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ETUDE D E  L'ÉVOLUTION STRUCTURALE D'UN VERRE METALLIQUE 

Fe B Si C EN RELATION AVEC L'EFFET MAGNÉTOÉLASTIQUE ET 
83 14 1 , 5  1,5 

L'AMORTISSEMENT MAGNÉTOMÉCANIQUE 

F. Guyot, F. Fouquet e t  J .  Perez  

Groupe drEtudes d e  MétaZZurgie Physique e t  de Physique des Matériaux 
(LA  3411, INA de Lyon, Bât. 502, 20, Avenue A .  Einstein, 
69621 Yi Z leurbanne Cedex, Fzeance 

Résumé - Les variations de l ' e f f e t  AE e t  de l'amortissement magnétomécanique -- associees à l 'évolution structurale d'un verre métallique ferromagnétique Fe- 
B-Si-C ont é t é  étudiées. L'effet  AE négligeable dans l ' é t a t  brut d'hyper- 
trempe devient t r è s  important après relaxation structurale de l ' a l l i a g e  puis 
disparait  dès l'amorce de la c r i s t a l l i s a t ion .  

Abstract - The AE e f fec t  and magnetomechanical damping variations associated 
with the structural evolution of a Fe-B-Si-C ferromagnetic metallic glass have 
been studied. The aE effec t  negligible in the as-quenched s t a t e  becomes very 
important a f t e r  structural  relaxation and then disappears from the onset of 
the crys ta l l  ization. 

1 - INTRODUCTION 

Des mesures de pouvoir thermoélectrique ainsi que des expériences de diffraction e t  
de diffusion aux pe t i t s  angles des rayons X nous avaient permis de mettre en éviden- 
ce l e s  différentes étapes de l 'ëvolution structurale d'un verre Fe83 B14 Si1,cj C1,5 
hypertrempé depuis l ' é t a t  liquide /1/ : ( i )  relaxation structurale en phase vitreuse 
avec dist inction de deux processus (mise en ordre topologique puis mise en ordre 
chimique avec ségrégation des métalloldes) ; ( i i )  c r i s t a l l i s a t ion  primaire de f e r  a ; 
( i i i )  dévi t r i f ica t ion de l a  phase amorphe restante avec c r i s t a l l i s a t ion  concomitante 
de l a  phasestable de type Fe2B e t  des phases métastables de type O - Fe3 B e t  t - Fe3 
B qui tendent à se décomposer par 1 a sui t e  en Fe - a + Fe2 B .  

Les techniques de mesure de module d'Young e t  de frottement in tér ieur  n'ont é t é ,  à 
ce jour, que t r è s  peu ut i l i sées  pour l 'étude des verres métalliques / 2  - 6/ ; e l l e s  
sont pourtant susceptibles d'apporter des informations au niveau de l a  relaxation 
structurale notamment pour l e s  verres ferromagnétiques par l ' intermédiaire du cou- 
plage magnétoélas tique. 

Notre objectif  au cours de ce travail  a donc é t é  d'étudier les  variations du module 
élastique e t  du frottement in tér ieur  du verre métallique ferromagnétique Fe83 814 
Si1,5 C1,5 en l iaison avec nos résul ta ts  antérieurs sur l 'évolution structurale de 
ce verre /1 , 7/ .  

I I  - METHODE EXPERIMENTALE 

Les mesures de module d'Young e t  de frottement in tér ieur  on é t é  réalisées par l a  
méthode de l a  lame vibrante, l ' échant i l lon  étant  encastré à une extrémité e t  l ibre  
à l ' au t r e .  L'excitation e t  l a  dëtection du mouvement se font par voie électrosta-  
tique. Le système fonctionnant en boucle fermée, l 'éprouvette vibre sur u n  mode 
propre avec une amplitude maintenue constante (=  2.10-6). Le frottement in tér ieur  
e s t  obtenu à par t i r  du décrément logarithmique mesuré en décroissance l ib re  après 
coupure de l ' exci ta t ion .  Les dimensions des échantillons sont 0,03 x 1 , l  x 12 mm3, 
l a  fréquence de vibration e s t  alors de 150 Hz pour l e  mode fondamental e t  de 800 Hz 
pour l e  premier harmonique pour un  échantillon brut d'hypertrempe. Les mesures sont 
réalisables entre - 196 e t  + 430°C sous u n  vide de 10-3 Torr. 
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Figure 1 : Variat ions du module d'Young ( a )  e t  du frottement 
in t é r i eu r  ( b )  en fonction de l a  température du verre Fe83 014 
Si1  5 Cl 5 : bru t  d 'é laborat ion (courbes I ) ,  r e c u i t  145 mn à 300rC 
(co;rbes '~) ,  après chauffage à 400°C (courbes 3). 410°C (courbes 
4 )  e t  420% (courbes 5 )  - E o  valeur du module à 20°C pour l 'échan- 
t i l l o n  b ru t  d'hypertrernpe. 

