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Résumé :

Le cobalt polycristallin est un métal de structure hexagonale compacte (HC) qui présente un rapport
c/a proche de celui d’une structure compacte idéale et une énergie de faute d’empilement faible, lui
conférant des mécanismes de déformations particuliers. Dans cette étude, le comportement mécanique
d’une tole de 500 um d’épaisseur brute de laminage est étudié. La microstructure initiale présente un
état biphasé avec la présence de la phase haute température cubique a faces centrées (CFC) qui persiste
a température ambiante. Un suivi in situ de ces phases par diffractions des rayons X et des neutrons
lors d’une sollicitation en traction a permis de mettre en évidence que la phase CFC résiduelle était
transformable dés lors que la plasticité débute.

Dans un deuxiéme temps, des traitements thermiques ont été réalisés afin de stabiliser la phase CFC et
de permettre une croissance granulaire dans le but d’étudier [’effet du nombre de grains dans
[’épaisseur de la tole sur le comportement mécanique. Un abattement important des propriétés
mécaniques est observé des la fin de [’élasticité lorsque le nombre de grains dans [’épaisseur devient
inférieur a 14, valeur en bon accord avec [’énergie de faute d’empilement du matériau et les études
précédentes sur les matériaux CFC de nos équipes. Du fait de la stabilisation de la phase CFC, la
transformation de phase induite par la déformation n’intervient pas et laisse uniquement le glissement
basal et le maclage dans la phase HC comme mécanismes prépondérants. Le comportement mécanique
macroscopique prenant en compte ces effets de taille est modélisé par un modéle composite qui fait
intervenir un adoucissement surfacique, responsable de la dégradation des propriétés, et qui est en
bonne adéquation avec des mesures de nanodureté réalisés dans [’épaisseur de différents échantillons.

Mots clés : cobalt, transformation de phase, plasticité, diffraction, comportement
mécanique
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1 Introduction

Parmi tous les matériaux de structures cristallines hexagonales, le cobalt a été beaucoup moins étudié
mais présente un intérét particulier en raison de ses propriétés mécaniques et magnétiques spécifiques
qui en font un bon candidat pour les systemes et composants miniaturisés. Le cobalt est également
intéressant a étudier d'un point de vue académique car il présente un point de fusion beaucoup plus élevé
et une énergie de défaut d'empilement trés faible par rapport aux autres métaux hexagonaux [1].

Les courbes d'écrouissage du cobalt polycristallin présentent deux étapes distinctes dans le régime de
plasticité. Le glissement basal est le seul mode activé dans le cobalt [2]. Le glissement des dislocations
basales sur le systéme cristallographique {0001} €1210) est le mécanisme dominant dans la premiére
étape de I'écrouissage. Aprés une certaine quantité de déformation plastique, en raison du nombre limité
de systemes de glissement disponibles, le processus de maclage se produit dans la deuxieme étape
d'écrouissage comme alternative au glissement. Plusieurs modes de maclage se produisent dans le
cobalt, mais le maclage dans les plans {1012} s’avére étre le mode majoritaire [3] en raison de son
faible cisaillement [4]. Les effets de taille dans ce type de métal, par exemple l'impact du rapport t/d
(épaisseur sur taille de grains) sur les régimes de glissement et de maclage, méritent une attention
particuliére.

Le cobalt polycristallin de haute pureté présente une transformation allotropique (réversible et sans
diffusion) de la phase HC a la phase CFC vers 713 K (transformation austénitique). La transformation
inverse, de la phase CFC a la phase HC (appelée transformation martensitique), se produit
approximativement a 603 K. Les transformations du cobalt entrainent une hystérésis de température qui
dépend du nombre de cycles thermiques appliqués [5,6].

