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ETUDE DE L'EVOLUTION STRUCTURALE D'UN VERRE METALLIQUE
Fe83 B, Sil 5 G g EN RELATION AVEC L'EFFET MAGNETOELASTIQUE ET
L' AMORTISSEMENT MAGNETOMECANIQUE

F. Guyot, F. Fouquet et J. Perez

Groupe d'Etudes de Métallurgie Physique et de Physique des Matériaux
(LA 341), INSA de Lyom, Bat. 502, 20, Avenue A. Einstein,
69621 Villeurbanne Cedex, France

Résumé - Les variations de 1'effet AE et de 1'amortissement magnétomécanique
associées a 1’évolution structurale d'un verre métallique ferromagnétique Fe~
B-Si-C ont été étudiées. L'effet AE négligeable dans 1'état brut d'hyper-
trempe devient trés important aprés relaxation structurale de 1'alliage puis
disparait dés 1'amorce de Ta cristallisation.

Abstract - The AFE effect and magnetomechanical damping variations associated
with the structural evolution of a Fe-B-Si-C ferromagnetic metallic glass have
been studied. The AE effect negligible in the as-quenched state becomes very
important after structural relaxation and then disappears from the onset of
the crystaliization.

I - INTRODUCTIGN

Des mesures de pouvoir thermoélectrique ainsi que des expériences de diffraction et
de diffusion aux petits angles des rayons X nous avaient permis de mettre en éviden-
ce les différentes étapes de 1'évolution structurale d'un verre Fegy Big Si1,5 C1,5
hypertrempé depuis 1'&tat Tiquide /1/ : (i) relaxation structurale en phase vitreuse
avec distinction de deux processus (mise en ordre topologique puis mise en ordre
chimique avec ségrégation des métalloides) ; (ii) cristallisation primaire de fera;
(1) dévitrification de 1a phase amorphe restante avec cristallisation concomitante
de 1a phase stable de type FepB et des phases métastables de type 0 - Fe3 B et £ - Fe3
B qui tendent & se décomposer par la suite en Fe - ¢ + Fep B.

Les techniques de mesure de module d'Young et de frottement intérieur n'ont été, &
ce jour, que trés peu utilisées pour 1'Btude des verres métalliques /2 - 6/ ; elles
sont pourtant susceptibles d'apporter des informations au niveau de la relaxation
structurale notamment pour Tes verres ferromagnétiques par 1'intermédiaire du cou-
piage magnétoélastique.

Notre objectif au cours de ce travail a donc été d'é&tudier les variations du module
&lastique et du frottement intérieur du verre métallique ferromagnétique Feg3 Big
Si1,5 C1,5 en Tiaison avec nos résultats antérieurs sur 1'évolution structurale de
ce verre /1 , 7/.

IT - METHODE EXPERIMENTALE

Les mesures de module d'Young et -de frottement intérieur on &té réalisées par la
méthode de Ta Tame vibrante, 1'&chantillon &tant encastré & une extrémité et libre
d 1'autre. L'excitation et la détection du mouvement se font par voie électrosta-
tique. Le systéme fonctionnant en boucle fermée, 1'é@prouvette vibre sur un mode
propre avec une amplitude maintenue constante (= 2.10-6). Le frottement intérieur
est obtenu & partir du décrément logarithmique mesuré en décroissance libre aprés
coupure de 1'excitation. Les dimensions des é&chantillons sont 0,03 x 1,1 x 12 mm3,
la fréquence de vibration est alors de 150 Hz pour Te mode fondamental et de 800 Hz
pour e premier harmonique pour un échantillon brut d'hypertrempe. Les mesures sont
réalisables entre - 196 et + 430°C sous un vide de 10-3 Torr.
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0,6 Figure 1 : Variations du module d'Young {a) et du frottement
200 -100 0 100 200 300 400 Tntérieur (b) en fonction de la température du verre Feg3 Byg
Tee) Si1,5 C1,5 ¢ brut d'élaboration (courbes 1), recuit 145 mn & 300°C

(courbes 2), aprés chauffage & 400°C (courbes 3), 410°C (cogrbes
4) et 420°C (courbes 5) - Ep valeur du module & 20°C pour 1'échan-
titlon brut d’hyperirempe.

