétique, magnétorésistance).

L’objectif de ce travail est de comprendre I’influence du mode d’¢élaboration, le
type de broyeur, le temps de broyage et la concentration sur les propriétés structurales,
microstructurales et magnétiques de 1’alliage FegoNiyo nanostructuré.

Ce mémoire se compose de quatre chapitres. La premiere partie, est une
présentation genérale des nanomateériaux, énoncant leurs propriétés structurales, leurs

classifications et une description des différents processus de fabrication notamment la
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voie mécanique (la méecanosynthese ou broyage haute-énergie). Le deuxiéme chapitre
présente des généralités sur le magnétisme, les matériaux magnétiques et les domaines
magnétiques. Le troisieme chapitre, illustre les méthodes expérimentales utilisées, on
présente les études structurales des poudres élémentaires utilisées dans 1’élaboration de
notre alliage, et les différentes techniques de caractérisation utilisées telles que:
microscope électronique a balayage (MEB), caractérisation par diffraction des rayons X
(DRX), mesures par magnétomeétre a échantillon vibrant(\VSM). Le quatrieme chapitre
décrit les différents résultats de 1’alliage FegoNiyo obtenus avec leurs interprétations.

Enfin, Une conclusion générale résume les principaux résultats obtenus et les perspectives
futures.



I. MATERIAUX NANOSTRUCTURES

1.1. Introduction

Nanotechnologie est un terme générique décrivant des applications dans de
nombreux domaines scientifiques mais recouvrant d’une maniere générale la recherche
sur les principes existant a 1’échelle nanométrique, c’est a dire au niveau des atomes et
des molécules. Un nanomeétre (nm) est la milliardieme partie d’un meétre. Il existe des
nanomatériaux élaborés ou fabriqués par I’homme et d’autres existants dans la nature. La
figure I-1montre divers objets présents dans la nature, placée par rapport a une échelle
nanométrique. Ces nanomatériaux sont composés de nanostructure (matériaux
nanostructurés)qui peuvent étre des nanoparticules, des nanotubes (comme les nanotubes
de carbone) ou encore des nano-cristaux qui présentent I’intérét d’avoir des
caractéristiques spécifiques par rapport aux méme matériaux a 1’échelle macroscopique.
L’acquisition de ces nouvelles propriétés physico-chimique ouvre un immense champ de

recherches fondamentales et appliquées regroupées sous 1’appellation de « nanoscience ».

du vivant
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Figure (I-1): Exemples d’objets fabriqués ou présents dans la nature dans une échelle de
taille en nanomeétres [1]



1.2. Généralité sur les matériaux nanostructurés

En général, les matériaux nanostructurées sont définis comme des matériaux
constitués de poly-cristaux qui peuvent étre monophasés ou polyphasés, ayant la
dimension de cristallites inférieure & 100 nm ou méme dans une seule dimension [2-3].
Ces matériaux contiennent une fraction importante des atomes situés aux limites des
grains, fraction qui peut leur donner des propriétés intéressantes qui ne se retrouvent pas
dans I’équivalent massif [4].La structure des nanomatériaux peut étre considérée comme
formée de deux parties : un noyau cristallin (avec structure, parametre de maille, etc.) et
une partie extérieure formée par I’interface (lacunes, défauts, des impuretés...etc) [5-6].

Les matériaux nanocristallins ont des propriétés supérieures aux matériaux ayant
des tailles de grain plus grande, parmi ces propriétés amplifiées par la présence des
interfaces et du large rapport surface/volume, on peut citer : la dureté supérieure,
diffusivité amplifiée, ductilité supérieure, densité réduite, module élastique réduit,
résistivité électrique supérieure, chaleur spécifique plus grande, coefficient de dilatation
thermique supérieur, conductivité thermique plus petite et propriétés magnétiques douces
meilleures[6].Leurs applications sont extrémement diverses : ils serviront, par exemple, a
créer des filtres anti-pollution plus sélectifs, des composants électroniques plus fiables,

des plastiques plus résistants, etc.

I. 3. Classification des nanomatériaux

Les matériaux nanostructurés peuvent étre classifiés selon différents critéres: La
dimensionnalité apparait dans la littérature comme le critere le plus pertinent. Il convient

de distinguer 4 grandes classes de nanomatériaux (Figure 1.2). On peut distinguer [7-8]:

1- Les cristallites (3 dimensions) : dont la structure est celle des nano cristaux dans
trois directions.

2- Les filamentaires (2 dimensions) : c’est un matériau nano structuré dans deux
des trois directions.

3- Les lamellaires (1dimensions) : ce type de cristaux possédent une structure

nanocristalline par couche et donc une seule direction.
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Figure (1. 2): Types de nanomatériaux répertoriés en fonction de la dimension de la phase
ou des phases nanométriques [9]

Les propriétés et la structure des nanograins ne dépendent pas seulement de la
composition chimique, de la taille et de la forme des grains. Elles dépendent également
du mode d’¢laboration. Par exemple, 1’utilisation de la mécanosynthése (broyage) ou
irradiation a trés haute énergie entraine 1’introduction par des déformations d’une tres
grande densité de défauts dans les grains microcristallins, conduisant a des nanograins
cristallins séparés par des joints de grains [10].

1.4. Différents défauts cristallines

Les propriétés mécaniques des métaux, alliages et composeés intermétalliques sont
influencées a des degrés divers par des défauts qui sont a l'origine de certaines propriétés
intéressantes de la matiere, telles que la déformation plastique, la résistance a la rupture,
la conductivité électrique et notamment électronique, On distingue quatre types de
défauts :

e les défauts ponctuels, de dimension O : ils concernent un nceud unique, et ne
perturbent que les quelques nceuds voisins; voir par exemple les atomes
interstitiels figure (1.3);

e dislocations, défauts linéaires de dimension 1 : ils ne concernent que les nceuds
situes sur une courbe, et ne perturbent que quelques nceuds voisins ;

e les interfaces, de dimension 2 : surface, joint de grain, Joint de macle, Défaut

d'empilement, Surface libre ;



o les défauts volumiques, de dimension 3 : pores, précipités, macles.

Lacune de B

.......

Maille parfaite —O o D Q/o O o
0 O OeO_
o Solution solide
Solution solide Q

(o) O de substitution
interstitielle O O ®
00000 ; O

Défauts d’antisite

lc_..‘cn e
Qr on oc

Figure (1.3) : Exemple de défauts ponctuels dans un cristal ordonné AB. [11]

Le type et ’importance relative des défauts changent par rapport & ceux des
matériaux poly-cristallins classiques quand la taille des grains devient nanométrique. A
cote des changements d’orientation cristallographie entre grains Vvoisins, les grains des
nanomatériaux peuvent différer, les uns des autres, par leur structure atomiques et leur
composition chimiques. Les joint de grain et les joint triples (colonnes de rencontre de
trois grains) sont les défauts prédominants du fait de la forte fraction des atomes, qui
leurs est associée [12].

1.5. Voies de synthése des nano particules

Il existe deux approches dans I’¢laboration des nanomatériaux (figure 1.4). Dans
I’approche "bottom-up" typique, la matiére est assemblée atome par atome pour former des
particules ou des molécules intégrables dans des systémes plus importants. Dans 1’approche
"top-down", a l’inverse, on part d’un matériau massif et on le réduit a 1’échelle
nanomeétrique. Diverses techniques chimiques et physiques sont donc disponibles pour
élaborer des nanoparticules. Ces différentes méthodes permettent d’obtenir des
nanoparticules libres ou enrobées dans une matrice. Dans ce dernier cas, elles sont
protégées de 1’atmosphére extérieure (de 1’oxydation dans le cas des métaux), et on évite

leur agglomération en particules plus grosses [13].
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Figure( 1. 4): Approche ascendante et approche descendante [14].

1.6. Différentes techniques d’élaboration

L’¢élaboration des matériaux nanostructurés est devenue une partie importante de la
recherche sur les matériaux ces derniéres années. Pour préparer des matériaux
nanocristallins, il existe plusieurs techniques qui par leur nature peuvent produire des
matériaux ayant de petites dimensions. Pour produire des nanoparticules en grande
quantité, pour le moment seulement la recristallisation des rubans amorphes et le broyage
mécanique semblent utilisables [15]. Parmi les techniques utilisées dans la production des

matériaux nanocristallins nous rappelons :



a) Dépodt physique en phases vapeurs
Les vapeurs sont générées par diverses méthodes (évaporation, pulvérisation, ablation

laser ou par faisceau d’ions), vapeurs qui sont aprés condensées sous un substrat.
Cette méthode demande un vide trées élevé (UHV) [16].

b) Dépdt chimique en phases vapeurs

Dans cette technique, les especes gazeuses réagissent chimiquement sur une surface
chaude, dans le but de former un nouveau composé [16].

c) Traitement de conversion par pulverisation.(Spray conversion processing)

La méthode implique I’atomisation des précurseurs dans des aérosols et leur
dispersion par un milieu gazeux vers un réacteur chauffé ou cette solution est
évaporée et forme des particules ultrafines ou des couches minces [16-17].

d) Pulvérisation

C’est une méthode de vaporisation des atomes et clusters (neutres et chargés) par
I’action des ions accélérés a grandes énergies [18].

e) Ablation laser

Utilise des lasers de haute énergie en impulsion pour vaporiser des clusters d’ions de
la surface des solides [18].

f) Condensation des gaz inertes

Cela consiste en la volatilisation des monomeéres, le refroidissement de ces monomeres
par un gaz inerte froid et la croissance des clusters par 1’addition des monomeres aux
clusters ou par I’agrégation des clusters [18].

g) Processus sol-gel

Cette méthode consiste dans la génération d’une suspension liquide (sol) qui est aprés
transformée en un gel visqueux et ensuite en un solide [16].

h) Synthése mécano- chimique

Dans ce processus, les matériaux sont activés mécaniquement par broyage mécanique
dans le but d’induire des réactions chimiques entre eux pendant ou aprés broyage
[16].

i) Cristallisation des rubans amorphes
Un ruban amorphe est préparé par refroidissement rapide par exemple et ensuite il

est recuit pour réaliser la recristallisation du solide amorphe [18].
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Jj) Broyage mécanique
Dans cette technique, des poudres élémentaires ou préalliées sont déformées
plastiguement, mélangées et déformées plastiquement de nouveau [16-17].
1.6.1. Les méthodes mécaniques

Parmi les techniques d’élaboration par méthode mécanique, la technique dite
mécanosynthése qui consiste généralement a broyer des poudres micrométriques (1 a 30
um) de plusieurs alliages. Elle permet 1’obtention de nano précipités ou nano objets
dispersés de facon homogene au sein de la matrice.

Les techniques de densification consistent a convertir un matériau pulvérulent en
une piece massive et comporte deux étapes : une opération de compactage mécanique et
une opération de frittage. La compression isostatique a chaud permet de réaliser ainsi ces
deux opérations en une seule étape. Des techniques de forte déformation (torsion,
extrusion.....) Sont également développée pour I’obtention de nano-cristaux et de

nanostructures [10].

a) Elaboration par mécanosynthése

La mécanosynthése est un procédé de la métallurgie de poudres. Comme son nom
I’indique, il consiste a utiliser I’énergie mécanique pour réduire la taille de grains du
matériau, et réaliser un mélange a 1’échelle du grain ou produire un véritable alliage. I
procéde par succession de fractures et soudures provoquées lors de choc mécanique. De
facon geénérale, le produit final se présente sous la forme de grains de poudres
nanométriques [19]. Le broyage mécanique a une grande importance dans 1’industrie des
poudres. C’est en fait la principale technique pour la fabrication de poudre de métaux. Le
broyage de compacts obtenus a partir de poudre produite par réduction, atomisation ou
électrolyse est également une opération trés classique. Le broyage permet également de
réaliser le mélange simple de deux ou plusieurs matériaux, le mélange a une échelle trés
fine ou méme la constitution d’alliage a 1’état solide. Il peut permettre la fabrication de
phases hors équilibre telles que des alliages amorphe, des solutions solides étendue et des
structures nanocristallines. Une opération de broyage est la conjonction de plusieurs
phénomenes (fracturation, déformation et soudage a froid des particules) dont

I’importance relative dépend des propriéetés physiques et chimiques de la poudre broyée,
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du milieu dans lequel le broyage est effectué (vide, gaz, liquide) et des conditions de

broyage.

b) _Historique de la mécanosynthése

Cette technique a été développée accidentellement en 1968 pour la fabrication
d’alliages meétalliques. Les métaux ont été Co-broyés dans un broyeur fortement
énergétique, produisant une poudre fine selon un mécanisme alterné de fractures et de
soudures froides. Gilman et Benjamin (1983) se sont intéressés aux mécanismes de
formation des alliages et ont appliqué la technique a un grand nombre d’éléments

métalliques [20].

c) _Différentes étapes de la mécanosynthése

D’aprés Abdellaoui [7] (1994) quatre éléments sont nécessaires pour élaborer des

matériaux par mecanosynthése:

e Des poudres élémentaires,

e un moyen de choc,

e Un type de mouvement permettant des chocs successifs,
e un container dans lequel se fait la mécanosynthese.