La plupart du temps, la transformation martensitique du cobalt reste incompléte. Par conséquent, une
phase CFC résiduelle persiste a température ambiante en association avec la phase HC prédominante.
Sanderson [7] a étudié les propriétés de traction du cobalt polycristallin a température ambiante afin de
stabiliser la phase HC, en utilisant différentes proportions volumiques initiales de phase CFC résiduelle,
tailles de grain et puretés d’échantillons. 1l a trouvé que la fraction volumique de la phase CFC résiduelle
du cobalt polycristallin, a température ambiante, dépend de I'histoire thermique, de la pureté et de la
taille de grain. Marx et al. [8] ont étudié par diffraction des rayons X (DRX) la transformation de phase
induite par la déformation, a température ambiante, dans un film de 2 um d'épaisseur déposé sur un
substrat de polyimide, en utilisant des tests de traction in situ. lls ont montré que la phase métastable
CFC non transformée était réduite de 51 % a 8 % lorsque la déformation macroscopique totale
augmentait de 2 % a 8 %.

L'effet de la déformation sur la transformation de phase a température ambiante est présenté. Des essais
de traction in situ sous DRX ont été utilisés pour étudier I'influence des mécanismes d'écrouissage sur
les transformations de phase.

2  Transformation de phase induite par la plasticité : état de
réception

Des feuilles commerciales de cobalt polycristallin (Goodfellow Company) de haute pureté (99,9 % en
poids), laminées a froid de 500 um d'épaisseur et a I'état recristallisé, ont été utilisées pour la présente
étude.

Les examens métallographiques du matériau a 1’état de réception ont révélé que la taille moyenne des
grains est d'environ 24 um, avec un écart-type de 12 um. Il apparait que la microstructure initiale
présente deux ensembles de formes de grains correspondant aux deux phases (HC et CFC).
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Figure 1 : Carte de qualité d'image (IQ) EBSD et cartographie de phase de la microstructure du cobalt tel
que recu. [9]

Des essais de traction monotone uniaxiale in situ ont été réalisés, a température ambiante, pour étudier
I'influence de la déformation élastoplastique sur la transformation allotropique. Ces essais mécaniques
ont été réalisés sur un dispositif DEBEN, équipé d'une cellule de charge de capacité 5 kN, et contrdlé
par le déplacement entre les machoires de serrage. Les éprouvettes de traction ont été usinées par
électroérosion avec une section calibrée de 26 mm de longueur, 7 mm de largeur et 0,5 mm d'épaisseur.
Un mouchetis de peinture a été appliqué sur les échantillons et des images ont été enregistrées pendant
I'essai. Les champs de déformations ont été mesuré par corrélation d'images numériques et la
déformation totale macroscopique correspond a la moyenne des champs.
Les échantillons ont été déformés par étapes succéssives jusqu'a 7,8 % avec une vitesse de d’allongement
de 0,2 mm/min. A chaque étape de déformation, et aprés une relaxation des contraintes d'environ 20
minutes afin d’obtenir des champs mécaniques stables sur I'ensemble du volume de diffraction, les
images de la caméra ont été prises et les diffractogrammes ont été réalisés avec un angle 26 allant de
60° & 106° avec un pas de 0,05° et un temps de comptage de 126 s/pas.
Les profils des pics expérimentaux de DRX ont été ajustés par une fonction Pseudo-Voigt qui prend en
compte le doublet Kqicu-K w2y [10]. Pour chaque pic de diffraction, le bruit de fond a été ajusté par
une fonction polynomiale d'ordre 2. Avant l'analyse du profil des pics, des corrections angulaires
(facteurs de Lorentz, de polarisation et d'absorption) ont également été appliquées [11].
La fraction volumique de la phase CFC a été déterminée pour chaque point de mesure en utilisant
I'équation telle que formulée par Bonarski et al. [12] :
e (14 BEREY

ICFC RHC

hkl Shkl
ou lna est l'intensité intégrée du pic {hkl} correspondant. R est la réflectivité du plan {hkl}, donnée
par I'équation suivante :

1 ,( 1+ cos?(26) e M
Ria = v2 IFhal <sin2(29)cos(9)> m i

ol v est le volume de la maille unitaire (en A%), Fri est le facteur de structure, 20 est I'angle de Bragg
considéré (en rad), m est le facteur de multiplicité des plans {hkl}, p est le coefficient d'absorption
linéaire (en cm™) et e?M est le facteur de Debye-Waller [1,13].