II1 - VARIATIONS DU FROTTEMENT INTERIEUR ET DU MODULE D'YOUNG EN FONCTION DE LA
TEMPERATURE POUR DIFFERENTS ETATS STRUCTURAUX

Les résultats sont représentés par les courbes des figures la et 1b. L'&chantillon
brut d'hypertrempe (courbes 1) présente une faible diminution du module d'Young et
du frottement intérieur quand la température augmente depuis - 196°C jusqu'a 100°C ;
on peut donc penser qu'un effet magnéto-élastique existe, son amplitude restant
toutefois faible.

Les courbes 2 correspondent & un échantillon relaxé structuralement & 300°C mais
toujours dans un état parfaitement vitreux. On constate alors par rapport aux
courbes 1 une diminution de E de T'ordre de 35 % & - 196°C, le module augmentant en
outre fortement et le frottement intérieur diminuant (jusqu'd 200°C) quand la tem-
pérature augmente. Ce comportement traduit 1'existence d'un effet magnéto-élastique
AE et d'un amortissement magnéto-mécanique d'autant plus importants que la tempara-
ture est basse.

Les courbes 3 se rapportent & un échantillon dans lequel la cristallisation primaire
de fer o a &té faiblement amorcée. On observe alors que le module présente un mini-
mum et le frottement intérieur un maximum aux environs de 0°C, la valeur de E &

~ 196°C ayant fortement augmentée par rapport au cas précédent.

Les courbes 4 et 5 correspondent & une cristallisation primaire de fer o croissante
mais n'affectant globalement qu'un faible volume de 1'échantillion si 1'on s'en
référe & 1a diffraction X. On constate une augmentation progressive et importante

du module, Ta valeur de E & ~ 196°C atteignant pour 1a courbe 5 le double de celle
mesurée pour la courbe 2 ; parallélement le frottement intérieur diminue. Le minimum
de module et le maximum de frottement intérieur observés sur les courbes 3, apparais-
sent encore sur les courbes 4 mais beaucoup moins marqués et décalés vers les hautes
températures ; ils disparaissent par contre complétement sur les courbes 5.

11 est & noter que si 1'on poursuit les traitements thermiques jusqu'a dévitrifica-
tion totale de 1'alliage le module d'Young n'augmente que de.quelques pourcents
supplémentaires ce qui parait indiquer qu’une cristallisation trés partielle du
verre est suffisante pour supprimer & la fois 1'effet magnéto-&lastique et 1'anoma-
Tie de module entre états vitreux et cristailin.
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IV - INTERPRETATION DES RESULTATS ET ANALYSE DES EFFETS MAGNETO-ELASTIQUES

Nous avons pu constater (figure 1 courbes 2) qu'un recuit & 300°C du verre métal-
Tique &tudié entrainait une chute importante du module d'Young que nous avons
attribué & un effet magnéto-élastique (effet AE) ; une mesure du module & la tempé-
rature ambiante en placant 1'échantillon dans le champ d'un aimant permanent nous a

conduit & une valeur de £ sensiblement égale & celle de 1'échantillon.brut confir-
mant ainsi 1'hypothése de 1'effet AE.

Dans un verre métallique ferromagnétique, en 1'absence d'anisotropie magnétocristal-
tine, le seul obstacle au couplage magnéto-élastique est constitué par les contrain-
tes internes. Ces contraintes sont importantes dans 1'état brut d'hypertrempe et
1'effet AE est négligeable (courbes 1 figure 1). Un recuit & 300°C provoque une
relaxation structurale et un relachement des contraintes internes d'ol 1'apparition
d'un effet AE.

L'augmentation continue de cet effet AE et de 1'amortissement magné&tomécanique qui
1*accompagne lorsqu'on descend en température jusqu'a - 196°C, semble &tre une
caractéristique distinguant les verres métalliques des matériaux cristallins ferro-
magnétiques tel le nickel. Berry et Pritchet /8/ ont en effet observé la méme dépen-
dance en température sur deux verres métalliques Fe-P-C et Fe-Ni-P-B recuits. Cette
augmentation continue de 1'effet AE ne peut &tre que la conséquence directe de
1'absence d'anisotropie magnétocristalline et de 1'augmentation de la magnétostric-
tion & saturation lorsque la température décroit. Ceci est en accord avec les études
de 0'Handley et al /9/ sur la magnétostriction des verres Fe-B. L'apparition de
cristaux de fer o au sein de l1a matrice amorphe jouant le rdle d'ancrages et de
centres de contraintes va limiter le couplage magnétoélastique. Le maximum de frot-
tement intérieur observé (courbe 3 fig. 1b) peut alors s'expliquer par un dé&san-
crage thermiquement activé des parois de Bloch. Lorsque le nombre et Ta taille des
cristaux de fer o sont suffisants le désancrage devient impossible et 1'effet AE
disparait.