L’évolution de la mixture des poudres passe par quatre stades.

» Stade initial
Durant ce stade, des particules de poudres sont aplaties par la force de
compression due a la collision des billes puisque le matériau est généralement
doux a ce stade. Le micro-forgeage entraine un changement de la forme des
particules individuelles, des clusters ou agglomérats de particules. Pour les
systemes ductiles-ductiles, une structure lamellaire avec une séparation claire
entre les différents élements se développe au début du broyage.
» Stade intermédiaire
Le changement significatif qui se produit durant ce stade est mis en évidence
par la différence de la morphologie des particules par rapport a celle du stade

initial. Le processus de soudage est important et la déeformation plastique conduit
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a la formation de structure lamellaire dans le cas du melange ductiles-ductiles.
Les processus de fracture et de soudage sont dominants a ce stade. Ainsi, le
phénomene de fracture entraine la diminution de 1’épaisseur des lamelles et des
dislocations peuvent prendre place. La composition chimique de la poudre est
toujours non homogeéne a ce stade.
» Stade final

Un affinement considérable et une diminution de la taille des grains sont
¢vidents a ce stade. La microstructure parait plus homogéne a 1’échelle
macroscopique que celle de stade initial et stade intermédiaire. Aucune structure
lamellaire n’est observée et 1’alliage est déja formé. Ce dernier a une composition
identique a celle du mélange initial et dont la taille des grains est de ’ordre de
quelgues nanomeétres. Ce stade est caractérisé par un équilibre entre les processus
de fracture et de soudage. Sachant que les forces de liaisons des particules de
poudre sont plus fortes lorsque la taille des grains est faible, les déformations ne
sont plus possibles car elles nécessitent une grande force pour fracturer les

particules. Ce cas peut étre bien décrit par la relation de HALL-Petch [21].

6 = 6o + Kd™2(1.1)

Ou
o : contrainte minimale nécessaire pour déformer plastiquement un materiau ;
oo . contrainte initiale ;
K : constantes dépendant du matériau ;
d : taille moyenne des grains.

En basant sur ces différents éléments nécessaires pour réaliser une mécanosynthese,
différents types de broyeurs ont étés développés. Lors du broyage, les particules de
poudre s’écrasent entre billes-billes ou billes-parois des jarres puis s’allongent sous
I’effet de la pression. L’énergie transférée a la poudre au cours des chocs produit des
déformations importantes accompagnées du phénomene de durcissement et d’¢lévation
de la température locale. Cette élévation peut étre significative et favorise certaines

transformations.
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d) _Les parameétres impliquées dans la mécanosynthese

L’énergie du broyeur : une énergie élevée conduit & une obtention plus rapide du
produit final [22]. L’énergie du broyeur nous donne un autre paramétre important : la
vitesse de broyage. Une vitesse trop grande fait que les billes restent collées sur les
parois sans agir sur la poudre et fait croitre la température de la jarre, avec des effets
négatifs sur le produit final (par exemple oxydation) [23-24].

La nature des billes et des jarres: considere le type d’acier des billes, leur
dimension et leur nombre qui ont des influences sur I’efficacité du broyage [23-25].
Le rapport masse bille/masse poudre : influence la formation des phases dans les
poudres broyées. Il peut varier entre 1/1 jusqu’a 220/1, avec la croissance de ce
rapport il est possible de réduire le temps nécessaire pour obtenir le produit final [23-
25].

Le degré de remplissage : de la jarre avec les billes est un autre facteur important
dans le broyage mécanique. Un remplissage trop faible ou trop grand diminue
I’efficacité du processus ; un taux optimal de remplissage est trouvé a 50 — 60 % du
volume du jarre. Le produit final peut dépendre du taux de remplissage de la jarre
avec les billes [23-25].

L’atmosphére : dans laquelle se poursuit le broyage peut influencer la nature du
produit final, mais aussi sa taille. En général, des gaz inertes sont utilisés (Ar, He)
pour éviter la contamination, mais aussi 1’air, N, ou H, pour produire des nitrures,
hydrures, oxydes, etc [23-24].

Temps de broyage : c’est le parametre qui décrit I’intervalle de temps nécessaire
pour obtenir le produit final [25].

Broyage continu ou séquentiel : le broyage continu peut conduire a I’obtention d’un
produit différent de celui obtenu pour un broyage avec des pauses [26].

La température de broyage a aussi une influence sur la formation de 1’état final du
produit. Une température élevee fait que la taille des cristallites augmente mais réduit
leurs contraintes et la solubilité dans 1’état solide [23-24].

La contamination est le grand défi de la mécanosynthése, parce qu’elle est toujours
présente [23-24].
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e) _Les différents types de broyeurs

Le broyage agit par chocs et/ou par frottement des billes sur la poudre, suivant le

type de broyeur utilisé. En effet, il existe plusieurs types de broyeurs de laboratoire.

e Broyeur de type "Attriteur' : Dans ce type de broyeur, plus de 1000 billes de

0,2 a 1 cm de diametre sont maintenues avec la poudre dans un caisson vertical et sont

agitées par des éléments fixés a I'axe, qui tourne (figure | .5). Le broyage agit uniqguement

par frottements des billes sur la poudre. La température moyenne du creuset peut

atteindre 150°C [27]. La durée moyenne d'un broyage est de l'ordre de quelques heures.

Billes

‘\
<

L

~

Q0O O
O OC

-

OO0 O

C—g—*\

Agitateur
tournant

Figure (1.5) : Schéma du broyeur a attrition [28].

e Les broyeurs a vibrations

Dans ce type de broyeurs, le broyage agit uniquement par choc des billes sur la

poudre, on distingue:

% l'agitateur SPEX, dans lequel six billes de 1 cm de diamétre sont agitées avec la

poudre dans trois directions perpendiculaires les unes aux autres (Fig. 1 .6a) [29].

% le broyeur a vibrations verticales, dans lequel une unique bille de 2 a 7 cm de

diametre vient frapper la poudre verticalement, grdce a lI'entretien des

oscillations verticales du socle du broyeur par un électroaimant (Fig. I .6b) [30].

15



(a)

creuset

Figure (1.6) : Différents broyeurs vibratoires : (a) agitateur SPEX, (b) broyeur vibratoire
vertical [28].

e Broyeur horizontal

Dans ce type de broyeur, la poudre et les billes (on utilise parfois des barreaux a la
place des billes) sont placées dans un cylindre de diametre supérieur a un metre. Le
cylindre tourne autour de son axe central & une vitesse de rotation inférieure a la vitesse
critique qui correspond au collage des billes (ou des barreaux) sur la surface interne du
cylindre. Les broyeurs horizontaux permettent de traiter une grande quantité de poudre de
I’ordre d’une tonne. IIs sont bien plus adaptés a la production industrielle qu’en recherche

et développement [31]

e Broyeur planétaire

Dans de tels types de broyeurs connus comme broyeurs centrifuges, les jarres dans
lesquelles on place les billes sont fixées sur des satellites tournants, lesquels sont montés
sur un plateau tournant. Les jarres de rayon r tournent avec une vitesse angulaire Q, le
plateau de rayon R tourne avec une vitesse angulaire Q, (figure 1. 7). Le broyage agit soit
par chocs, soit par frottements. La température moyenne des jarres est comprise entre
50°C et 120°C, suivant la vitesse des billes; I'élévation locale de température est comprise
entre 60 et 300°C [32]. Pour éviter que I'échauffement soit trop important, le broyage est
en général réalisé en plusieurs cycles interrompus par des périodes de repos. L'état

stationnaire est stabilisé apres 24 h a 100 h de broyage, suivant les matériaux broyeés.
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Figure(l.7) : Schéma d'un broyeur planétaire (vue de dessus). [28]

f) _Parametre de broyage

Les poudres de départ et celles obtenues aprés broyage dépendent de nombreux

parametres tels que :

» L’intensité du broyage qui est un paramétre critique en mécanosynthése, car elle
mesure 1’énergie de broyage qui est directement proportionnelle a la puissance
générée durant le processus de broyage.

» L’un des problémes cruciaux en mécanosynthése est la contamination. Cette
derniére peut étre liée aux outils de broyage (nature des billes et des jarres), a
I’atmosphere dans laquelle se fait le broyage (I’argon ou 1’azote).Pour minimiser
celle contamination, différents matériaux peuvent étre utilisé comme outils selon
la nature des poudres étudiées et les jarres préparées sous atmosphére d’argon
dans une boite a gants.

» L’utilisation des différents types de broyeurs peut conduire a différents
mécanismes et cinétiques de formation pour le méme mélange. De plus, 1’énergie
de broyage, qui varie selon les vitesses de rotation des jarres, joue un réle
important dans la formation des alliages et la nature des poudres finales.

> Le rapport masse des billes sur celle de poudres, est un paramétre important en
mécano synthese. En effet, plus le rapport est grand, plus il s’avére néfaste pour le

processus de broyage. Le rapport le plus utilisé est compris entre 10/1 et 20/1[10].
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|.7. Changement de la structure

La structure et la taille des particules des poudres broyées dépendent des
propriétés mecaniques des poudres initiales. On distingue trois types de mélanges de
poudres.

1.7.1. Les mélanges ductiles-ductiles

Le broyage de poudres ductiles-ductiles conduit a la formation d’une structure
lamellaire alternée des eléments de départ durant les premiéres heures. Au cours du
broyage, les déformations plastiques réduisent les différences entre les lamelles jusqu’a
ce qu’elles ne soient plus détectables. Le broyage prolongé conduit a I’homogénéisation
de la taille des particules.

1.7.2. : Les mélanges ductiles-fragiles

Durant le broyage, les particules fragiles sont fragmenteées et les fragments formés
se mélangent aux particules ductiles. Une fine dispersion de la phase fragile dans La
matrice ductile est réalisée si les particules fragiles ne sont pas solubles dans la matrice.
1.7.3. Les mélanges fragiles-fragiles

Dans ce type de mélange, on s’attend a ce que le broyage ne conduise qu’a une
réduction de la taille des particules sans mélange réel des éléments. Cependant certains

cas des solutions solides d’éléments fragiles ont pu étre élaborés [10].

1.8. Applications industrielles des alliages Fe-Ni

On peut distinguer trois grandes applications des alliages Fe-Ni :
> Les alliages pour 1’¢électrotechnique miniaturisée, utilisés sous formes des fils, des
bandes d’épaisseurs de 0.1 a 2 mm, des grilles...etc ;
> Les alliages a tres hautes perméabilités, généralement des bandes de faibles
épaisseurs et sous forme de circuits bien traités ;
> Les alliages a cycles d’hystérésis spéciaux, que 1’on retrouve principalement dans

le domaine de 1’¢lectronique, tel que les dispositifs de sécurité.

Le tableau ci-dessous résume quelques applications de 1’alliage Fe-Ni suivant leurs

propriétés magnétiques [33].
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Tableau(l.1) : Applications de Fe-Ni. [34]

Domaine Type du | Applications
FeNi
Horlogerie Fe-80Ni Le stator du moteur pas a pas, les noyaux
magnétiques
Blindage Fe-50Ni Des t6les sandwich pour la protection contre
électromagnétique les spectres électromagnétiques
Domain de Fe-50Ni les capteurs mesurant le positionnement
I’automobile précis des roues

Fe-36Ni Les alliages réfractaires pour les joints de
culasses
-injecteurs pour automobile

Electronique Fe-80Ni | la réalisation des profils destinés a divers
(permalloy) | composants magnétiques et modems, filtres
de téléphonie mobile.....

Fe-41Ni | Les supports des circuits intégrés, les piéces
décantons a électrons TVC,
condensateurs........