I I I  - VARIATIOI4S DU FROTTEMENT INTERIEUR ET DU MODULE D'YOUNG EN FONCTION DE LA 
TENPERATURE POUR DIFFERENTS ETATS STRUCTURAUX 

Les résul ta ts  sont représentés par l e s  courbes des figures la e t  Ib. L'échantillon 
brut d'hypertrempe (courbes 1) présente une fa ib le  diminution du module d'Young e t  
du frottement in tér ieur  quand Ta température augmente depuis - 196°C jusqu'à 100°C ; 
on peut donc penser qu'un e f f e t  magnéto-élastique exis te ,  son amplitude restant  
toutefois faible.  

Les courbes 2 correspondent à u n  échantillon relaxé structuralement à 300°C mais 
toujours dans un é t a t  parfaitement vitreux. On constate alors par rapport aux 
courbes 1 une diminution de E de l 'ordre  de 35 % à - 196"C, l e  module augmentant en 
outre fortement e t  l e  frottement in tér ieur  diminuant (jusqu'à 200°C) quand l a  tem- 
pérature augmente. Ce comportement t radui t  1 'existence d'un e f fe t  magnéto-élastique 
A E  e t  d'un amortissement magnéto-mécanique d'autant plus importants que l a  tempara- 
ture e s t  basse. 

Les courbes 3 se rapportent à u n  échantillon dans lequel l a  c r i s t a l l i s a t ion  primaire 
de f e r  a a é t é  faiblement amorcée. On observe alors que l e  module présente un  mini- 
mum e t  l e  frottement in tér ieur  un  maximum aux environs de O°C, l a  valeur de E à 
- 196°C ayant fortement augmentée par rapport au cas précédent. 

Les courbes 4 e t  5 correspondent à une c r i s t a l l i s a t ion  primaire de f e r  a croissante 
mais n 'affectant  globalement qu'un faible volume de 1 'échantillon s i  1 'on s'en 
réfère à l a  diffraction X. On constate une augmentation progressive e t  importante 
du module, l a  valeur de E à - 196°C atteignant pour l a  courbe 5 l e  double de ce l le  
mesurée pour l a  courbe 2 ; parallèlement l e  frottement in tér ieur  diminue. Le minimum 
de module e t  l e  maximum de frottement in tér ieur  observés sur l e s  courbes 3, apparais- 
sent encore sur l e s  courbes 4 mais beaucoup moins marqués e t  décalés vers l e s  hautes 
températures ; i l s  disparaissent par contre complètement sur l e s  courbes 5. 

11 e s t  à noter que s i  1 'on poursuit l e s  traitements thermiques jusqu'à dévi t r i f ica-  
tion to ta le  de l ' a l l i a g e  l e  module d'Young n'augmente que de quelques pourcents 
supplémentaires ce qui parait  indiquer qu'une cr is ta l1  i sa t ion  t r è s  part iel  l e  du 
verre e s t  suffisante pour supprimer à l a  fo i s  l ' e f f e t  magnéto-élastique e t  l'anoma- 
l i e  de module entre é t a t s  vitreux e t  c r i s t a l l i n .  



IV - INTERPRETATION DES RESULTATS ET ANALYSE DES EFFETS MAGNETO-ELASTIQUES 

Nous avons pu constater (f igure 1 courbes 2) qu'un recui t  à 300°C du verre métal- 
lique étudié ent ra înai t  une chute importante du module d'Young que nous avons 
a t t r ibué  à un e f f e t  magnéto-élastique ( e f f e t  AE) ; une mesure du module à l a  tempé- 
rature ambiante en plaçant l 'échanti l lon dans l e  champ d'un aimant permanent nous a 
conduit à une valeur de E sensiblement égale à cel le  de l 'échanti l lon.  b r u t  confir- 
mant ainsi 1 'hypothèse de 1 ' e f f e t  A E .  