Comme pour les matériaux cristallins, 1'effet AE et 1'amortissement magnétomé&canique
d'un verre métallique ferromagnétique peuvent avoir trois origines /10/ :

~ relaxation par courants de Foucault macroscopiques

~ relakation par courants de Foucault microscopiques

- hystérésis magnétomécanique.

Dans 1'état désaimanté ou 1'état saturé la composante relaxationnelle macroscopique
est nulle. Donc, dans notre cas n'interviennent que les deux autres contributions.
En outre les processus de relaxation sont indépendants de 1'amplitude de 1a défor-
mation € et dépendent de la fréquence f tandis que la composante hystérétique est
indépendante de f et dépend fortement de € s'annulant pour € = 0.

La figure 2 montre les variations de E et que Q-1 en fonction de la déformation ¢
pour deux fréquences différentes 130 Hz (2a) et 800 Hz (2b). On constate que
E et Q-1 varient Tinairement avec £yay, pour 2.10~6 < e .. < 1075 et qu'a plus
basse amplitude ils tendent asymptotiquement vers une limite qui doit correspondre
a la suppression de tout phénoméne hystérétique. Nos résultats (fig. 1) ayant éte
obtenus pour €pay. = 2.1076 la contribution hystérétique ne peut qu'étre faible.

max.

La valeur du frottement intérieur mesuré i trés faible déformation devrait donc
correspondre au processus de relaxation par courants de Foucault microscopiques qui
peut étre décrit par un spectre de relaxation (gk, Vk), (k = 1,2,3...) /10/.

9

La premiére fréquence du spectre étant &gale & : V, = 10" e
1 AU d?

moyenne des domaines (en cm), o résistivité &lectrigue (Q.Cm), wup perméabilité
réversible (w. = y, dans 1'état désaimanté).

avec d dimension

A partir des données expérimentales de Ta littérature concernant les alliages
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Figure 2 : Variation du module d'Young et du frottement intérieur en fonction de
€max. Pour un &chantillon recuit 3 300°C : (a) mesure r&alisée sur le mode fondamen-
tal de vibration (b) mesure réalisée sur le premier harmonique.

Fe-B /11/ on obtient Vi = 20 khz pour une taille moyenne de domaine d = 300 um et
V1 = 2 MHz pour d = 30 um /7/. La fréquence v] est donc quel que soit le cas trés
supérieure a la fréquence de mesure, le module est alors complétement relaxé et

.F

LE _ ¢ AE s ok i
Vi

E “E‘)R = ( £ )R

- AE, 6
et Q= (25, 5

Une estimation de Eg par extrapolation d 20°C de la partie de la courbe E = f(T)
pour T > T, nous a permis d'évaluer ( 3 )R ~ 0,6. Dans Te cas oll d = 30 um on

obtient alors Q-1 = 2,5.10~% et pour d = 300 wm Q-1 = 2.5 1073 /7/. Cette derniére
valeur du frottement intérieur est bien du méme ordre de grandeur que celle observée
expérimentalement. Néanmoins si Q~! correspond au processus de relaxation microsco-
pique, i1 doit dépendre linéairement de la fréquence f ; la comparaison des figures
2a et 2b montre que Q-1 est loin d'&tre proportionnel a f. On doit alers conclure

que 1a contribution du processus de relaxation par courants de Foucault microsco-
piques au frottement intérieur reste faible et il faut admettre comme Berry /10/ que
le frottement intérieur 3 € =0 implique une autre contribution indépendante de la
fréquence et qui constituerait une sorte de fond continu magnéto-mécanique.

Enfin nous avons pu montrer /7/ qu'étant donné la faible anisotropie d'origine
structurale les processus de rotation de 1'aimantation dans les domaines et de
déplacement des parois doivent intervenir simultanément avec pour conséquence un
effet AE de grande amplitude.