Applications Fe-36Ni Les cuves de méthaniers, les pipes pour
particuliéres de I’invar transfert de fluides cryogéniques, les moules
(prix nobel 1920) des coques composites des avions (Boeing
et Airbus) et spatiaux, les boitiers de
composants électroniques, les armatures de
télescope  spatial, les  dissipateurs
thermiques, les piéces de machines-outils,

etc.

1.8.1. Quelques applications industrielles des alliages FeNi

a) Horlogerie

Les alliages FeNi sont présents dans le monde prestigieux et innovant de

I'norlogerie. Le mouvement des aiguilles de montres classiques analogiques est assuré par

un moteur électrique pas a pas de type LAVET. Ce moteur comporte un rotor

bipolaire constitué d’un aimant permanent, un stator découpé dans une bande d’alliage

magnétique doux et un noyau bobiné en alliage magnétique doux éventuellement

différent de celui dont est constitué le stator [35].
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a)

Figure (1.8) : a) moteur électrique de montre du type LAVET, b) piéces de montres et de
contact, ressorts [36].

b) Domaine de I’automobile

Capteurs et pieces: dans le domaine de 1I’automobile, les constructeurs intégrent une part
croissante de capteurs et d’actionneurs. Dans le domaine particulier de la direction
assistée électrique, 1’alliage Fe—50%Ni est utilisé dans un capteur de couple, il permet
d’avoir une mesure précise du positionnement des roues. Des alliages réfractaires qui
tiennent a la fois mécaniquement, a l'oxydation, et également aux hautes températures

sont utilisés pour les joints de culasses (Figure 1.9).

Figure(1.9): alliages réfractaires pour joints [36]

C) Alliages magnétiques pour piéces d’injecteurs :

L’injection automobile est en particulier faite par des piézoélectriques qui font un

couplage électrigue mécanique. Des bases en Fe-36%Ni (Invar) sont associées a ces
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injecteurs piézo céramiques pour faire en sorte que l'injecteur ne bouge pas, quelle que

soit la température du compartiment moteur [35].

d) Courroie de transmission variable :

Pour camions ou automobiles qui ne disposent pas de boite de vitesse a pignons
mais d’une boite de vitesse "continiiment variable”. Les pignons sont remplacés par des
cones et une bande vient transmettre les couples en passant d'un cbne un autre. Les
alliages utilisés a cet effet sont des alliages Maraging (aciers spéciaux FeNiMbCo), ils
tiennent des limites élastiques jusqu'a 2000 MPa avec des tenues a la « fatigue » tres

importantes. Cette technologie est trés pointue et le niveau d’exigence est trés élevé [35].

Figure (1.10). Alliages pour transmission a variation continue [36]

e) Quelques applications potentielles des FeNi — Complément

Dispositifs de mesure de température et de marquage de dépassement de
température, sans contact Les méthodes interrogatives pour la mesure de température
sans contact peuvent €tre utilisées en se basant sur I’analyse du spectre harmonique du
signal en sortie. La chaine de mesure (Figure 1.11) se scinde en deux parties
indépendantes : étiquette magnétique en FeNi (partie passive) et systeme d'interrogation a

distance (partie active) [35].
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Etiquette FeNi
(80mmx2mmx0.15mm)
Bs=0.24 T, Te=45°C

Bobine d'excitation
(D=20cm, 25 spires, I=4.5Aeff, f=1kHz) |

Bobines de détection en mode
différentiel
(2x400spires)

Figure (1.11).Mise en scéne des mesures de dépassement de T seuil. [36]

1.9. Travaux de recherche sur le systéeme Fe-Ni

S. Lamrani et al. [37] ont élaboré des poudres nanostructurées FegoNiz a I’aide du
vario-broyeur planétaire P4, pour différents temps de broyage du 3 a 25 h.ils ont montré
que la solution solide Fe(Ni) commence a se former de 6 h de broyage. La formation
totale du composé FeNi a été mise en évidence a partir de 10 h de broyage. Le paramétre
de maille augmente au cours du broyage pour atteindre la valeur de 0.28668 nm apres 25
h de broyage. La taille des grains diminue pour atteindre une valeur minimale de 11 nm
apres 25 h de broyage. Parallelement a cela, le taux de microdéformation augmente

jusqu’a la valeur de saturation de 0.811 % aprés 25 h.

Florin Popa [38] a élaboré des alliages Ni-Fe par mécanosynthése pour trouver les
conditions optimales pour 1’élaboration du composé intermétallique NizFe a des
meilleures propriétés magnétiques dans de futures applications. Et trouver le temps

minimum pour améliorer ses propriétés magnétiques.

Abderrahim Guittoum [28] a montré a I’aide de DRX et EDX qu’aprés 8 h de
broyage, le composé FegyNiyg est formé, et au-dela de 8 h tous les atomes de Ni se sont
dissous dans la matrice de Fe qui donne lieu a la formation de la solution solide Fe(Ni) de
structure cubique centrée (cc). Des caractérisations des spectres Mdssbauer confirment le
fait qu’apres 8 h, seule la phase FeggNiyo existe. Pour les temps de broyage, t < 12 h, les
spectres Mdssbauer ont été simulé par un sextuplet correspondant a la phase (cc) FegoNig
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(t =8 h) et a la phase (cc) Fe (t < 8 h) avant la formation de la solution solide Fe(Ni). Une
augmentation de la durée de broyage cause une augmentation du parameétre de maille, a
(nm) et une diminution de la taille des grains, D (nm). Pour la plus longue durée de
broyage, la valeur de a (nm) est tres proche de celle du massif et celle de D est de 11 nm.
L’aimantation a saturation diminue lorsque le temps de broyage augmente; ce
comportement est peut-étre di a 1’augmentation du nombre d’atomes dans les joints de
grains. Le champ coercitif augmente pendant le stade de formation de 1’alliage,
probablement di a I’introduction des contraintes dans le matériau. Une fois 1’alliage
formé, un broyage de plus induit une diminution de Hc, qui peut étre associée a une
réduction de la taille des grains. De faibles valeurs de la taille des grains (11 nm) et un

comportement doux (Hc = 4 Oe) sont atteints apres 36 h de broyage.

R. Hamzaoui et al. [39] ont élaboré a 1’aide d’un broyeur PM 400 et un Vario-
broyeur (P4), une phase bcc-Fe (Ni) de I’alliage FegoNigo. IIs ont découvert que plus la
puissance de choc est élevée, plus le parameétre de réseau est grand (a = 0,2870 et 0,2871)
et plus la taille des cristallites est faible (10 et 9,6 nm). Les spectres de Mdssbauer des
alliages enregistrés a 77 et 300K qui sont typiques d'alliages ferromagnétiques
désordonnes Enfin, Une telle aimantation est seulement modifiée par la diminution de la
taille des cristallites et par l'augmentation du parameétre de réseau. Par conséquent, le
broyage mécanique s’est avéré convenir a la production de poudres magnétiques douces

de FegoNiyo Nanocristallin magnétique.

H. Schonrath et al [40] est formé un alliage homogene FeNis par LBM a partir d’un
mélange binaire de poudres de Fe et Ni disponibles ayant la composition de Fe 78,5
Ni21,5. Les échantillons obtenus ont été trouvés produisant une anisotropie magnétique
uniaxiale importante. Par conséquent, la fabrication additive des alliages magnétiques
peuvent permettre d’ajuster la direction et la magnitude de 1’aimantation et I’anisotropie

magnétique des futurs appareils.

Bunyamin Alim et al [41] a fait une étude sur les matériaux magnétiques FexNijx
qui jouent un role important dans la recherche fondamentale et appliquée en raison de
I’avance rapide de la magnéto-€électronique. Certains membres de la famille des alliages

FexNiyx présentent une combinaison intéressante magnétostriction, une faible coercivité
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et haute perméabilité, ce qui en fait le matériau de choix pour supports d'enregistrement

magnétiques, capteurs et magnétiques non volatiles mémoire a acces aléatoire.

W.R Michael et al. [42] ont fabriqué ’alliage FegoNizo par mécano synthétise, ils
ont trouvé qu’aprés 960 min la taille de cristallite est environ 11 nm. Les parametres
magnétiques montrent que la réduction de la taille et le soudage a froid des particules
entrainent une augmentation de la rémanence et une diminution du coercivity ainsi

qu’une augmentation des interactions magnétostatiques.
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Il. ETUDES MAGNETIQUES

I11-1 : Origine du magnétisme.

Le magnétisme de matériau est la conséquence des mouvements des électrons
gravitant autour du noyau des atomes. On effet un électron tournant sur une orbitale est
une charge électrigue en mouvement qui engendre un champ magnétique, de plus
I’¢lectron tourne sur lui-méme, c’est le spin de [’électron, cette rotation de spin
engendrera aussi un champ magnétique, le mouvement orbital et le spin génére donc des
dipdles magnétiques qui sont caractérisés par un moment magnétique et qui seront

influencer par I’application d’un champ magnétique extérieur (figure-11.1).

Le moment magnétique orbital : Mo = mug (Mo = u), ou m est le nombre
quantique magnétique associ¢ a 1’électron et ug = (¢ h / 2me) = (eh/4 ®© me) est le
magnéton de Bohr [43-44]. Ou h = h/2x (constante de Planck (6,63 107 Js) divisée par
2m), (e : charge de 1’électron 1,6-107*° C), (m : masse de ’électron (9,11-107* kg)).

L’influence des nucléons sur le moment magnétique atomique peut étre négligée a
cause de la masse des nucléons comparativement a la masse de 1’¢électron (le rapport entre

les masses des nucléons et électron est de 1/1836,5). Le moment magnétique de spin est :

Ms =% Ug, (Ms = Hs), selon que le spin de 1’électron est égal a + 1/2.

Le moment magnétique net de 1’atome sera égal a la somme vectorielle des moments
magnétiques orbitaux et de spins de tous les électrons gravitant autour du noyau de cet
atome.

Si deux électrons sont appariés, c’est-a-dire ont de spins opposés, leurs moments
magnétiques de spins sont des signes opposés et s’annulent, ces deux électrons ne
contribuent pas au moment magnétique global de 1’atome, de plus le moment magnétique
résultant des électrons de toute couche ou sous-couche électrique est nul, le moment
magnétique net de 1’atome dépendra donc seulement des électrons appartenant aux
couches électroniques extérieurs pour lesquelles la somme des nombres quantiques n’est

pas nulle.
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Magnétisme Electronique

Magnétisme Nucléaire

Figure (11-1): Origine du magnétisme dans la matiére. [45]

11-2 : Classification des matériaux magnétiques.

Les propriétés magnétiques intrinséques d'un matériau sont la température d’ordre
magnétique (température de Curie dans les corps ferromagnétiques), 1’aimantation a
saturation et certains types d’anisotropie magnétique. Pour la plus part des applications,
la température d'ordre doit étre supérieure a I’ambiante, ce qui explique 1’intérét porté aux
matériaux qui sont a base d’¢léments de transition (Fe, Co, Ni et éventuellement Mn)
[46].

Cependant, la recherche d'une forte aimantation a saturation tend a privilégier les
matériaux a base de Fe ou de Co. Une autre caractéristique importante des matériaux
magnétiques est la coercivité. Celle-ci est de nature extrinseque et est étroitement liée a la
microstructure du matériau. Selon le domaine d'application, les matériaux magnétiques
sont classés en trois grandes catégories: matériaux durs, matériaux pour l'enregistrement

magnétique et matériaux magnétiqguement doux (figure 11.2) [47-48] :
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Figure (11. 2). Types de Matériaux magnétiques selon leurs domaines d’applications
[49-13].
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Recording

Comme nous avons vus l’origine du magnétisme se trouve, donc, dans le
mouvement orbital et de spin des électrons et dans la facon dont les moments
correspondants interagissent entre eux [43-45]. La meilleure facon de classer les
matériaux du point de vue magnétique est de considérer la valeur de leur moment
magnétique atomique. Les matériaux qui ont un moment magnétique non nul, ne peuvent
étre classés en fonction de I’interaction qui existe ou qui n’existe pas entre les moments
magnétiques atomiques (figure- 11-3).

Les matériaux paramagnétiques sont ceux qui ne présentent aucune interaction
magnétique collective et ne sont pas magnétiquement ordonnés [45]. Les matériaux
ferromagnétiques, antiferromagnétiques ou ferrimagnétiques présentent un ordre
magnétique a longue distance en dessous d’une certaine température critique [50]. Les
matériaux ferromagnétiques et ferrimagnétiques sont généralement ceux que nous
considérons comme étant magneétiques (se comportant comme le fer, ils peuvent présenter
une aimantation macroscopique). Les trois autres catégories sont si faiblement
magnétiques qu’elles sont généralement considérées comme des "non magnétiques".
[1-2.1 : Diamagnétisme.

