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LE JOURNAL DE PHYSIQUE ET LE RADIUM TOME 23, oCTOBRE 1962, pAaGcE 807.

OBSERVATION AU MICROSCOPE ELECTRbNIQUE DES ZONES DE GUINIER-PRESTON

Par P. DESCHAMPS,
Service de Physique des Solides, Faculté des Sciences, Orsay.

Résumé. — Nous avons étudié en microscopie et diffraction électroniques le phénomeéne de
pré-précipitation dans un alliage aluminium-cuivre & 4 9 et notamment dans un alliage vieilli & la
température ordinaire. Les échantillons massifs, aprés avoir subi différents traitements thermiques,
ont été amincis électrolytiquement et observés directement par transmission.

11 a été possible de mettre en évidence les zones G.-P. I obtenues pour des vieillissements de
10 mois & 25 °C, de 15 jours & 75 °C et de 3 mois & 100 °C. Au point de vue de la dimension des
zones, ces travaux confirment les résultats obtenus dans les études faites & ’aide des rayons X.
De plus, nous avons observé que les zones G.-P. I donnaient les mémes phénomeénes de diffusion
sur les diagrammes électroniques que sur les diagrammes de rayons X.

Abstract. — Pre-precipitation phenomenon in an alloy of 4 % aluminium-copper was studied
by electron microscopy and electron diffraction, in particular in the alloy aged at room tempe-
rature. The bulk samples were thinned down electrolytically after different heattreatments and
observed directly by transmission.

It has been possible to observe the G.-P. I zones obtained after ageing for 10 months at 25 °C,
for 15 days at 75 °C and for three months at 100 °C. As regards the size of the zones, the results
obtained agree well with those obtained by X-ray diffraction. ~Moreover, it has been observed
that G.-P. I zones give the same phenomena of diffused scattering in both the electron diffrac-

tion and X-ray diffraction patterns.

Nous avons repris I'étude au microscope élec-
tronique du phénomeéne de pré-précipitation dans
Ialliage Al Cu & 4 %, en nous attachant notam-
ment au cas d’'un vieillissement & la température
ordinaire.

Il s’agissait d’'une part de reprendre au micro-
scope Siemens (tension d’accélération de 100 kV)
les études que Castaing et Lenoir [1] avaient faites
au microscope RCA (tension d’accélération 50 kV)
et de vérifier ainsi que I'aspect observé alors pour
un échantillon vieilli 24 h a 100 °C était bien di
aux zones G.-P. I et non & un film superficiel de
contamination comme l'ont affirmé plus tard
Nicholson, Thomas et Nutting [2] ; et d’autre part,
aucune étude n’ayant conduit a observation des
zones G.-P. I obtenues par vieillissement de l’al-
liage & la température ambiante pour laquelle le
durcissement structurel s’observe encore, de cher-
cher a mettre en ¢vidence la présence des zones
ou d’expliquer pourquoi il était impossible de les
voir au microscope électronique.

Nos échantillons ont subi les traitenents ther-
miques & I'état massif et ont été ensuite amincis
¢lectrolytiquemrent. Les couches minces ainsi p: 6-
parées ont 6té observées au microscope Siemens
type Emilskop I avec une tension accélératrice de
100 kV.

Nous avons effectué¢ notre poliscage électro-
lytique en cellule en employant la mréthocde de la
« fenétre ». Le bain de polissage avait la compo-
sition suivante : 20 9, d’acide perchlorique & 65 9,
et 80 9, d’alcool méthylique absolu. Ce bain était
refroidi & une température de — 10 °C par une
saumure ; nous avons en effet remarqué que le
polissage était meilleur dans ces conditions.

Nous avons utilisé ce bain de préférence au bain
Lenoir. En effet comme Lenoir I’a fait remarquer
lui-méme, ce bain donne un excellent polissage
macroscopique recommandé dans le cas d’un pré-
amincissement (polissage ionique par exemple),
mais présente l'inconvénient majeur de donner
souvent une importante couche d’oxyde super-
ficielle qui ne disparait pas entiérement par disso-
lution dans un bain désoxydant.

Résultats obtenus pour diverses températures de
vieillissement, — ALLIAGE BRUT DE TREMPE. — La
figure 1 montre une région d’une couche mince
d’AlCu & 4 % brut de trempe. Nous pouvons
observer sur celui-ci des dislocations en hélice’et des
boucles de dislocations.