Dans un verre métal 1 ique ferromagnétique, en 1 'absence dl ani sotropie magnétocristal - 
l ine,  l e  seul obstacle au couplage magnéto-élastique e s t  constitué par l e s  contrain- 
t e s  internes. Ces contraintes sont importantes dans l ' é t a t  brut d'hypertrempe e t  
l ' e f f e t  AE e s t  négligeable (courbes 1 figure 1 ) .  Un recuit  à 300°C provoque une 
relaxation structurale e t  un  relachement des contraintes internes d'où l 'appari t ion 
d'un e f f e t  AE. 

L'augmentation continue de ce t  e f f e t  AE e t  de l'amortissement magnétomécanique qui 
l'accompagne lorsqu'on descend en température jusqu'à - 196"C, semble ê t r e  une 
caractérist ique distinguant l e s  verres métalliques des matériaux c r i s t a l l i n s  ferro- 
magnétiques te l  l e  nickel. Berry e t  Pri tchet  /8/ ont en e f f e t  observé l a  même dépen- 
dance en température sur  deux verres métalliques Fe-P-C e t  Fe-Ni-P-B recuits .  Cette 
augmentation continue de l ' e f f e t  AE ne peut ê t r e  que l a  conséquence directe de 
l'absence d'anisotropie magnétocristalline e t  de l'augmentation de l a  magnétostric- 
t ion à saturation lorsque l a  température décroit. Ceci e s t  en accord avec l e s  études 
de O'Handley e t  al /9/ sur l a  magnétostriction des verres Fe-B. L'apparition de 
cristaux de f e r  a au sein de l a  matrice amorphe jouant l e  rôle d'ancrages e t  de 
centres de contraintes va l imiter  le couplage magnétoélastique. Le maximum de f ro t -  
tement in tér ieur  observé (courbe 3 f ig .  lb)  peut alors s'expliquer par un désan- 
crage thermiquement activé des parois de Bloch. Lorsque l e  nombre e t  l a  t a i l l e  des 
cristaux de f e r  ci sont suffisants l e  désancrage devient impossible e t  l ' e f f e t  A E  
di sparai t . 
Conune pour l e s  matériaux c r i s t a l l in s ,  l ' e f f e t  A E  e t  l'amortissement magnétomécanique 
d'un verre métallique ferromagnétique peuvent avoir t r o i s  origines /IO/ : 
- relaxation par courants de Foucault macroscopiques 
- relaxation par courants de Foucault microscopiques 
- hystérésis magnétomécanique. 

Dans l ' é t a t  désaimanté ou l ' é t a t  saturé l a  composante relaxationnelle macroscopique 
e s t  nulle. Donc, dans notre cas n'interviennent que l e s  deux autres contributions. 
En outre l e s  processus de relaxation sont indépendants de 1 'amplitude de l a  défor- 
mation E e t  dépendent de l a  fréquence f tandis que l a  composante hystérétique e s t  
indépendante de f e t  dépend fortement de E s'annulant pour E = 0. 

La figure 2 montre les  variations de E e t  que 9-1 en fonction de l a  déformation 
pour deux fréquences différentes 130 Hz (2a) e t  800 Hz (2b). On constate que 
E e t  Q-l varient linéairement avec pour 2.10-6 < < 1 0 - ~  e t  qu'à plus 
basse ampli tude i 1 s tendent asymptotiquement vers une 1 imite qui doit  correspondre 
à l a  suppression de tout phénomène hystérétique. Nos résul ta ts  ( f i g .  1) ayant é t é  
obtenus pour cmax. 2.10-6 l a  contribution hystérétique ne peut qu'être faible.  

La valeur du frottement in tér ieur  mesuré à t r è s  fa ib le  déformation devrait donc 
correspondre au processus de relaxation par courants de Foucault microscopiques qui 
peut ê t r e  décr i t  par un spectre de relaxation (gk, vk) , ( k  = 1,2,3.. .) /IO/. 

La première fréquence du spectre étant  égale 6 : 
V 1  = avec d dimension 

2 ~ r  d2 
moyenne des domaines (en cm), P r é s i s t i v l t é  64cctrique (a.cm), Ur perméabilité 
réversible (u r  = dans 1 ' é t a t  désaimanté). 