Le diamagnétisme est une propriété fondamentale (intrinseque) de la matiére,

(Conséquence de la loi de Lenz) mais elle est généralement trés faible. L’origine du
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diamagnétisme est le comportement non coopératif des électrons lorsqu’ils sont exposés a
un Champ magnétique appliqué. Les substances diamagnétiques sont composées
d’atomes qui n’ont pas de moments magnétiques permanents (toutes les couches
électroniques sont remplies et tous les électrons sont appariés).

Toutefois, lorsque le matériau est exposé a un champ, une aimantation induite
s’oppose a la direction du champ magnétique et donc la susceptibilité est négative [43-
44]. Si nous tragons M = f(H) et I’évolution de la susceptibilité magnétique en fonction
de la température, les matériaux diamagnétiques sont caractérisés par une susceptibilité

négative, indépendante de la température (figure-11.3).

i L
T
y= constante
_ pente =% 00000 |em——mm—————————-

Figure(11.3). Evolution de I’aimantation (M) en fonction du champ magnétique appliqué
(H) pour un matériau diamagnétique et 1’évolution de la Susceptibilité (y) en fonction de
la température (T) [51].

Notons que lorsque le champ est zéro, I’aimantation est nulle. Ces matériaux sont
caractérisés en général par une perméabilité magnétique relative pr < 1 et des valeurs de
la susceptibilité comprises entre 10 et 10°.

[1-2.2 : Paramagnétisme.

Dans cette classe de matériaux, quelques-uns des atomes ou des ions dans le
matériau ont un moment magnétique permanent en raison des électrons non appariés dans
des couches électroniques partiellement remplies [43-52]. Toutefois, les moments
magnétiques individuels ne sont pas ordonnés magnétiquement, et I’aimantation est nulle
lorsque le champ est supprimé. En présence d’un champ, il y a maintenant un alignement
partiel des moments magnétiques atomiques dans la direction du champ magnétique, ce

qui conduit & une aimantation positive et une susceptibilité positive.
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En outre, D’efficacité du champ magnétique dans 1’alignement des moments
magnétiques est combattue par les effets de la température (agitation thermique). Il en

résulte une susceptibilité dépendant de la tempeérature, connue sous le nom de loi de

Curie :
C
X = T (1.2)
Ou C : Constante de Curie
T : Température
F 3 A
M . ¥
+ - Pente =y 1
OB . ”
< 'Q .525 M=yH T
¥ >0

Figure (11.4) : Evolution de I’aimantation (M) en fonction du champ magnétique appliqué
(H) pour un matériau paramagnétique et évolution de la susceptibilité (y) en fonction de
la température (T) [52].

A des températures normales et dans des domaines de champs magnétiques
modérés, la susceptibilité paramagnétique est petite (10°-10"°) mais, plus grande que
dans le cas des substances diamagnétiques. A moins que la température soit trés basse
(T<<100 K) ou que le champ soit trés élevé, la susceptibilité paramagnétique est
indépendante du champ appliqué (figure-11.4). Ces matériaux sont caractérisés en genéral
par une perméabilité magnétique relative ur > 1.

11-2.3 : Ferromagnétisme.

Contrairement aux matériaux paramagnétiques, les moments atomiques dans ces
matériaux présentent une trés forte interaction. Ces interactions d’échange quantique
donnent naissance a un alignement parallele ou antiparalléle des moments magnétiques
atomiques [43-50]. Les interactions d’échanges sont trés grandes, de 1’ordre de 1000
Tesla, soit environ 1100 millions de fois la force du champ terrestre [53]. L’interaction
d’échange est un phénoméne quantique di a I’orientation relative des orbitales

électroniques atomiques.
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Les matériaux ferromagnétiques présentent un alignement parallele des moments,
conduisant a une forte aimantation méme en absence d’un champ magnétique
(aimantation spontanée). Mais comment expliquons-nous la nécessité d’un champ
extérieur pour aimanter un ferromagnétique si ce dernier possede sa propre aimantation ?
La réponse a été formulée par Pierre Weiss en 1907. En effet, les moments magnétiques
de chaque matériau se regroupent dans des volumes qui s’appellent” domaines”, selon
leurs différentes orientations (figure-11.5). Les domaines possédant une orientation

aléatoire annulent le champ macroscopique.

Domaine de
fermeture

tt1ttt A A

5 L__| Domaines
— magnétiques
r principasx

Figure (11.5): Configuration en domaines dans le matériau ferromagnétique. [51]
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Les domaines de Weiss sont séparés entre eux par des parois. On peut donc
imaginer une subdivision de ces domaines et I’apparition de parois (figure 11.6). Cela fait
appel a une énergie compensant celle qui devrait étre a I’extérieur si tous les moments

étaient alignés.

pes)

I
-

Paroi

Figure (11.6) : La paroi de Bloch [51]
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Les parois ont une épaisseur de I’ordre de quelques centaines d’Angstrom. A
I’intérieur de la paroi, le changement d’orientation de 1’aimantation se fait quasi
continbment. Les moments des différents domaines étant dirigés dans toutes les
directions, 1’aimantation macroscopique globale est alors nulle [54], ceci malgré
I’aimantation spontanée a saturation de chaque domaine pris séparément. Pour obtenir
une aimantation macroscopique, un champ appliqué est alors indispensable. En effet,
sous un champ magnétique, tous les domaines dont 1’orientation est proche de celle du
champ se trouvent favorisés énergiquement : leurs parois se déplacent, les domaines
orientés dans le sens du champ croissent au détriment des autres. En outre, les moments
des autres domaines tentent de s’orienter dans la méme direction que le champ appliqué.

Ces phénomeénes contribuent a I’aimantation macroscopique du matériau, ceci dans
le méme sens que le champ excitant. Si on augmente davantage ce dernier, la substance
tend alors vers un domaine unique, et I’aimantation tend a la saturation. Les principaux
matériaux ferromagnétiques sont le fer, le cobalt, le nickel, le gadolinium, et leurs
alliages. Il faut toutefois signaler que certains alliages de fer ne sont pratiquement pas
ferromagnétiques, tels que I’alliage 80% fer, 12%Mn et I’alliage 68%Fe 32%Ni qui se
comportent comme des matériaux paramagnétiques. Il en est d’ailleurs de méme pour
tous les matériaux ferromagnétiques au-dessus d’une température dite “de Curie”
exemple : (Tc: fer = 770°, Ni=358°, Co=I 127°).

Par contre, certains alliages comme 1’alliage 61%Cu, 23,5%Mn, 15%Al sont
fortement ferromagnétiques alors que, tous les constituants pris séparément, ne possédent

pas des propriétés ferromagnétiques [55].

a) Principaux types de matériaux ferromagnétigues doux usuels.

Il existe deux principaux types de matériaux ferromagnétiques doux permettant de
limiter les courants de Foucault dans les applications ou I’induction est variable : les
matériaux faits de t6les isolées et les matériaux faits de poudre de fer dont les particules
sont isolées. Les premiers sont les plus répandus dans les applications a basse fréquence
qui représentent la plus grande partie du marché en termes de tonnage. lls sont
généralement a base de fer, de silicium, de Nickel et de Cobalt (plus d’autres éléments

additionnels, dans la réalisation des alliages afin d’étre économique et performants) qui
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sont les trois principaux éléments simples ferromagnétiques a 1’état naturel. Les seconds
sont les plus utilisés aux fréquences élevées. Dans les filtres des étapes continus et dans
les culasses de rotor & aimants, les matériaux massifs peuvent étre utilises (généralement
des aciers faiblement allies). Les matériaux ferromagnétiques doux usuels peuvent étre
classes en fonction de leur structure et de leurs constituants suivant le diagramme de la
(figure-11.7).

Figure(11.7): Classification des principaux types de matériaux ferromagnétiques doux
[51]

On distingue différentes catégories de matériaux ferromagnétiques: les matériaux

doux et les matériaux.

e Matériaux doux (figure-11.8) ont une capacité faible a réagir a un champ
magnétique extérieur de faible intensité; ils se caractérisent par une aimantation
rémanente Mr et un champ coercitif (Hc) faible. Les matériaux doux servent de guide au
flux magnétique (transformateurs ou moteurs); dans d’autres applications, ils sont
capables de détecter la présence d'un champ magnetique de trés faible intensité (tétes de

lecture, capteurs).
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e Matériaux durs (figure-11.8), tel que l'acier, présentent un champ coercitif

important. lls sont utilisés pour réaliser des aimants permanents.

Ni M i

7

_

(a) (b)

Figure(11.8): Courbe d’aimantation pour un matériau ferromagnétique
(@) matériau ferromagnétique doux, (b) matériau ferromagnéetique dur. [56]
11-2.4 : Antiferromagnétisme.

Dans le cas des matériaux antiferromagnétiques, les moments magnétiques
interagissent entre eux, mais ces substances sont constituées en général de deux réseaux
magnétiques dont les moments magnétiques sont couplés antiparallélement [43-50]. Les
aimantations des deux réseaux se compensent et les matériaux antiferromagnétiques ne
présentent pas d’aimantation macroscopique.

Les matériaux antiferromagnétiques ont également une rémanence nulle, pas
d’hystérésis, mais une susceptibilité faible et positive qui varie d’une maniere particuliere
avec la température comme s’est illustré dans la (figure-11.9). La clé de
I’antiferromagnétisme est le comportement de la susceptibilité au-dessous d’une
température critique, la température de Néel (TN) [52]. En dessus de la température de

Neéel, la susceptibilité suit la loi de Curie — Weiss:
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Figure (11.9) : Hlustration schématique des deux sous-réseaux d’un matériau
antiferromagnétique couplé antiparallélement (a), évolution de 1’aimantation en fonction
de la température (b). [51]

[1-2.5 : Ferrimagnétisme.

Des formes les plus complexes d’ordre magnétique peuvent se produire en raison
de signe de couplage d’échange et la valeur de 1’aimantation des sous-réseaux
magnétiques. Dans les ferrimagnétiques, les moments magnétiques des sous-réseaux A et
B ne sont pas ¢gaux, Dinteraction d’échange est négative, comme dans les
antiferromagnétiques et le comportement magnétique se traduisent par une aimantation

spontanée similaire au ferromagnétiques [43-52].
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Figure (11.10): Structure magnétique d’un matériau ferrimagnétique (a), évolution de
I’aimantation en fonction de la température (b) et évolution de la susceptibilité
magnétique en fonction de la temperature (c) [51].
Le ferrimagnétisme présente donc des similitudes avec le ferromagnétisme. Les

matériaux ferrimagnétiques présentent de nombreuses caractéristiques des matériaux
ferromagnétiques : aimantation spontanée, température d’ordre, hystérésis et rémanence.
Toutefois, ferro-et ferrimagnétiques sont trés différents au niveau de 1’ordre magnétique.

Par exemple, 1’évolution de 1/x pour les ferrimagnétiques présente une augmentation
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rapide au voisinage de la température de Curie (Figure-11.10 (c)). Quant aux ferrites dures
elles répondent actuellement a plus de la moitié des besoins industriels [12] bien que leur
aimantation rémanente soit modeste. Elles sont utilisables dans la fermeture magnétique

des portes, dans les mémoires a tore magnétique, etc

11.3. Domaines magnétiques

La décomposition des matériaux magnétiques en domaines aimantés se fait dans
le but de diminuer 1’énergie interne (globale), et c’est pour cette raison que I’arrangement
des domaines aimantés est tel que 1’énergie magnétostatique qui est d’un ordre de
grandeur plus grand que les autres formes d’énergic qui peuvent intervenir soit
minimisée. Neel et Lifshitz [57] proposent un systeme de domaines dont le réle est de
fermer le flux magnétique a I’intérieur de la matiére. De tels domaines ont été appelés par
Néel domaines de fermetures. Nous pouvons comprendre les domaines de fermeture en
considérant les structures sur la figure (I1.11), chacune de ces structures représente la
coupe d’un monocristal ferromagnétique.

Grain ou

Domain de Weiss monocristal

joints de grains KDomain de

Weiss
Paroi de
” Bloch

I

Paroi de Bloch @

Figure (I1. 21): Domaine de Weiss et parois de Bloch [58].

(a) (b) (c)
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Figure(11.12) : origine des domaines. [58].