Fic. 1, — Al Cu a 4 9 trempé.
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ALLIAGE VIEILLI A UNE TEMPERATURE DE 200 °C.
— La figure 2 montre la présence de la phase 6.
On observe sur le fond du cliché des taches qui ne
sont autres que des précipités paralléles a la sur-
face de I’échantillon, c¢’est-a-dire en épitaxie sur

Fie. 2. — Al Cu & 4 9, vieilli 17 heures a 200 °C.

les plans (001). Castaing et Lenoir ne pouvaient pas
observer ces précipités paralleles au plan (001)
étant donné que leur échantillon était extrémement
aminci du fait de la faible tension d’accélération
(50 kV). Cependant ces auteurs en faisant un trai-
tement & 200 °C sur la couche aprés amincissement,
observaient alors ces précipités.

ALLIAGE VIEILLI A UNE TEMPERATURE DE 150 °C.
— La phase 6” apparait pour un vieillissement &
150 °C (fig. 3). Nous pouvons observer que les
précipités dont la longueur varie de 15 a 18 my sont
paralléles aux directions [100] et [010] du cristal.

Fi16. 8. — Al Cu & & 9, vieilli 46 heures & 150 °C.
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Ces directions ont été repérées a4 l'aide du dia-
gramme de diffraction de cette plage (fig. 4). Sur
ce diagramme orienté (001) nous pouvons remar-
quer que les trainées de diffusion présentent trois
maximums situés & 1/4, 1/2, 3/4, résultats qui
confirment ceux obtenus aux rayons X [3]. D’autre
part nous pouvons observer au centre des carrés
formés par les spots de diffraction de la matrice
aluminium un spot supplémentaire. Celui-ci n’est
autre que Vintersection d’une trainée de diffusion

allant du nceud 111 au noeud 111 par le plan (001)
du réseau réciproque.

Cette interprétation est appuyée par le fait que
le diametre de ce spot correspond exactement a la
largeur des trainées de diffusion.

Si nous prolongeons le temps de vieillissement
jusqu’a 240 h par exemple, nous observons que les
maximums secondaires deviennent plus intenses et
moins allongés sans donner malgré tout de véri-
tables spots de surstructure, comme on peut le
voir sur la figure 6. Notons toujours la présence du
spot supplémentaire qui a été mentionné plus haut
et dont la encore le diameétre correspond a la
largeur des trainées de diffusion. La figure 5 montre
la micrographie correspondant au diagramme de
diffraction de la figure 6. Sur celle-ci les précipités
ont une longueur qui atteint 50 & 60 my.

ALLIAGE VIEILLI PENDANT 3 MoIs A 100 °C. —
Les précipités sont paralléles aux directions [100]
et [010] et leur longueur est voisine de 10 mu
(fig. 7), nous sommes donc certains d’étre en pré-
sence des zones G.-P. I d’autant plus que le dia-
gramme de diffraction (fig. 8) de la plage dela
figure 7 présente les trainées de diffusion caracté-
ristique des zones G.-P. I.

ALLIAGE VIEILLI PENDANT 15 JoUuRs A 75 °C. —
La figure 9 présente un aspect similaire a la

Fi1e. 4. — Diagramme de diffraction
correspondant & la plage de la figure 3.
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. s 0 wiaill s Fie. 6. — Diagramme de diffraction
Fie. 5. Al Cu & & 9% vieilli 240 heures a 150 °C. correspondant a la plage de la figure 5.

. - . F1c. 8. — Diagramme de diffraction
Fie. 7.— Al Cu 4 & 9, vieilli 3 mois & 100 °C. correspondant agla plage de la figure 7. g

_ 3 o/ vieilli : 5 o Fie. 10. — Diagramme de diffraction
Fre. 9. — Al Cu a & 9 vieilli 15 jours & 75 °C, correspondant 2 la plage de la figure 9,
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figure 7, les précipités sont toujours paralléles aux
directions [001] et [010] mais leur longueur est plus
petite (7 & 8 mp). Remarquons aussi que le con-
traste des zones est semblable & celui des zones
obtenues par vieillissement & 100 °C.

Le diagramme de diffraction (fig. 10) de la plage
qui correspond. & la figure 9 présente le méme
aspect que le diagramme de I’échantillon vieilli
3 mois a4 100 °C, mais nous devons remarquer que
les trainées de diffusion sont plus larges et que
trois spots suplémentaires sont présents dans
chaque carré formé par les spots de diffraction de
la matrice aluminium. I’un de ces spots est situé au
centre du carré ; les deux autres sont situés sur un
cercle centré sur le spot 000 et passant par le
spot 200 et ont approximativement les coordonnées
(1/2, 5/6) et (5/6, 1/2). L’origine du spot central
est la méme que dans le cas des diagrammes
a 150 °C (intersection d’une trainée de diffusion

allant du nceud 111 au neeud 111 avec le plan (001)
du réseau réciproque).