La fraction volumique des phases a été calculée a partir de plusieurs groupes de famille de plans, afin
d'obtenir la distribution moyenne des phases et dévaluer l'influence de la texture sur l'analyse
guantitative des phases.
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Figure 2 : Evolution de la transformation CFC — HC lorsque la déformation macroscopique augmente.
Relation entre la proportion de phase CFC (triangle ouvert rouge) et les étapes de déformation illustrées
par 1'écrouissage (carré ouvert noir). Suivi de I'anisotropie de la transformation de phase pour diverses (o,
) orientations (cartes) pendant la déformation en traction avec les valeurs moyennes correspondantes
(cercle plein rouge).[9]

La figure 2 met en évidence I'effet des mécanismes de déformation sur la transformation allotropique,
pour un échantillon de traction déformé dans le sens du laminage [9,14]. La proportion de phase CFC
résiduelle, déterminée a partir des spectres 0 - 20 obtenus a (y =0 °, ¢ = 0 °), est tracée (triangles ouverts)
en fonction de la déformation macroscopique réelle. Cette figure montre une transformation de la phase
CFC résiduelle initiale en phase HC, initiée par la plasticité. Du début du stade A a la fin du stade B,
cette transformation se fait progressivement et linéairement avec le logarithme de la déformation
macroscopique. Afin d'assurer la fiabilité et la reproductibilité des données expérimentales, les essais
ont été répétés trois fois par trois chercheurs différents. L'évolution de la proportion de la phase CFC
pendant le chargement de traction peut étre modélisée par I'équation simple proposée ci-dessous :
frcc = ax*log(e) +b

ou les coefficients sont a =-0,089 + 0,006, et b = 0,017 £ 0,01, avec un coefficient de régression linéaire
R2=0,93. En comparaison, Sanderson a trouvé a = -0,1 et b = 0,019 pour des échantillons polycristallins
avec une taille de grain de 10 um [7]. La pente expérimentale est similaire dans I'étape A et dans I'étape
B, ce qui permet de conclure que la transformation de phase ne semble pas étre affectée par l'activation
du maclagee pendant I'étape B.

Afin de prendre en compte une évolution probable de la texture au cours du chargement mécanique et
d'étudier I'anisotropie de la transformation de phase, la proportion de phase CFC est déterminée pour
chacun des couples (v, @) couvrant un quart de Figure de Pole (FP) (0 ° <y <55°,0°<¢ <90 °)en
utilisant les 8 couples de familles de plans. Les valeurs sont ensuite moyennées et les résultats sont tracés
(cercles pleins rouges nommés ¥4 PF) sur la Fig 2. L'évolution de la proportion de phase montre la méme
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tendance que celle déterminée a (y=0°, ¢ =0 °) pour les deux stades de plasticité, avec la méme pente
mais un coefficient b égal a 0,117+0,007. Cependant, ces valeurs moyennes sont plus élevées en raison
de I'influence de la texture sur la détermination quantitative de la proportion de phase. Des calculs de la
proportion de phase prenant en compte la Fonction de Distribution des Orientations (FDO) (losanges
rouges ouverts sur la Fig. 2) a partir de la FP compléte recalculée ont été réalisés sur le matériau de
réception et sur une éprouvette déformée a 0,078 afin de confirmer la pertinence des résultats obtenus
sur un quart de FP expérimentale sous chargement. Au regard de la complexité expérimentale pour
réaliser la FDO et puisque la texture ne change pas fondamentalement les résultats, le choix est fait de
simplifier la quantification des proportions de phase & une seule position (i.e. v = 0°, ¢ = 0°).