En (a) nous avons un seul domaine (mono domaine) qui avait une haute valeur

d’énergie magnétique.

En (b) I’énergie magnétique peut étre réduite de moiti¢ (domaines aimantés en
Sens Opposes).

En (c) avec N domaines magnétiques, les faibles étendues du champ dans 1’espace
réduisent 1’énergie magnétique a N 1 de sa valeur en (a).

Pour les arrangements (d) et (e) I’énergie magnétique est nulle, les limites entres

les domaines au voisinage des extréemités du cristal forment des angles égaux.

Donc les domaines sont constitués de telle sorte que les lignes de flux au lieu de
déboucher a I’extérieur se referment a I’intérieur de la matiére supprimant ainsi le champ

extérieur, d’ou I’appellation de «domaines de fermetures ».

Dans le cas idéal d’un monocristal ferromagnétique taillé avec ses direction de
facile aimantation paralléle a sa surface on obtient des structures simples (figure 11.13)
constituées de domaines principaux séparés par des parois de Bloch a 180° et de
domaines secondaires ou de fermeture qui mettent en jeu généralement des parois a 90°
plus complexes [59]. Le caractére magnétique vient des atomes qui possedent une couche
électronique incompléte (couche 3d des métaux de transition (MT) et couche 4 f des
métaux de terre rare (TR)). Ces moments magnétiques sont la superposition de

différentes Contributions [6]:
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1) La contribution orbitale de moment magnétique due a la rotation des électrons
autour du noyau.
2) La contribution de spin du moment magnétique due a la rotation d’un électron

autour de lui-méme.

Direction de facile aimantation
paroi a 90°

D domaine de fermeture

13 o
W domaine de Weiss paroi a 180

Figure (I1.13) : Structure magnétique d’un monocristal cubique[58].

I1. 3. 1. Matériaux magnétiques durs

Les matériaux magnétiquement durs s’aimantent et se désaimantent difficilement.
Les principales caractéristiques de ces matériaux sont: une aimantation rémanente
notable, une coercivité supérieure a 1250e [49], une forte énergie d’anisotropie
magnétocristalline et de magnétostriction [48] et une température de Curie élevée [46].
Ces matériaux sont utilisés pour la fabrication d’aimants permanents et se répartissent en
trois familles: les céramiques en ferrites durs, les métalliques Alnico et les

intermétalliques a base de terres rares [60].

[l. 3. 2. Matériaux pour la mémorisation de I’information

Une mémoire magnétique est constituée d’'une couche magnétique déposée sur un
substrat (bandes, disques, tambours....). La création des domaines de mémorisation (0 et
1 binaires) dans la couche magnétique s’effectue par le passage ’’sans contact’ sur la
couche d’une téte d’écriture qui envoie un champ magnétique au rythme rapide des

impulsions qu’elle recoit.

La lecture s’effectue de la méme maniére, sans aucun contact avec une téte de

lecture qui est sensible aux champs magnétiques de fuite qui sortent de la couche
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magnétique [61]. Ainsi, les matériaux magnétiques candidats pour la mémorisation
(milieu magnétique) doivent présenter une aimantation rémanente suffisante, une
inversion rapide de ’aimantation et aussi une coercivité suffisamment élevée pour
résister aux effacements dus aux effets des champs démagnétisant mais limitée pour

permettre ainsi d’autres enregistrements [48].

I1. 3. 3. Matériaux magnétiques doux

Les matériaux magnétiquement doux s’aimantent et se désaimantent facilement.
Ils sont caractérisés par une forte aimantation a saturation, une faible coercivité
(inférieure a 12.50e), et une perméabilité importante. Le principal parametre, souvent
utilisé comme un facteur de mérite pour les matériaux magnétiques doux, est la
perméabilité relative, qui n’est autre qu’une mesure de la fagcon dont le matériau répond

facilement au champ magnétique (figure 11. 14).

Ces matériaux magnétiques sont utilisés dans des applications variées (blindage,
disjoncteurs différentiels, transformateurs d’impulsion et HF, filtres, amplificateurs

magnétiques..).

I1. 3. 4. Matériaux a usages spéciaux

Les alliages a usages spéciaux sont des alliages magnétiques qui sont utilisés
quand les alliages FeSi classiques ne peuvent remplir la fonction dans le domaine de
I'électrotechnique. On les utilise sous formes variées (massifs, toles, rubans, fils...) car

certains d'entre eux sont faciles a mettre en forme.

Ces alliages se repartissent principalement en quatre grandes familles: les alliages

FeNi et FeCo, les amorphes métalliques et les nanocristallins [32].
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Figure (11. 14). Relation entre la perméabilité (a 1 kHz) et I’induction a saturation pour
des alliages magnétiquement doux [47].

11.4. Processus d’aimantation

11.4.1 Courbe de premiére aimantation

Dans les matériaux magnétiques, les processus d’aimantations sont liés a la
structure en domaines magnétiques, et aux déplacements des parois de Bloch.
Considérons, un matériau magnétique soumis a l’action d’un champ magnétique H
croissant de zéro a des valeurs correspondantes a la saturation magnétique et pour un état
de référence correspondant & une aimantation nulle. La variation de [’aimantation
(induction) en fonction du champ magnétique a la forme indiqué par la figure (11.15) et

on distingue trois regions [6] :
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Figure(l1.15). Courbe de premiere aimantation [62].

* La région 1 (Zone linéaire) : Avec I’aimantation globale M (induction)

> la premiere région correspond aux déplacements réversibles des parois de Bloch
caractérisé par le champ magnétique appliqué H tres faible, susceptibilité initiale
(ou la perméabilité initiale dB et ’amplitude des déplacements est de 1’ordre de

I’épaisseur de la paroi.

» Larégion 2 (Coude de saturation) : Correspond a la partie de plus grande pente ou
les parois opérent des déplacements irréversibles et caractérisés par la
perméabilité qui passe & valeur maximale B et de grande amplitude par des sauts

discontinus nommeés sauts de Barkhausen.

» La région 3 (Zone du saturation): Pour laquelle I’aimantation tend vers une valeur
a saturation proche de I’aimantation spontanée M les déplacements des parois
sont en grande partie termines et le matériau tend a devenir mono domaine, les
moments magnétiques sont orientés alors selon la direction de facile aimantation
qui est la plus proche de celle du champ magnétique appliqué H puis dans la

direction de ce champ.
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I1.4. 2. Le cycle d’hystérésis

Le cycle d’hystérésis ou courbe d’aimantation est une caractéristique du matériau
ferromagnétique. C’est une courbe qui illustre la variation de I’aimantation M avec le
champ magnétique appliqué, soit M(H). Elle permet d’avoir les paramétres magnétiques
relatifs & ce corps, a savoir le champ de saturation Hs, champ a partir duquel
I’aimantation gardera sa valeur maximale atteinte, le champ coercitif Hc, champ qui
annule I’aimantation globale M, I’aimantation rémanente Mr qui représente 1’aimantation
que garde le corps lorsque le champ appliqué est nul et I’aimantation a saturation Ms (la

valeur maximale de M) qui est une propriété intrinséque du matériau (figure 11.16).

Mr: Aimantationrémanente Ms: tous les domaine

lorsque le champ est ramenéa 0 M ont laméme orientation
IZENN / ES
¢ b

H
(_ » H
)
H
- \ Hec: Champ coercitif nécessaire au
—— - Retournement de 1a polarisation

¢ r t
/ Etatinitial pas de polarisation

. macroscopique
-Ms: tous les domaine opiq!
ont laméme orientation

Figure (1. 16). Cycle d’hystérésis. [63]

Ces propriétés magnétiques ‘‘techniques’’ déterminent le champ d’application
technologique des matériaux magnétiques. En réalité, la courbe d’aimantation donne le
moment magnetique total du corps en unités électromagnétiques (e.m.u. en anglais), et
connaissant le volume de celui-ci, on déduit I’aimantation M qui n’est autre que le
moment magnétique par unité de volume (en e.m.u./cm3 ou emu/g, en unités cgs). 1l faut

bien rappeler que ces propriétés liées au cycle d’hystérésis dépendent de 1’histoire
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magnétique du matériau, des mécanismes d’aimantation, de la structure en domaines, des

déplacements de parois, etc... [59]

I1. 5. Influence de la taille de grain sur les paramétres magnétiques

11.5.1. Influence de la taille de grains fins sur le champ coercitive

Si on diminue la taille d’une particule ferromagnétique sphérique et bi-domaine
(figure 11.17), on passe obligatoirement par un diameétre critique (Dc) au-dessous duquel
I’énergie de la paroi de Bloch (proportionnelle & d?) devient supéricure a 1’énergie
dipolaire [59MG]. La paroi ne peut plus se former : la particule est mono domaine. Le
diamétre critique (Dc) vaut environ 4 nm, 30 nm et 280 nm respectivement pour une

particule isolée de fer, cobalt, nickel et ferrite de baryum [64].

Dans un matériau formé d’un assemblage de grains mono domaines, on réduit ainsi
fortement la possibilité de nucléation et de translation des parois, le matériau ne pouvant
plus étre aimanté ou désaimanté que par rotation des moments magnétiques. Tous les
mécanismes qui peuvent stabiliser la direction des moments magnétiques des grains

mono domaines deviennent ainsi source de coercitivité [46].

Dans les particules poly domaines correspond une coercitivité assez faible- trés
faible (<B0OAm™) dans le cas des magnétiques doux, une grande part de la perte de
I’aimantation et de son inversion- se faisant par déplacement de paroi. Enfin si on
diminue la taille des particules au-dessous de 10 nm environ, les forces d’échanges ne
sont plus suffisantes face aux fluctuations thermiques et le retournement de I’aimantation
s’effectue spontanément. Les particules qui ne présentent plus de coercitivité sont dites

super paramagnétiques.
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Figure(11.17) : Influence de la taille des particules sur la coercitivité intrinséque [46].
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III. TECHNIQUES D’ELABORATION ET CARACTERISATIONS

I11.1. Introduction

Ce chapitre illustre les méthodes expérimentales utilisées, il comporte deux
parties : La premiere partie est consacrée aux études structurales des poudres
élémentaires utilisées dans 1’¢laboration de notre alliage. La seconde partie traite les
techniques de d’élaboration et caractérisation des propriétés morphologiques, structurales
et magnétiques. La mécanosynthése de 1’alliage FegoNiyo a été réalisé pour des difféerent
temps de broyage. La cinétique de formation d’alliage considérée et I’évolution des
parametres de maille au cours du broyage ont été étudiées a 1’aide de la diffraction des
rayons X. L’évolution des propriétés magnétique en fonction de temps de broyage a été

¢étudiée a 1’aide d’un magnétometre a échantillon vibrant (VSM).

111.2. Généralités sur le Fer et le Nickel

Le fer et le nickel sont deux ¢léments chimiques situés trés proches 1’un de 1’autre
dans le tableau de Mendeleiev, cette situation fait que les propriétés physiques et
chimiques sont similaires pour les deux éléments. Quelques propriétés physiques du
nickel et du fer sont prés entées dans le tableau 111.1 [8].

Tableau(l11.1) : Propriétés physiques du fer et du nickel [34]

Propriétés physique Fe Ni
Structure électronique [Ar] 3d°4s” [Ar] 3d°4s”
Numéro atomique(Z) 26 28
Rayon métallique (A°) 1.27 1.24

Point de fusion (°C) 1535 1453

Dilatation thermique 20 °C (10°%/ °C) 12 13
Résistivité & 20 °C (10Qm) 10 7.8
Etat magnétique Ferromagnétique Ferromagnétique
Température de Curie (°C) 770 350
Moment magnétique (ug)/atome 2.274 0.6

La figure (111.1) montre le diagramme de phase des alliages Fe-Ni. Il présente
deux regions avec des solutions solides, un eutectoide et un compose intermétallique

(NizFe) a température ambiante. Pour les alliages avec une teneur en nickel au-dessous de
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27 % massique, la structure est cubique centré, pour des teneurs en nickel plus élevées, la

structure est cubique face centrée. Les alliages avec des compositions entre 30 et 100 %

de nickel présentent un ordre magnétique (ils sont ferromagnétiques).

