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FLUAGE DES PHASES g ET ' DUN ALLIAGE Cu-Zn EQUIATOMIQUE.
INFLUENCE DE L’ORDRE

P. DELOBELLE, P. DRUOT, A. MERMET et C. QYTANA

Laboratoire de Mécanique Appliquée (*), Faculté des Sciences, 25030 Besangon Cedex, France

(Regu le 16 juin 1978, révisé le 1¢T septembre 1978, accepté le 15 septembre 1978)

Résumé. — On étudie le fluage des phases polycristallines ordonnée (B) et désordonnée (f)
d’un alliage équiatomique Cu-Zn. On mesure 1’évolution du module G avec la température et 1’on

. . . . & kT a\" . ]
cherche a vérifier I’équation semi-empirique de Dorn sls) Gh = A(@ . Cette équation est calculée

pour les différents coefficients de diffusion plausibles pour les solutions solides concentrées et res-
pectivement pour les deux structures. On montre que n ~ 3 et 4 ~ 1 pour les deux phases et que
I'ordre n’intervient sur la vitesse de fluage stationnaire & que par 'intermédiaire des coefficients de

é
ls)_GB obtenue

pour la température critique T, doit disparaitre si I’on tient compte de la contrainte interne o; qui
présente une discontinuité pour 7.

diffusion D, du facteur thermodynamique ¢ et du module G. La brusque variation de

Abstract. — Creep of the ordered () and disordered (f) polycristalline phases of an equiatomic
CuZn alloy is studied. One measures the evolution of the G modulus with temperature and an attempt
. . .. . &KT " .
is made to check the semi-empirical Dorn’s equation ED_GE =4 (% . The first member of this
equation is calculated for the different possible diffusion coefficients for concentrated solid solutions
for both # and B’ structures. It is shown that n ~ 3 and 4 ~ 1 for the two phases and that the cris-

tallographic order acts on steady creep rate but through the diffusion coefficients D, the thermody-

namic factor ¢ and the modulus G. The suden increase of

é kT
DGb

when temperature goes through T,

would vanish if the discontinuity in o; at T, is taken into account.

1. Introduction. — Les ordres a longue et a courte
distance jouent un réle important sur les propriétés
mécaniques des matériaux et les laitons ' et f ont
souvent servi de support a ’étude de ces phénomenes
[1-4], en particulier en ce qui concerne le fluage a
haute température (7/T¢ = 0,5) [5-9]. Dans le cas
du fluage de la phase ordonnée f’ du laiton B, il est
généralement admis que le glissement des super-
dislocations geére le mécanisme de déformation, cepen-
dant, Brown et Lenton [6] ont proposé une explication
des résultats qu’ils ont obtenus sur des monocristaux
en supposant que la montée des superdislocations
impose la cinétique de la séquence glissement-montée.
IIs trouvent alors que I'on intégre les effets de 'ordre
lorsque I’on tient compte des variations du coefficient
de diffusion moyen du cuivre et du zinc dans I’alliage
et de celles du module de Coulomb G avec la tempé-

(*) Associé au C.N.R.S.

rature. Seul, un saut de 'ordre de huit subsiste pour
la température critique 7, qui est interprété comme
étant di a la différence entre les vitesses de montée
des dislocations dans les deux types de structure.

Dans le présent travail, nous nous proposons de
reprendre cette étude dans le cas des polycristaux
avec une gamme de température et de contrainte -
rationalisée ¢/G plus grande pour essayer de préciser
I'influence de 'ordre sur le fluage. Pour ce faire, on
utilisera 1’équation de Dorn :

& kT (yF > (o‘)"

—_—=APl=]l=] .

DGb Gb) \G

Dans cette équation, 4 est une constante, n, kT

et b ont leur signification habituelle, D est un coeffi-
cient de diffusion dont la détermination sera discutée
plus loin. Enfin, la fonction @ tient compte du role
que peut jouer I'énergie de faute d’empilement sur
la vitesse.
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Dans le cas des alliages ordonnés, elle est 4 rem-
placer par une fonction @(S) ou S est le degré d’ordre
a longue distance. Il est également possible que n
soit une fonction de S.

2. Procédure expérimentale. — Les éprouvettes uti-
lisées ont été usinées dans des barres obtenues par
filage a chaud de lingots dont la composition pondé-
rale est la suivante : Cu 51,8 9, Zn 48,9 9, Si < 0,01,
Fe < 0,001, absence de tout autre élément.

Afin d’homogénéiser la structure obtenue aprés
filage et usinage un recuit de 15H a 560 °C sous
argon, suivi d’un refroidissement lent a été réalisé.

Les essais de fluage ont été effectués, en général,
jusqu’a rupture de I’éprouvette (diamétre 4 mm pour
une longueur utile de 25 mm) sur une machine type
Andrade a contrainte constante dont I’ensemble
thermique est regulé & + 0,5 °C [13]. Les trés faibles
vitesses de fluage et les variations de déformation
lors de décrément de contrainte ont ét¢é mesurées a
l'aide d’un transformateur linéaire différentiel.

La connaissance des variations du module G avec
la température est un parameétre important dans
lanalyse. du fluage. Dans la présente étude, il a été
mesuré en dynamique par 'intermédiaire d’une éprou-
vette soumise a des vibrations forcées [14].