A pa r t i r  des données expérimentales de 1 a 1 i t té ra ture  concernant l e s  al 1 iages 
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Figure 2 : Variation du module d'Young e t  du frottement intérieur en fonction de 
smax. pour un échantillon recu i t  à 300°C : ( a )  mesure réal isée sur le mode fondamen- 
tal de vibration (b)  mesure réa l i sée  sur l e  premier harmonique. 

Fe-B 1111 on obtient  v l  = 20 khz pour une t a i l l e  moyenne de domaine d = 300 u m  e t  
V1 = 2 MHz pour d = 30 um /7/. La fréquence v l  e s t  donc quel que s o i t  l e  cas t r è s  
supérieure à l a  fréquence de mesure, l e  module e s t  alors complètement relaxé e t  

Une estimation de Es par extrapolation à 20°C de l a  par t ie  de l a  courbe E = f(T) 
pour T > Tc nous a permis d'évaluer (ClD = 0,6. Dans l e  cas où d = 30 Mm on 

L n 
obtient alors 4-1 = 2.5.10-~ e t  pour d = 300 Pm Q - ~  2.5 1om3 171. Cette dernière 
valeur du frottement intérieur e s t  bien du même ordre de grandeur que ce l le  observée 
expérimentalement. Néanmoins s i  Q-1 correspond au processus de relaxation microsco- 
pique, i l  doit dépendre linéairement de l a  fréquence f  ; l a  comparaison des figures 
2a e t  2b montre que Q-1 e s t  loin d ' ê t r e  proportionnel à f .  On doit  alors conclure 
que l a  contribution du processus de relaxation par courants de Foucault microsco- 
piques au frottement in tér ieur  reste faible e t  i l  faut admettre comme Berry /IO/ que 
l e  frottement in tér ieur  à E = O  implique une autre contribution indépendante de l a  
fréquence e t  qui consti tuerait  une sorte de fond continu magnéto-mécanique. 

Enfin nous avons pu montrer /7/ qu'étant  donné 1 a  faible anisotropie d'origine 
structurale les  processus de rotation de l'aimantation dans l e s  domaines e t  de 
déplacement des parois doivent intervenir  simultanément avec pour conséquence un 
e f f e t  AE de grande ampli tude. 

V - APPLICATION A L'ETUDE DE LA RELAXATION STRUCTURALE 

L'apparition de l ' e f f e t  A E  étant  l i é  au relachement des contraintes internes e t  à l a  
relaxation structurale du verre nous avons étudié l a  cinétique de ce t te  relaxation 
en suivant l'évolution du module d'Young en fonction du temps pour t r o i s  tempéra- 
tures de recui t  250, 275 e t  300°C. Les vieiilissements sontréalisés in s i tu ,  chaque 
recui t  e s t  précédé d'une montée en température à 1 K/mn e t  suivi d'un refroidisse- 
mentrapide. Lemoduleestme~uréà20~C. Les résul ta ts  decet te  étude sont représentés 
sur l a  figure 3. Pour chaque température on peut dgfinir  un temps t s  à par t i r  auquel 
l a  valeur du module se s tabi l i se .  Le temps ts s u i t  une lo i  d' Arrhénius corne l e  
montre la figure 4. On a  également reporté sur ce t te  figure les  temps to qui corres- 
pondent au temps à p a r t i r  duquel l e  phénomène de mise en ordre chimique devient 
prépondérant par rapport au phénomène de mise en ordre topologique au cours de l a  
relaxation structurale ; ce temps to a é t é  déterminé par a i l l eu r s  171. On constate 
que l e s  droites correspondant respectivement à to e t  tS sont parallèles,  c 'es t -à-  
dire que l e s  énergies d '  activation apparentes sont identiques. 



Figure 3 : Cinétiques normalisées 
d'évolution du module d'Young du verre 
Fe83 Blq Si]  5 Cl 5 lors  de recu i t s  
isothermes à'250,'275 e t  300°C. 