3 Effets de taille: influence de la microstructure sur le

comportement mécanique

Les feuilles de cobalt d’épaisseur t = 500 pm ont d'abord été recuites a 1173 K pendant 1 heure. Le
matériau ainsi obtenu est considéré comme I'état polycristallin initial. Les échantillons ont ensuite été
soumis a des traitements thermiques a 1373 K avec des temps de maintien croissants afin de modifier la
taille des grains d et donc le rapport t/d correspondant. Pour tous les traitements thermiques, la pression
partielle d'oxygeéne a été maintenue inférieure a 10 mbar pour limiter I'oxydation des surfaces libres
pendant le processus de recuit. Un refroidissement lent des échantillons a l'intérieur du four pendant 24
heures est obligatoire afin de contrdler la quantité de phase secondaire CFC restante. Cette phase en
quantité autour de 9 %, ne se transforme pas sous 1’action des chargements mécaniques imposées par la
suite.
Des expériences de traction monotone uniaxiale ont été réalisées jusqu'a la rupture sur des éprouvettes
d'une longueur calibrée de 20 mm. Les mesures de déformation ont été réalisées a l'aide d'un
extensometre. Tous les essais ont été réalisés avec l'axe de traction aligné avec la direction de laminage.
Entre trois et six essais mécaniques ont été réalisés pour chaque état métallurgique et les valeurs
moyennes des contraintes ont été reportées sur les tracés Hall-Petch (HP) et les courbes d'écrouissage.
Une barre d'erreur de 5 % a été associée a chaque mesure de contrainte pour tenir compte de la dispersion
expérimentale.
Des mesures de nanoindentation a travers I'épaisseur de certains échantillons, en utilisant une matrice
en quinconce, ont été réalisées avec un dispositif de nanoindentation MTS XP pour caractériser I'effet
d’adoucissement des surfaces libres dans les échantillons multicristallins. Une pointe Berkovitch et une
profondeur d'indentation constante de 500 nm ont été utilisées.
Sur la base des courbes de traction monotones, des tracés HP sont illustrés sur la Fig. 3, pour différentes
déformations plastiques [15-17]. Deux régimes linéaires distincts sont mis en évidence pour les
échantillons de 500 um d'épaisseur, présents au tout début de la plasticité. Les deux régimes
correspondent aux comportements polycristallin et multicristallin. Une régression linéaire sur les deux
régimes nous permet de calculer les coefficients k et oo de la relation HP qui relie la contrainte
d'écoulement au niveau de déformation et a la taille de grain d :
k(e)
o(e) =0o(e) + —=

Vd

oo (€) et k(g) sont des parametres du matériau et fonction de la déformation. Pour la limite d'élasticité (e
=0,002), lorsque le rapport t/d est supérieur a une valeur critique (t/d). = 14, les constantes HP du cobalt
en régime polycristallin prennent les valeurs k, = 245 MPa.um¥? et 6o, = 211 MPa, en accord avec les
quelques résultats expérimentaux disponibles dans la littérature [7]. Lorsque t/d < 14, k prend des valeurs
plus élevées (km = 1590 MPa.um*?) que pour les échantillons polycristallins, ce qui indique une
dépendance beaucoup plus prononcée de la contrainte & la taille des grains dans ce régime dit
multicristallin.
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Figure 3 : Tracé HP pour plusieurs déformations du cobalt montrant la transition entre les comportements
polycristallin et multicristallin (t = 500 um). En médaillon, définition des deux stades distincts dans le tracé
HP a la limite d'élasticité. [15,17]

Les mesures de nanoindentation effectuées sur I'épaisseur des échantillons multicristallins déformés
plastiquement au stade A montrent une forte diminution de la dureté a proximité des surfaces libres (Fig.
4(a)).