1873 h

A

A

1811} 1787

1667

1473

12731
1185

1 N e(@)

Temperature (K)

873 -
a-Fe

673 { |

688

Liguid

1728

1716

Y-(Fe,Ni)

618

473 f

0
Fe

Figure (111.1): Diagramme de phase binaire des alliages Fe-Ni [66].
[11. 2.1 Structure Cristallographiques

20

a. Cristallographie de Fer

40

at%Ni

e Dimensions de Cellules : a = 2.874 A, Z = 2; V = 23.74 Den (Calc) = 7.81

kg/m3

e Systéeme de Cristal : Isométrique — Hexoctahedral du symbole de H-M (4/m 3

2/m), Groupe de I'espace: | m3m

o Diffraction de rayon X: Par Intensité (I/10): 2.0268(1), 1.1702 (0.3), 1.4332 (0.2)

b. Cristallographie de Nickel

e Dimensions de Cellules : a = 3.5238 A., Z = 4; V = 43.76 Den (Calc) = 8.91

kg/m®

e Systeme de Cristal : Isométrique — Hexoctahedral du symbole de H-M (4/m 3

2/m), Groupe de I’espace: F m3m
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e Diffraction de rayon X: Par Intensité (I/10): 2.034(1), 1.762(0.42), 1.246(0.21),
I11. 2. 2 Classification du Fer et du Nickel

Les phases du fer sont

o o (pour T < 1223 K) : cc (Im 3 m), a=2,8665 A 2293 K.
. v (entre 1223 K et 1634 K) : cfc (Fm3 m), a =3,6660 A a 1440 K.
o & (pour T > 1634 K) : cc (Im 3 m) a=2,9378 A 41753 K.

Figure (111. 2) : Structure du fer o [1]

Les phases du nickel sont :

Le nickel, de structure cubique a faces centrées (CFC) (figure Ill. 3), favorise la
formation d’une solution solide austénitique (cubique a faces centrées), le nickel est dit
gamma-gene. Le Fe et le Ni appartiennent au groupe des éléments de transition 3d, par
conséquent ces éléments purs et leurs alliages présentent également des propriétés de ce
groupe, qui se caractérise par lI'incompléte couche électronique 3d et la compléte couche

électronique 4s.

Figure (I11. 3) : Structure du Ni [1]
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[11. 2. 3 Diagramme de Phase

Le diagramme de phase de Fe-Ni a partir de 400°C a 900°C a été déterminé par
Owen et Liu et est montré sur la figure I11. 4. L'alliage Fer-Nickel forme dans les sidérites
essentiellement deux minéraux: la Kamacite, cubique centré pauvre en Nickel et la
Taénite, cubique & face centrée riche en Nickel. A haute température (> 910°C), seule la
Taénite est stable. Un mélange homogene de Fe-Ni en fusion va cristalliser complétement

en Taénite en refroidissant lentement.

Si la température descend en dessous de 910°C, la stabilité dépend de la
concentration de I'alliage en Nickel et de la température (figure 111.4). Si la teneur en Ni
est inférieure aux environs 6%, la Taénite se transformera entierement en Kamacite a
base température. Si la teneur en Ni est comprise entre 6% et environs 20% les deux
phases seront présentes. Dans ce cas, des atomes de Ni et de Fe vont diffuser dans
I'alliage. L'effet net sera la formation de cristaux de Kamacite a structure cubique centré
et pauvre en Ni en méme temps qu'un enrichissement en Ni des la phase Taénite. En

effet, la teneur en Ni totale est constante tout au long du processus.

T=C

G-

BOD

TO0 -

30 a0 %N

Figure (111. 4) : Diagramme de phase Fe-Ni (les % sont en masse) [67].
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111.3. Technique d’élaboration

[11.3.1 Condition d’¢laboration

L’¢élaboration des poudres nanostructurés a été réalisée dans un broyeur planétaire
PM 400 (figure I111-5) au niveau de laboratoire de Traitement de Surface & Matériaux de
Mécanique de Blida 1, équipé de deux jarres en carbure de tungsténe (figure I11.6).
L’élaboration a été effectuée par cycle de 15 min de broyage a 400 tr/min, suivi de 15
min de repos afin d’éviter une élévation trop importante de la température a I’intérieur de
jarres. L’alliage FegoNiyg a été synthétisé a partir d’un mélange de poudres d’éléments
purs Fe, Ni. Pour chaque échantillon, 10 g d’un mélange de poudres élémentaires qui
contient du Fe, Ni sont placées dans les jarres ainsi que 28 billes en carbure de tungsténe
d’un diamétre de 5 mm. La granulométrie moyenne et la pureté de la poudre pure utilisée
dans cette étude sont de 80um, 99,5% pour la poudre de fer, 80um, 99,5% pour la poudre
de Ni, respectivement. Nous avons utilisé un rapport masse / Bille (R.B.P), sachant que :

RBP = (Masse des Billes) / (Masse des Matériaux) (1. 1)

Dans notre cas RBP= 1:10. Les jarres sont ensuite fermées. Une fois toutes ces opérations
terminées, les jarres sont solidement fixées sur le plateau du broyeur.

Figure (111. 5): Broyeur planétaire PM 400.
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Figure (111. 6): Différentes jarres et billes.

111.3.2 Principe de fonctionnement

Le broyeur planétaire PM 400 est équipé d’une roue qui tourne avec une
vitesse angulaire Q sur laquelle deux récipients de broyage tournent autour de leurs
axes symétriques, avec une vitesse ® dans la direction opposée. Les forces exercées

sur la bille dans le récipient de broyage sont les suivantes:

(1) Les forces centrifuges vers le centre de la roue et vers le centre du récipient
de broyage.

(2) Le frottement résultant des interactions entre la bille et le pourtour du
récipient.

(3) La gravité.

Chaque fois que deux billes de broyage entrent en collision, elles coincent des
particules de poudre, et grace aux phénoménes physiques décrits ci-dessus, la

fragmentation de la poudre prend effet (Figure I11. 7)
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Figure (I11. 7): Schéma représentant les forces exercées sur la jarre. [68]

Avec:

Fr : force centrifuge due a la rotation du plateau,

Fp : force centrifuge due & la rotation du bol,

Q : La vitesse de rotation du plateau,

o : vitesse de rotation des jarres.

R : Rayon de plateau.

L. : Distance entre le centre de la jarre et le centre de la bille.

I11.4. Technigue de caractérisation
I11.4.1. Caractérisation par microscope électronique a balayage (MEB)

a) _Principe

La Microscopie Electronique & Balayage MEB (ou Scanning Electron Microscopy
SEM) est une technique d'observation de la topographie des surfaces. Elle apporte des
informations sur la structure et la texture d’un échantillon mais aussi sur la taille et la
forme des grains élémentaires ou agglomérats selon le grossissement choisi. Elle est
fondée sur la détection des électrons secondaires émergents de la surface sous l'impact
d'un faisceau tres fin d'électrons primaires monocinétique qui balaye la surface d’un
échantillon ou se produisent des interactions électrons-matiere dans une zone appelée
poire d’interaction détectées par un capteur qui contrdle la brillance d’un d’électrons. On

distingue plusieurs types d’électrons réémis :
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Les ¢lectrons secondaires : sont des é€lectrons initialement sont liés a I’atome et
¢jectés par absorption d’une partie de 1’énergie d’un électron incident. Ces électrons
servent en imagerie, pour donner des informations topographiques de la surface de
I’échantillon d’une profondeur moins de 10 nm. Ce mode d’¢lectrons permet d’obtenir
des images rendant compte du relief de la surface et de renseigner sur la taille des grains
et des agglomérats. C’est aussi une tres bonne technique pour repérer les défauts présents
tels que les porosités ou les fissures méme si I’information acquise ne rend pas compte de

I’étendue volumique des défauts sous la surface étudice.

Les électrons rétrodiffusés : sont des électrons produits par I’interaction entre les
électrons primaires et les noyaux des atomes. lls ont une énergie élevée et sont réémis
dans une zone pouvant atteindre le micrométre de profondeur. Ce mode d’électrons
permet d’obtenir des images en « contraste chimique ». Les éléments les plus lourds
apparaissent plus clairs et les plus légers, plus sombres. Cela permet de repérer la
répartition des différentes phases dans les matériaux composites mais on perd
I'information sur le relief de la surface. Sauf indication contraire, les micrographes
présentés dans ce rapport sont des clichés obtenus en mode électrons rétrodiffusés. Les
photons X : émis par dés excitation du cortége électronique des atomes dont un électron
de cceur a été attaché sous I’impact électronique. Ce type de rayonnement X, donne des
informations chimiques qualitatives et quantitatives de 1’atome cible (analyse EDS :
Energy Dispersive Spectroscopy). Donc L'analyse par EDS permet de déterminer la
composition et de la distribution des eléments chimiques dans I’échantillon analysé.
Selon le mode choisi, il est possible d'effectuer une analyse élémentaire en un point
précis (sur un volume de 1a 3um environ) ou en moyenne sur une surface, de constituer
un profil de concentration sur une distance donnée ou de réaliser la cartographie
élémentaire d'une surface. Toutefois, I'analyse quantitative en EDS n'est fiable que pour
les éléments lourds, typiquement a partir du sodium Na, et elle peut manquer de fiabilité

pour les éléments plus légers (limite de détection au niveau du bore B).

La Figure (II1.8) illustre le schéma du principe d’un MEB équipé d'un détecteur

EDS, une sonde électronique fine (faisceau d’électrons) est projetée sur 1’échantillon a
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analyser. L’interaction entre la sonde électronique et 1’échantillon génére des électrons
secondaires, de basse énergie qui sont accélérés vers un détecteur d’électrons secondaires
qui amplifie le signal. A chaque point d’impact correspond un signal électrique.
L’intensité de ce signal électrique dépend a la fois de la nature de 1’échantillon au point
d’impact qui détermine le rendement en électrons secondaires et de la topographie de
I’échantillon au point considéré. Il est ainsi possible, en balayant le faisceau sur

I’échantillon, d’obtenir une image de la zone balayée.

Canon & électrons +———4)

— Faisceau électroniq Le

1er Condensateur —/

2éme Condensateur —

— Spectromeétre X

Bobines de balayage

Objectif

Détecteur d'électrons —F—
rétrodiffusés

-
; [
Echantillon —4\
Detecteur d'électrons
_l secondaires

Fompe & vide

Figure(111.8) : Schéma d'un MEB équipé d'un détecteur EDS [69].

g) 111.4.1.2. Appareillage

La figure (II1.9) présente une vue d'ensemble de I’appareillage utilisé. Le
microscope est un Gemini SEM 300 avec tension d'accélération de 30 kV) a une distance
de travail de 15 mm équipé d'un spectromeétre a énergie dispersive des rayons X (EDS,
CRTI). Les échantillons analyses (poudres) ont éte déposés sur des supports en

aluminium.
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Figure (111.9) : Photographie de I'appareil MEB équipé d'un détecteur EDS.
111.4.2. caractérisation par diffraction X (DRX)

h) 111.4.2.1. Principe

Cette méthode de caractérisation permet de mettre en évidence des informations
sur la structure cristalline des matériaux [54]. Le phénoméne de diffraction résulte de
I’interaction d’une onde électromagnétique, telle que les Rayons X, avec le milieu
périodique de la matiére cristallisée. La diffraction des Rayons X d’échantillons
pulvérulents (dite “diffraction X sur poudre”) est utilisée couramment pour la
caractérisation des solides. Le terme poudre signifie simplement que le faisceau X
incident est envoyé sur un ensemble de cristallites, orientés aléatoirement, suffisamment
nombreux pour que toutes les orientations soient réalisées. Lorsqu’un faisceau paralléle
de rayon X monochromatique de longueur d’onde A (comprise entre 0.1 A° (rayons X
durs) et 50 A° (rayons X mous)) est rayonné sur un matériau cristallin avec un angle
d’incidence 6, les plans atomiques réticulaires (hkldu cristal, équidistants de dy
(distances inter-réticulaire), vont se comporter comme des miroirs paralleles et réfléchir

I’onde électromagnétique, induisant un phénomeéne de diffraction.
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L’intensité diffractée sera non nulle seulement si les contributions des plans
successifs sont en phase (interférences constructives), ¢’est-a-dire si la loi de Bragg est

respectée:

2dhnki. SINOnii = NA (111-2)

Avec A : La longueur d’onde du faisceau de rayons X
dnie: La distance inter-réticulaire
Onk : L’angle d’incidence des rayons X

n : L’ordre de diffraction.