V - APPLICATION A L'ETUDE DE LA RELAXATION STRUCTURALE

L'apparition de 1'effet AE &tant 1ié au relachement des contraintes internes et a la
relaxation structurale du verre nous avons étudié la cintique de cette relaxation
en suivant -1'évolution du module d'Young en fonction du temps pour trois tempéra-
tures de recuit 250, 275 et 300°C. Les vieillissements sont réalisés in situ, chaque
recuit est précédé d'une montée en température & 1 K/mn et suivi d'un refroidisse-
ment rapide. Lemodule est mesuré a 20°C. Les résultats de cette &tude sont représentés
sur 1a figure 3. Pour chaque température on peut d&finir un temps ts & partir auquel
la valeur du module se stabilise. Le temps ts suit une loi d'Arrhénius comme le
montre la figure 4. On a &galement reporté sur cette figure les temps tp qui corres-
pondent au temps a partir duquel le phénoméne de mise en ordre chimique devient
prépondérant par rapport au phénoméne de mise en ordre topologique au cours de la
relaxation structurale ; ce temps ty a &té déterminé par ailleurs /7/. On constate
que Tes droites correspondant respectivement & ty et tg sont paralléles, c'est-a-
dire que les énergies d'activation apparentes sont identiques.
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Figure 3 : Cinétiques normalisées
d"évoTution du module d'Young du verre
Feg3 B4 Si3,5 C1,5 lors de recuits
isothermes & 250, 275 et 300°C.

La diminution du module d'Young,
associée a 1'effet AE est donc essen-
tiellement 1iée & 1a relaxation
structurale topologique par 1'inter-
médiaire des contraintes internes. Par
contre, le phénoméne de mise en ordre
chimique ne semble pas affecter la
valeur du module d'Young. Notons en
outre que, pour un méme échantillon,
la valeur stabilisée du module obtenue
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Figure 4 : Diagramme d'Arrhénius illustrant la dépen-
dance en température de ts et tg.

uf
N
w
0.9¢
@

|

0.8} |
[}

| .

| I

3 I

1 [
0.7 L ;);n y L, L L

1 102 10 102 100 tc 10% t(mn)

Figure 5 : Variation du module d'Young en fonction du
temps de traitement pour un échantilion recuit d'abord &
275°C (a) puis & 300°C (b) et de nouveau & 275°C (c).

aprés traitement pour différentes
températures est d'autant plus faible
que la température de recuit est
élevée. On peut donc en conclure que
1'effet AE dans le verre Feg3 Bygq
Si1,5 C1,5 "stabilisé" augmente avec
la température du recuit de stabilisa-
tion, augmentation qui peut étre at-
tribuée a un niveau de contraintes
internes d'autant plus bas que le
recuit est réalisé a une température
plus éievée.

Par ailleurs, nous avons cherché a
savoir si 1'on pouvait passer ré-
versiblement de 1a valeur de E
obtenue aprés stabilisation & 300°C
a celle obtenue aprés stabilisation
a 275°C. lLes résyltats sont montrés
sur la figure 5. On constate que le
recuit & 275°C consécutif a celui &
300°C n'a pour conséquence qu'une
trés faible remontée du module
d'Young par rapport au niveau de
stabilisation & 300°C, la remontée
rapide qui s'amorce & partir de t¢
correspond & 1'apparition des pre-
miers cristallites de fer a. Il
semble donc que la diminution du
niveau de stabilisation du module
quand on augmente 1a température de
recuit est un phénoméne essentiel-
Tement irréversibie.
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VI - CONCLUSION

Cette &tude d'un verre métallique Fegg Byg Si1,5 C1,5 nous a permis de mettre en
évidence un effet magnétoélastique de grande amplitude et un amortissement magnéto-
mécanique fortement sensibles & 1'état structural du matériau. Leur développement,
accompagnant la relaxation structurale topologique, est di au relachement des
contraintes internes qui dans 1'@&tat brut d'hypertrempe limitent le mouvement des
parois et la rotation de 1'aimantation des domaines. L'amorce de la cristallisation
primaire de fer o est suffisante pour faire disparaitre 1'effet AE et la plus grande
partie de 1'anomalie de module entre état vitreux et état cristailin.

L'analyse de 1'effet AE et de 1'amortissement magnétomécanique nous a montré que :
(i) pour les valeurs de la déformation considérées, la contribution hystérétique est
faible, (i1) la relaxation par courants de Foucault ne suffit pas & expliquer le
niveau de frottement intérieur & faible déformation. I1 faut admettre 1'existence
d'une autre contribution, indépendante de la fréquence et constituant une sorte .de
fond continu magnétomécanique.
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