Les deux autres spots supplémentaires ont une
origine qui reste obscure. Il semble cependant que
celle-ci ne doit pas étre cherchée dans un effet de
surface di1 4 la contamination comme l'ont affirmé
Thomas, Nicholson et Nutting [2]. On ne com-
prend pas trés bien pourquoi la contamination
donnerait des spots et pourquoi cet effet ne serait
observable que pour un alliage Al Cu a 4 9, vieilli
4 une température telle qu’elle permette la préci-
pitation des zones G.-P. I. Il nous faut signaler
aussi que dans un méme échantillon des régions
différentes donnent ou ne donnent pas ces spots
sur les diagrammes.

ALLIAGE VIEILLI PENDANT 10 mors A 25 °C, —
La figure 11 montre une région de cet échantillon.
L’aspect change totalement par rapport aux autres
clichés. Les précipités sont beaucoup plus petits
(5 & 6 mp) et nettement moins contrastés.

Fic. 11. — Al Cu & & %, vieilli 10 mois a 25 °C,
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Cependant nous sommes encore certains d’étre
en présence de zones G.-P. I étant donné que ces
précipités sont paralléles aux directions [100] et
[010] et que leurs espacements sont voisins de ceux
trouvés auxrayons X.

Cette différence de contraste nous incite & penser
que dans ce cas de vieillissement a la température
ordinaire il y a une distorsion moins importante de
Ja matrice aluminium. I’aspect de notre figure
ressemble beaucoup a celui qu’avaient obtenu
Castaing et Lenoir pour un alliage vieilli 24 h
4 100 oC. En effet ces auteurs ont travaillé avec un
microscope RCA dont le pouvoir de résolution
était treés inférieur & celui des microscopes modernes
et disposaient donc d’un contraste plus faible &
petite échelle ; de plus signalons que la tension
d’accélération de 50 kV les obligeait a observer des
échantillons extrémement amincis et que par consé-
quent le contraste de Bragg en était diminué. C’est
pour ces raisons qu’ils ont dii observer un échan-
tillon dont les conditions de précipitation étaient
telles qu’elles auraient donné un contraste impor-
tant pour un microscope a trés haut pouvoir de
résolution.

La figure 12 montre le diagramme de diffraction
delaplage dela figure 11. Nous observons toujours
les trois spots supplémentaires dont deux sont
situés sur un cercle centré sur le spot 000 et passant
par le spot 200 ; ce cercle de diffraction est visible
sur la figure mais son origine est aussi inexplicable
pour 'instant.

D’autre part les trainées de diffusion sont plus
larges. Si nous appelons ¢ la largeur angulaire des
trainées et [ le diamétre des zones d’apres les tra-
vaux faits aux rayons X [4], nous avons :

v = AJl

Nous avons mesuré sur chaque diagramme la
largeur angulaire des trainées de diffusion et nous

Fic. 12. — Diagramme de diffraction
correspondant & la plage de la figure 11,
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en avons déduit le diameétre des zones. Sur le tableau les valeurs ainsi calculées sont comparées

aux valeurs mesurées sur les clichés.

TEMPERATURE

DE VIEILLISSEMENT DE LA TRAINEE

10 mois & 25 °C 6,4 10—* rad.
15 jours & 75 °G 4,6 10—* rad.
3 mois & 100 °C 3 10—* rad.

Nous pouvons donc constater que les deux mé-
thodes d’estimation de longueur des zones sont en
plein accord aux erreurs de mesure prés. En effet la
précision de mesure sur nos clichés n’excéde pas
15 9, étant donné qu’il est difficile de faire une
mesure & mieux que 10 A prés.

Ce travail a permis de mettre en évidence, pour
la premiére fois & notre eonnaissance, la présence
des zones G.-P. I pour un alliage AlCu a 4 9,
vieilli 10 mois a 25 °C. Ainsi nous avons
une preuve supplémentaire de I’existence de ces
zones qui sont responsables du durcissement
structural.

LARGEUR ANGULAIRE

DIAMETRE DE LA DIAMETRE DE LA
ZONE CALCULE ZONE MESURE

5 my 5a 6mu
8 my. 74 8 mu
12 mp. 10 &4 12 mp

D’autre part nous avons pu vérifier que 'aspect
de la figure de I’échantillon vieilli 24 h & 100 °C
publié par Castaing et Lenoir était bien dii aux
zones G.-P. I, et non pas a dela contamination.

De plus, nous avons pu constater que les dia-
grammes de microdiffraction électronique don-
naient des résultats qui concordent bien dens I'en-
semble avec ceux que permettent d’obtenir les dia-
grammes de diffraction de rayons X, notamment
dans le cas de la phase 0”.

Nous remercions vivement le Professeur Ray-
mond Castaing qui nous a constamment conseillé
et encouragé dans nos recherches.
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