La figure (111.10) illustre le principe de la Loi de Bragg. Lorsque I’angle d’incidence 6
correspond & un angle de Bragg pour la longueur d’onde fixée, on enregistre un pic de

diffraction dont on mesure 1’intensité.
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Figure (111.10) : illustre le principe de la Loi de Bragg [70]

La méthode des poudres fournit une liste des couples (6, 1) et, la longueur d’onde étant

connue, on peut convertir directement 1’angle 6 en distance inter-réticulaire:

dhii = nA/sinOnu (111-3)

La Figure (I11.11) présente le schéma du principe le plus courant, qui est un

montage en réflexion dit de Bragg-Brentano. Le rayonnement incident est
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monochromatique. La source S est linéaire et perpendiculaire au plan d’incidence. Elle
est placée sur le cercle(C) du diffractometre. L’échantillon (E) est tel que son plan de
référence passe par 1’axe du diffractometre C et tourne autour de cet axe avec une vitesse
o réglable. La fenétre F du compteur se déplace également sur le cercle (C), a une vitesse
angulaire double, 2w. Pour un angle d’incidences nulles, S, F et C sont alignés. On réalise

ainsi un balayage (6, 20).

Monochromateur .
type Johanssan \ Déplacement du
s T , détecteur: vitesse 2w
Source

RX Détecteur

Fentes de Soller
Fente anti-diffusion

]
A s-ee== . Fero
Déplacemfnt de
[&chantillon : vitesse w

-
-
-

Fente anti-divergence

[)
Fentes de Soller ! Echantillon

Fente anti-diffusion Spinner

—
e . Cercle goniométrique de
rayon R

Eppp—_

Figure (111.11) : Principe du diffractométre dans la géométrie de Bragg-Brentano [71].

Le diffractogramme de rayons X (diagramme de diffraction) est obtenu a partir des
données collectées par un détecteur. Pour chaque échantillon cristallin, les interférences
constructives sont observées sous forme de « pics de diffraction ». Une phase cristalline
donnée génére des pics de diffraction toujours dans les mémes directions, constituant une
veritable signature qui permet son identification. Les pics de diffraction peuvent ensuite
étre identifiés en comparant avec les fiches des composés référenciés dans la base de
données, sous forme de PDF - Powder Diffraction File (anciennement JCPDS). Ces
fiches listent, pour chaque phase, la distance inter réticulaire (calculée a partir de la
position 26 par la loi de Bragg) et I’intensité relative de chaque pic par rapport au pic le

plus intense.
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i) 111.4.2.2. Appareillage

Les analyses par diffraction des rayons X ont été réalisées sur un diffractometre
XPERT PRO (Figure (I11.12). Toutes les mesures sont faites avec une anticathode de
cobalt Co k (A= 1.78901 A ; 40 kV, 30 mA). L’acquisition des données du
diffractogramme se fait entre 10° < 20 < 110°, avec un pas de mesure de 0,02° et un
temps d’acquisition de 15 s/pas. Les poudres ont été dispersées sur des porte-échantillons

en aluminium.

Figure(111.12) : Photographie de I'appareil utilisé pour réaliser DRX.
111.4.3. Mesures par magnétometre a échantillon vibrant
Le magnétometre a échantillon vibrant (VSM) est basé sur la mesure de la variation
d'induction magnétique d'un solénoide due a la présence de I'échantillon. Cela implique la
mesure de la tension induite dans une bobine de détection par le changement du flux
magnétique, lorsque l'on fait varier le champ magnétique extérieur ou la position de
I'échantillon (figure 111.13).
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Figure (111.13): Représentation schématique de VSM. [72]

Le VSM est base sur la loi de Faraday qui dit qu'une force électromagnétique est
générée dans une bobine quand il y a un changement a travers la bobine. Dans
I’installation de mesure, un échantillon magnétique se déplace dans la proximité de deux

bobines détectrices comme est indiqué dans la figure (111.14).

Figure (111.14): Magnétometre a échantillon vibrant(\VSM) du CRTI.
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L'oscillateur fournit un signal sinusoidal qui est traduit par [’assemblage du
transducteur dans une vibration verticale. L'échantillon qui est fixé a la tige vibrant avec
une fréquence donnée et une amplitude de 60 a 80 Hz et 1 mm, respectivement. Il est
centré entre les deux éléments polaires d'un électro-aimant qui génere un champ

magnétique Hy de haute homogénéité.

Les intensités de champ de 1’ordre de 10° A/m sont fréquemment possible. Les
bobines de détection stationnaires sont montées sur les poles des électroaimants. Leur

centre de symétrie coincide avec le centre magnétique de I'échantillon statique.

Le changement du flux magnétique provenant du mouvement vertical de
I'échantillon magnétisé qui incite une tension de U;,q dans les bobines.Hy  étant
constante, n’a pas d’effet sur la tension mais est nécessaire que pour magnétiser
I’échantillon. Selon Faraday, la tension dans un seul enroulement de la bobine

exploratrice peut étre écrite sous la forme suivante:

oD
Uia="% (I11-4)
U e =chZnWL§dA (111-5)

Ou ¢ est le flux magnétique,
nc: Bobine de détection a surface plate (A),
Nw : Enroulements.

B : champ d'induction a I'intérieur de la matiere
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IV. RESULTATS ET DISCUSSION

IV.1.Introduction

Ce chapitre est consacré a I’interprétation des résultats des caractérisations
morphologiques, microstructurales et magnétiques obtenues par les techniques :
diffraction aux rayons-X (DRX), microscopie électronique a balayage (MEB) et
magnétometre a échantillon vibrant (VSM) respectivement de la poudre FegoNiyp a

différents temps de broyage.

La poudre préliminaire Fe (99,8%) et Ni (99,6%), avec des particules de taille de 60
pum et de 20um respectivement, a été broyé pour élaborer un alliage de type FegoNiyg par
un broyeur planétaire a billes (PM400) a 400 tr/min en utilisant des billes en carbure de
tungstene avec un rapport masse bille/ mass poudre est 10:1. Les echantillons ont été
broyés durant 600 min. La morphologie, la taille et la distribution des particules des
poudres broyées ont été observées avec microscopie électronique a balayage (Gemini
SEM 300) attachée a I'unité EDS, avec une tension d’accélération de 30 kV. La structure
cristalline, la taille de la cristallite et la déformation du réseau ont été déterminées par
diffraction des rayons X (XPERTPRO) a ’aide du rayonnement Co Ka. Les propriétés
magnétiques ont été determinées par des cycles d’hystérésis a 1’aide d’un magnétométre a

échantillon vibrant avec un champ maximal appliqué de 22 KOe.

1V.2.Résultats et discussion

IV.2.1. Caractérisation structurale du FeggNiog

La figure (IV.1) présente les diffractogrammes du rayons-X d'une poudre de
FegoNiyg Obtenue apres un broyage jusqu'a 600 min. Le diffractogramme relative a la
poudre initiale est parfaitement indexé en considérant une structure cubique centrée de Fe
et cubique a face centrée de Ni. Cette technique est efficace pour 1’identification,
I’analyse et permet aussi de suivre 1’évolution des phases cristallines dans le temps. Elle
est aussi applicable a des matériaux composés d’un nombre important de cristaux.
L’indexation des différent pics obtenus a été réalisé en utilisant le logiciel X Pert High
score plus en faisant référence aux fiches JCPDS (International Center for Diffraction

Data). Le spectre relatif a 1’échantillon non broyé (0 min) révéle la présence de tous les
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pics caractéristiques du fer de structure cubique centré (c.c) et du nickel de structure
cubique a faces centrées (c.f.c.). A partir de 20 min de broyage, nous avons remarqué
que les pics de diffraction s’¢largissent de fagon progressive indiquant ainsi une
diminution continue de la taille des particules et une introduction des contraintes
internes cela montre que le mélange passe a une nouvelle structure différente de la
structure précédente. Cet élargissement dans les pics de diffraction est attribué au second
ordre de contraintes internes, qui agit a un niveau macroscopique dans les cristallites
[73]. Apres 600 min de broyage, nous avons observé que les pics de diffraction
correspondants au Ni disparaissent complétement alors que les pics de Fer sont décalés
leégérement vers les petits angles. Ceci prouve que les atomes de Ni se sont dissous dans
la maille de Fe donnant lieu a la formation de la solution solide Fe(Ni). Le petit décalage
angulaire des pics de diffraction est associé au premier ordre de contraintes internes

induit par le broyage et qui modifie le parametre de maille [62].

e FeNi m Fe ¢ —— 600min
O Ni

Intensity (arb,units)

| U ST R | -?‘.I .:I.lqnll

20 30 40 50 60 70 80 90 100 110
2 theta (Degree)

Figure (IV. 1): Diffractogrammes aux rayons-X du FegyNiyo durant le broyage.
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Le déplacement d’un pic provient de deux phénomenes :

e La formation d’un composé FeggNi,o par broyage mécanique.
e L’introduction, pendant le broyage, des contraintes internes qui modifient le

parametre de maille du matériau [74]

Le paramétre de mailles des phases obtenues a été calculé pour le plan le plus intense hkl

(110) selon I'équation suivante [75] :

L h2+k2+12

~ (IV.1)
2

G a
La taille de cristallite (D) a été déterminée a partir de 1’élargissement a mi-hauteur () pour le

plan de diffraction (110) en utilisant I'équation de Scherrer [76,77]:

5. 094 (IV.2)
cosd

La contrainte de la maille (¢) a été calculée pour les mémes lignes de diffraction en utilisation

I'équation suivante [78,76]:

e P (IV.3)
4tan @

Ou 2=1.780 °A (Co ka),
(3 : est la largeur a mi-hauteur,
0 : est I'angle en radians.

La figure (IV.2) montre [1’évolution de la taille de cristallite et de Ia
microdéformation de la poudre FegyNiyp broyée a différents temps de broyage. Nous

avons remarqué que la taille moyenne des cristallites diminue avec 1’augmentation du
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temps de broyage. Cette diminution est accompagnée d’une augmentation du taux de
microdéformation avec le temps de broyage. En effet, la taille moyenne des cristallites
diminue de 45 nm (0 min) jusqu’a 13 nm aprés 600 min alors que le taux de

microdéformation augmente de 0.125 % (0 min) jusqu’a 0.5 % a 600 min.

La valeur finale de la taille des cristallites obtenue (13 nm) est comparable a celle
trouvé du R. Hamzaoui et al. [79] (10 nm) apres 36 h de broyage a 1’aide d’un vario-
broyeur P4, D. Martinez-Blancoet al. [80] (11 nm) aprés 30 h de broyage a 1’aide d’un
broyeur planétaire RETSCH PM400, A. Guittoum et al. [81] (11 nm) aprés 48 h a I’aide
du PM400. Aussi, R. Rong et al. [82] ont obtenu une taille des grains de 10 nm apres 102
h de broyage en utilisant un broyeur horizontal a haute énergie et Yu. Pustov et al.[83] ont

atteint une valeur de 12 nm aprés 1 h de broyage a 1’aide d’un broyeur de type AGO-2UL.

454 o —0o—taille des cristallite 045
| —A— Microdéformation '
40 4
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2 =]
3] ol o
S 20 -0.25 \©
(] b '8
o 154 5
= l =020 S
S 104
) -0.15
0 0.10
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Figure (1V.2) : Evolution de la taille des grains et micro-distorsions en fonction du
temps de broyage pour la poudre FegoNiyo broyée.

La figure (IV.3) montre 1’évolution du parameétre de maille, a (nm), en fonction du
temps de broyage. La valeur moyenne de paramétre du maille augmente Iégérement de a
0.279 nm a 0.283nm a cause de la puissance de choc pour une durée de broyage de 600
min .Un tel changement mineur du parametre du maille était dd a la petite différence de

taille atomique entre les atomes de Ni et de Fe [81,83].
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Figure (IV.3) : Evolution du paramétre de maille, a (A°), en fonction du temps de broyage
pour la poudre FegoNiyo broyée.

Généralement, I’augmentation du paramétre de maille avec le temps de broyage est
attribuée a la formation de la solution solide qui précede la formation de la phase
amorphe [23]. Pour la plus longue durée de broyage, la valeur du paramétre de maille est

tres proche de celle du massif qui égale a 0.283 nm.

IV.2.2. Morphologie de la poudre

La figure (IV.4) montre la morphologie et la taille des particules de la poudre

FegoNizg broyée a différent temps de broyage, pour le mélange non broyé (1°™

rangée de
la Figure(IV.4)), les particules de la poudre sont uniformes et distribués de fagon non
homogene, aucune déformation vue sur les particules, Aprés 20 min de broyage (2°™
rangée de la Figure(1V.4)), un changement considérable de la morphologie des particules,
certaines particules sont aplatées et déeformées car le mélange est ductule, d'autres sont
fracturées par la collision des billes aves la poudre, Aprés 600min (3°™ rangée de la

Figure(lV.4)),
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Figure (1V.4) Morphologie de la poudre FegoNiy broyée a différent temps de broyage.