L'échantillon correspondant a I'état polycristallin et déformé au stade A présente une dureté moyenne
de 2.8 GPa sur toute I'épaisseur sans effets de surface prononcés (Fig. 4(b)). En ce qui concerne
I'échantillon multicristallin, dans la région centrale, la méme valeur moyenne de dureté que dans le
polycristal est observée. Cependant, une diminution significative de la dureté sur les 100 um plus
proches de la surface libre est mise en évidence dans la Fig. 4(b). Dans ce cas, compte tenu des
caractéristiques de I'échantillon (t/d = 5 et t = 500 um), cette observation suggere que le gradient de
contrainte correspondant n'est observé que dans le grain émergeant sur la surface libre.
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Figure 4 : (a) Valeurs de dureté normalisées a travers I'épaisseur d'un échantillon multicristallin non
déformé et déformé dans le stade A. (b) Profils de dureté a travers I'épaisseur d'échantillons polycristallins
et multicristallins déformés plastiquement dans le stade A (t =500 um). [17]

Les effets de surface peuvent étre modélisés a l'aide d'un modéle composite analytique, suivant les
travaux précédents de Yang et al. [18]. Ces auteurs ont considéré que les grains dans la région de la
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surface se comportent différemment de ceux du coeur, ce qui conduit a un adoucissement mécanique du
matériau prés de la surface libre. En supposant que fs est la fraction volumique du matériau affecté par
adoucissement de la surface et f; la fraction volumique de la région centrale (non affectée par les effets
de surface), la contrainte globale appliquée a la section transversale peut étre calculée, en premiére
approximation, en utilisant la loi des mélanges entre les zones de surface et de cceur [19] :
o = fyo5 + f.0,

os et o sont les contraintes d'écoulement de la surface et du cceur, respectivement. Pour les échantillons
a géométrie plate, le rapport o/ peut étre écrit sous la forme suivante :

o 1 4ad (1 +w/t (xd)

O w 2 t
a est le nombre de grains affectés par les effets de surface, p = os/oc et w est la largeur de I'échantillon.
Cette derniere relation a été utilisée pour ajuster I'évolution du niveau de contrainte avec la déformation
et le rapport t/d. Les résultats sont donnés dans la Fig. 5(a) ou chaque valeur de contrainte a été
normalisée par la valeur maximale la plus élevée représentative de I’état polycristallin. Il est montré que
les effets de surface apparaissent pour un rapport t/d autour de 15, en accord avec les résultats précédents.
De plus, ce rapport critique n'est pas tres sensible & la déformation, comme observé dans les tracés HP
[15].
Pour chaque rapport t/d et un niveau de déformation, les meilleurs ajustements des valeurs
expérimentales sont obtenus pour des valeurs spécifiques de o et . La Fig. 5(b) montre que pour un
polycristal, a et § sont proches de 0 et 1, respectivement, et ce, indépendamment de la déformation,
indiquant qu'aucun effet de surface ne se produit. Pour les multicristaux, a est maximal a la limite
d'élasticité, avec une valeur proche de 1,2 pour t/d = 5 par exemple. Plus d'un grain est affecté par les
effets de taille lorsque le cobalt commence a se déformer plastiquement. Les effets de surface deviennent
moins prononcés lorsque la déformation augmente (o diminue jusqu'a 0,5), en accord avec les résultats
expérimentaux concernant I'écrouissage [17]. En corrélation,  prend alors sa valeur minimale, montrant
le fort effet adoucissant des surfaces pour les multicristaux.
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Figure 5 : (a) Evolution de la contrainte avec le rapport t/d pour diverses déformations plastiques et modéle
analytique composite correspondant (t = 500 um). En insert : section d'un échantillon plat rectangulaire de
traction avec les paramétres géométriques correspondants, d'apres Shin et ses collaborateurs [19]). (b)
Paramétres o et f en fonction de la déformation plastique pour un multicristal (t/d =5) et un polycristal (t/d
=18). [17]
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4 Conclusion
Les principaux résultats de cette étude peuvent étre synthétisés en deux points majeurs :

e L état de réception présente une microstructure biphasée, avec une phase CFC métastable, qui
se transforme en phase HC lors d’une déformation plastique sous un chargement de traction
uniaxiale.

e Ce matériau lorsqu’il est recuit, présente une forte sensibilité aux effets des tailles, avec la mise
en place d’un caractére multicristallin pour des échantillons avec moins de 14 grains dans
1I’épaisseur, et ce dés le début de la plasticité. La genése de ce comportement est la mise en place
d’un fort gradient de contrainte dans 1’épaisseur.
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