La d iminut ion du module d'Young, 
associée à l ' e f f e t  A E  e s t  donc essen- 
t i e l l e m e n t  l i é e  à l a  r e l a x a t i o n  
s t r u c t u r a l e  topo1 ogique par  1  ' i n t e r -  
médiaire des con t ra in tes  in te rnes .  Par 
contre, l e  phénomène de mise en ordre 
chimique ne semble pas a f f e c t e r  l a  
va leur  du module d'Young. Notons en 
ou t re  que, pour un même échan t i l l on ,  
l a  va leur  s t a b i l i s é e  du module obtenue 
après t ra i tement  pour d i f f é r e n t e s  
températures e s t  d 'autant  p lus  f a i b l e  
que l a  température de r e c u i t  e s t  
élevée. On peut  donc en conclure que 
l ' e f f e t  AE dans l e  verre Fe83 B14 
Si  1,5 C1,5 " s t a b i l  isé l '  augmente avec 
l a  température du r e c u i t  de s t a b i l i s a -  
t i on ,  augmentation q u i  peut ê t r e  a t -  
t r i buée  à un niveau de con t ra in tes  
in te rnes  d 'au tan t  p lus  bas sue l e  

Figure 4 : Diagramme d'Arrhénius i l lus trant  la  dépen- r e c u i t  e s t  r é a l i s é '  à une température 
dance en température de ts  e t  t a .  p l u s  élevée. 

Par a i l l e u r s ,  nous avons cherché à 
savo i r  s i  l ' o n  pouvai t  passer ré -  
versiblement de l a  va leur  de E 
obtenue après s t a b i l i s a t i o n  à 300°C 
à c e l l e  obtenue après s t a b i l i s a t i o n  
à 275°C. Les r é s u l t a t s  sont montrés 
su r  l a  f i g u r e  5. On constate que l e  
r e c u i t  à 275°C consécut i f  à c e l u i  à 

------ 300°C n ' a  pour conséquence qu'une 
t r è s  f a i b l e  remontée du module 

0.8 dtYounp par  r a p p o ~ t  au niveau de 
i s t a b i l i s a t i o n  à 300°C, l a  remontée 
I rap ide qui  s'amorce à p a r t i r  de t c  

I I correspond à l ' a p p a r i t i o n  des pre-  
0.7 

10 ' ,103 tl; ;O4 t c m r  
miers c r i s t a l l i t e s  de f e r  a. 11 
semble donc aue l a  d iminut ion du 
niveau de s t a b i l i s a t i o n  du nodule 

Figure 5 : Variation du module d'Young en fonction du 
temps de traitement pour un échantillon recuit d'abord à quand on augmente l a  température de 
275°C ( a )  puis à 300°C (b) e t  de nouveau à 275Oc ( c ) .  r e c u i t  e s t  un phénomène essent ie l  - 

lement i r r é v e r s i b l e .  
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V I  - CONCLUSION 

Cette étude d'un verre méta l l i que  Fe83 B i 4  Si l ,5  C1,5 nous a permis de met t re  en 
évidence un e f f e t  magnétoélastique de grande ampli tude e t  un amortissement magnéto- 
mécanique fortement sensib les à l ' é t a t  s t r u c t u r a l  du matériau. Leur développement, 
accompagnant l a  r e l a x a t i o n  s t r u c t u r a l e  topologique, e s t  dû au relachement des 
con t ra in tes  in te rnes  q u i  dans l ' é t a t  b r u t  d'hypertrempe l i m i t e n t  l e  mouvement des 
paro is  e t  l a  r o t a t i o n  de 1 'a imantat ion des domaines. L'amorce de l a  c r i s t a l l i s a t i o n  
p r ima i re  de f e r  a e s t  s u f f i s a n t e  pour f a i r e  d i s p a r a î t r e  l ' e f f e t  AE e t  l a  p lus grande 
p a r t i e  de 1 'anomalie de module e n t r e  é t a t  v i t r e u x  e t  é t a t  c r i s t a l l i n .  

L 'analyse de l ' e f f e t  AE e t  de l 'amort issement  magnétomécanique nous a montré que : 
( i )  pour l e s  va leurs de l a  déformation considérées, l a  c o n t r i b u t i o n  hystérét ique e s t  
f a i b l e ,  ( i i )  l a  r e l a x a t i o n  par  courants de Foucault  ne s u f f i t  pas à exp l iquer  l e  
niveau de f ro t tement  i n t é r i e u r  à f a i b l e  déformation. Il f a u t  admettre l ' e x i s t e n c e  
d'une au t re  con t r ibu t ion ,  indépendante de l a  fréquence e t  cons t i tuan t  une sor te  de 
fond con t inu  magnétomécanique. 
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