Un affinement considérable et une diminution de la taille des particules sont
¢évidents. La microstructure parait plus homogéne a 1’échelle macroscopique que celles
des stades précédents. Ce dernier a une composition identique et dont la taille des grains
est inferieure a celle du mélange initial. Ce stade est caractérisé par un équilibre entre les
deux processus de fracture et de soudage. Sachant que les forces de liaison des particules
de poudre sont plus fortes lorsque la taille des grains est petite, les déformations ne sont
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plus possibles car elles nécessitent une grande force pour fracturer les particules on
remarque que la taille des grains diminue avec le temps de broyage, cette diminution est
due au processus de fracture et de soudage a cause de la collision entre la poudre, les
billes et la paroi interne de la jarre.

a). Analyse par EDS

La figure (IV.5) montre I'évolution du pourcentage en poids du Fer et du Nickel
dans le systeme FegoNiyg apres plusieurs temps de broyage. On remarque qu’il n’ya pas
d’autre pics autres que ceux des éléments présents dans les poudre, les résultats de la
quantification des spectres montrent que la composition chimique des poudres FeNi
(80%Fe, 20%Ni) est tres proche de celle du composé de départ, ceci indique qu’il n’ya
pas d’impuretés et pas de contamination éventuellement introduites lors de l'opération de

broyage (les billes et la paroi interne des jarres).

La composition finale aprés 600 min de broyage est donc représentative des

quantités introduites au départ dans le broyeur.

a=0 min

Element Weight % Atomic % Error %

. FeK 7941  80.40 4.63
Ni NiK 2059  19.60 9.81

0.74K)

Fe  Fe Ni Nj

26 16 €2 4

Lsec 300 S0 Cnits 1.900 keV Det: Octane Elte 25 Det
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Figure (1V.5) : Analyse quantitative du FegyNiyo en fonction du temps de broyage.

b) Cartographie de I’alliage FegoNiyo

Une étude par EDS a été menée sur ’alliage FegoNiyo, broyé a 600 min, afin de voir
la distribution des différents éléments chimiques. La figure (IV.6) montre la présence de

tous les éléments chimiques présents dans 1’alliage FeNi.

Une cartographie élementaire a été effectuee sur les particules de mélange de la
poudre broyee durant 600 min montrant que ces éléments sont distribués de maniere

homogeéne.
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Figure (IV. 6): Cartographie de 1’alliage FegoNiyo broyé durant 600min.
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IV.2.3. Caractérisation magnétique

Pour étudier I’effet de la durée de broyage sur les paramétres magnétiques tels que
I’aimantation a saturation (Ms) et le champ coercitif (Hc) des poudres FegoNiyg broyeées,
nous avons effectué des mesures de cycles d’hystérésis a 1’aide d’un magnétometre a
échantillon vibrant (VSM) (voir chapitre I1I). Les cycles d’hystérésis obtenus pour les
différents temps de broyage ont été enregistrés pour un champ magnétique appliqué
variant de -20 kOe a 20 kOe.

Les poudres FegoNiyg destinées pour les mesures des cycles ont été pesées a ’aide
d’une microbalance a quartz. La masse des poudres varie de 20 a 40 mg pour les durées
de broyage allant de 0 min jusqu’a 600 min. A partir de ces courbes figure (IV.7), nous
avons déduit les valeurs de I’aimantation a saturation (Ms), du champ coercitif( Hc), la
rémanence (Mr) et Mr/Ms (Squareness ratio) correspondants aux différents temps de

broyage.
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Figure (IV.7) : les courbe d'hysterésis du mélange de poudre FegoNiyo broyées de
différent temps
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La variation de Hc et Ms de la poudre FegyNiyo broyée en fonction du temps de
broyage présenté sur la figure (IV.8). On remarque qu’il ya un changement du champ
coercitif (Hc) des poudres broyées. Le champ coercitif (Hc) augmente progressivement
avec le temps de broyage passant d’une valeur de 15,68 a 87,9 Oe. L’augmentation du Hc
est due a I’introduction des défauts anti-site et des contraintes, qui font augmenter le
champ coercitif, rappelons que cette région correspond a la formation progressive de
I’alliage (la formation compléte du composé FegoNiyo débute a un temps de broyage égal
a 600 min).

Nous pensons que I’augmentation de Hc est due a I’introduction des contraintes
internes dans le matériau, comme cela a été fait remarquer par plusieurs auteurs [81]. En
effet, les contraintes a travers la magnétostriction inverse (effets magnétoélastiques)
peuvent induire une anisotropie, qui contribue aux valeurs de la coercivité. Une
augmentation similaire du champ coercitif, pour de longs temps de broyage, est trouvée

aussi dans la référence [84].

Dans la figure (IV.8) nous avons représenté la variation de Ms en fonction de la
durée de broyage. Nous remarquons que 1’aimantation a saturation diminue du 154 emu/g
a 123 emu/g lorsque le temps de broyage augmente de 0 a 600min. La diminution de
I’aimantation a saturation (Ms) est généralement attribuée aux atomes localisés aux
joints de grains, M. Pekala et al. [85], en effet, les atomes situés dans les joints de grains
sont caractérisés par une densité relativement faible, conduisant dans notre cas a une
réduction de 1’aimantation. Les valeurs de Ms obtenues dans notre travail pour 1’alliage
FeNi sont comparables a celles trouvés par C. Kuhrt et al. [86, 87] dans le cas de I’alliage
FegoNiyo élaboré par mécanosynthése pour différentes temps de broyage jusqu’a 60 h.
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Figure (1V.8) : Evolution de Ms et Hc du FeggNiyg broyées pour différentes temps.
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CONCLUSION

L’¢laboration des matériaux par mécanosynthese est une alternative intéressante par
rapport aux méthodes classiques d’une part son moindre codt et d’autre part sa rapidité de
mise en ceuvre. C’est une technique de broyage a haute énergie utilisée pour obtenir des
poudres alliées a travers des réactions a 1’état solide. Elle consiste fondamentalement en
des chocs répétés qui produisent des fractures et des soudures a froid des particules de

poudre capturées entre les billes de broyage.

L’effet de confinement de la taille des cristallites permet d’améliorer les propriétés
magnétiques et physiques des matériaux. L’¢élaboration des poudres nanostructurées
FegoNiyp a été réalisée avec succes, a 1’aide d’un broyeur planétaire PM400, pour

différents temps de broyage allant de 0 a 600 min.

Le broyage des poudres a permis de mettre en évidence, les différentes étapes du
mécanisme de formation des alliages Fe-Ni. Premiérement, une substitution de Nickel
dans la maille du fer. Dans une deuxiéme étape, la structure s’affine par un phénomeéne
de fractures et soudures alors que la diffusion des éléments est favorisée Jusqu’a

1’obtention des alliages. La répartition des inclusions de Nickel est homogeéne.

Les poudres obtenues ont été caractérisées par la diffraction des rayons X (DRX) .A
partir des spectres DRX, nous avons montré que la solution solide Fe(Ni) se forme apres
600 min de broyage. Le parametre de maille augmente au cours du broyage pour atteindre
la valeur de 0.283 nm aprés 600 min de broyage. La taille des grains diminue pour
atteindre une valeur minimale de 13 nm apres 600 min de broyage. Parallélement a cela,
le taux de microdéformation augmente jusqu’a la valeur de saturation de 0.5 % aprés 600
min.

La caractérisation par VSM nous a permis de déterminer les propriétés
magnétiques. Ces propriétés, fournissent des informations sur 1’état structural des
échantillons controlés et qui sont confirmés par les méthodes classiques (MEB et DRX).
En outre, I’analyse de Hc, Mr, et Ms obtenus a partir des cycles d’hystérésis, nous a

renseignes sur I’aspect magnétique des structures obtenues aprées broyage.
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L'augmentation de Hc de la poudre FegyNiy durant le broyage, est due a
I’introduction des défauts anti-site et l'augmentation de contraintes et la présence de
différents types de défauts et la forme non sphérique des particules, qui font augmenter le
champ coercitif, rappelons que cette région correspond a la formation progressive de
I’alliage. Par contre la diminution du moment de saturation (Ms) est généralement
attribuée aux atomes localises aux joints de grains qui sont caractérisés par une densité

relativement faible, conduisant dans notre cas a une réduction de 1’aimantation.

En perspectives, nous espérons développer la mécanosynthése du systéme Fe-Ni en
jouant sur le temps de broyage, et en faisant varier ses conditions (la vitesse et le rapport
massique bille/poudre, la composition de 1’alliage, ...) et approfondir 1I’étude concernant

I’aspect contrainte dans la formation de la structure.

Nous espérons aussi utiliser d’autres techniques pour mieux comprendre le
mécanisme de formation de I’alliages Fe-Ni telles que le MET (Microscopie Electronique
a Transmission), appareil de cycle d’hystérésis a haute performance, étude par

Massbauer.
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LISTE DES SYMBOLES ET DES ABREVIATIONS

G: Contrainte minimale nécessaire pour déformer plastiquement un matériau.
Go: Contrainte initiale.

K: Constantes dépendant du matériau.

D: Taille moyenne des grains.

Q: Vitesse du plateau et des jarres.

CC: Cubique centrée.

CFC: Cubique a face centrée.

hc: Hexagonal compacte.

D.R.X: Diffraction aux rayons-X.

M.E.B: Microscope électronique a balayage.

EDS : Analyse dispersive en énergie.

CVD: Dépodt chimique en phase vapeur.

a: Parameétre de la maille.

c: Parametre de la maille.

P La longueur d’onde des rayons-X

dhi - La distance inter réticulaire d’une famille de plan.
do- La distance inter réticulaire.

0: L’angle d’incidence.

A20 : La variation de position du pic.

A20 - La variation de position du pic de référence.
& La déformation de la maille.

M.A: Mécanosynthese (Mechanical alloying).

Q.. vitesse angulaire du jarre.

Q,. vitesse angulaire du plateau.

Fr: Force centrifuge due a la rotation du plateau.
Fp: Force centrifuge due a la rotation du bol.
R.M.B: Rapport masse billes sur masses poudres.

bottom-up: Ascendante.
top-down: Descendante.

M: L’aimantation magnétique.

H: Le champ d’excitation magnétique.
Wt : Energie magnétostrictive.

X La susceptibilité magnétique.

xXr La susceptibilité magnétique relative.
Mo- La perméabilité a vide.

nr La perméabilité relative.

M- perméabilité initiale.

p- La résistivité.

Hc:

Champ coercitif.

Hd : Champ démagnétisant.

Mr : Aimantation rémanente.

L"S' Moment de saturation.
.

Le champ correspondant au maximum du pic.



Hs: Le champ de saturation.
o: L’intensité des courants de Foucault.

o: La profondeur de pénétration standard.
B: La pulsation.

A Le Déphasage des courants de Foucault
H Amplitude du pic.

Te: Coefficient de magnétostriction a saturation.
Ty Température de (;urie.
7 Température de Néel.
. Impédance.
¥ Fréquence.
v Courant.
. Tension.
) Permittivité du milieu.
&p: Permittivité relative.
®- Déphasage
AD: Longueur d’onde dans 1’air
Onki L’angle d’incidence des rayons: X
n. L’ordre de diffraction.
Co: Cobalt
PVD: Dépobt chimique en phases vapeurs
He: Helium
N,. Azote
H.. hydrogene
SPEX : Sample Prep Accessoires pour agitateur / broyeur Mill
R: rayon du plateau
Fe: Fer
Ni : Nikel
H: constante de Planck (6,63 -10 Js)
e: charge de I’électron (1,610 C),
m: masse de I’électron (9,11-10% kg)
Mn : manganése
C: la constante de Curie
T: la température
Cu: cuivre
TR: métaux de terre rare
MT : métaux de transition
Bs: I’induction a saturation pour des alliages magnétiquement doux
RBP : (Masse des Billes) / (Masse des Matériaux)
Q: Le flux magnétique,
Ne: la bobine de détection a surface plate (A),
Nw: Enroulements.

MET : La microscopie électronique en transmission



APPENDICE B

Agrandissement de la morphologie de la poudre FegoNiyo broyée
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