3. Résultats expérimentaux. — 3.1 MESURE DU
MODULE DE CourLoMB G. — La figure 1 donne les
résultats de la mesure de G en dynamique autour de
la fréquence de 250 Hz (G est calculé a partir de la
fréquence de résonance f, selon la loi reportée sur
cette figure). Cette valeur relativement élevée de la
fréquence a été choisie pour permettre une mesure
de G non relaxé. G décroit faiblement jusqu’a 300 °C,
puis a partir de celle-ci, dG/dT croit en valeur absolue
beaucoup plus rapidement jusqu’a 550 °C, donc
85 °C au-dessus de la température critique.
(T, = 465 °C pour cet alliage.) On ne note aucune
variation brutale autour de T,. L’allure générale de
la courbe est explicable par ’existence d’une transi-
tion se produisant progressivement entre 300 et

f(1:) fréquence de résonance G(107Num
__________ —
| 300 T 3267
\,\'
\-..\
~
AN
\o
2.2 ™
| 250 G-3,6310°f S 2269
\\\
1200 1452
TC
100 200 300 400 500 TfC

F1G. 1. — Variation du module de Coulomb G avec la température.

[Dependance of the Coulomb Modulus G with temperature.]

540 °C, c’est-a-dire par la transformation ordre-
désordre dans laquelle serait incluse la variation de
Pordre a courte distance (qui intervient jusqu’a
540 °C). Les variations obtenues sont cohérentes avec
celles rapportées par Brown et al. [6] pour G[111]-
(110) dans les monocristaux, mais évidemment, nos
valeurs sont plus élevées puisque relatives a des
polycristaux.

3.2 INFLUENCE DE LA TEMPERATURE. — Nous pré-
senterons ici, ainsi que dans les paragraphes 2 et 3,
que les résultats relatifs a la phase #’, ceux de la
phase désordonnée f étant partiellement publiés par
ailleurs [8, 9]. Nous nous en servirons ultérieurement.

Les courbes de fluage ¢ = f(¢) obtenues présentent
un fluage primaire de faible amplitude (¢ ~ 1072 &
350 °C) dont la durée décroit avec la température et
la contrainte mais possédent un domaine stationnaire
important, d’ou la détermination aisée de &,=de/dr.

A partir des mesures de & en fonction de la tem-
pérature T & contrainte constante o, il est possible
de construire les diagrammes d’Arrhénius
Iné = f(1/T) ¢ pour différents . Ceci est réalisé
sur la figure 2 pour 320 < T < 473 °C et
0,2 < ¢ <2 x 10" N/m?. La premiére constatation
est la trés forte concavité des courbes obtenues prés
du point critique, celle-ci s’estompant lorsqu’on s’en

ikel]

470 450 430 410 390 370 350

AL I I T I I I

.
T \
16 CL 14> 15 16 109T(K' S

Fi1G. 2. — Diagramme d’Arrhénius In é, = f(1/T), pour T < T,
et pour différentes contraintes.

[Arrhénius diagram In ¢, = f(1/T), for T < T, and for different
stresses. ]



FLUAGE DU CuZn EQUIATOMIQUE 869

éloigne. La valeur moyenne de 1’énergie d’activation
obtenue pour les températures suffisamment éloignées
du point critique est de 'ordre de 1,7eV que I'on
peut comparer grossiérement a celle qui est donnée
pour la diffusion du cuivre dans le laiton ' [15].

3.3 INFLUENCE DE LA CONTRAINTE RATIONALISEE
0/G. — La figure 3 sur laquelle sont reportés des
isothermes de In (¢/G) en fonction de In & permet
de déterminer le coefficient de sensibilité de la vitesse
de fluage a la contrainte rationalisée

( d1n &, )
"= e,
On trouve n voisin de 3,4 dans toute la plage de
température utilisée, sauf a faibles température et
contrainte. Chaque point expérimental de cette figure
correspond 4 une éprouvette différente, mais nous
avons vérifi¢ que I'on obtient les mémes résultats
par incréments successifs de contrainte appliquée sur
une méme éprouvette.

Il faut noter que dans le cas de solutions solides,
on observe que » diminue de 5 a 3 lorsque la teneur
en soluté augmente. Cependant, » remonte de 3 4 5

Ing, " AR

‘473°C
|4
/ /461 _

/ A52

--16 -
-9 -8 -7 Lnlc/G)

i 1 1

F1G. 3. — Détermination du paramétre n i l'aide du diagramme

Ing = f Qn% r pour la phase f’ partiellement ordonnée.

[Determination of the parameter » from the curvesIn é, = f In g T
T

for the partly ordered B’ phase.]
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dans le cas de I’alliage Pb-In lorsque la teneur est de
50 9% atomique. Pour l'alliage Ag-Mg ordonné, on
trouve n compris entre 5 et 7 [17].

3.4 MESURE DES CONTRAINTES INTERNES MOYENNES.
Pour préciser certains points de I’analyse qui sera
exposée plus loin, nous avons réalisé quelques essais
de mesure de contrainte interne o; selon la méthode
proposée par Nix [10].

Pour la phase f§, les mesures sont incertaines car
la vitesse de fluage instantanée apres décrément de
contrainte Ao est nulle sur une plage importante de
Ac et ne devient que faiblement négative pour les
valeurs importantes de Ag. Selon 'analyse de Nix,
cela tend a montrer que la contrainte interne est
faible (typiquement de I'ordre de 2 x 107° N/m?,
voire nulle) quelles que soient la température et la
contrainte.

Dans ce cas,

dln g

Ce résultat est commun a de nombreuses phases f
[9, 14, 18].

Pour la phase f', les difficultés précédemment
mentionnées subsistent, mais il est possible tout de
méme de mettre en évidence une vitesse négative
conduisant a une valeur de la contrainte interne non
nulle de lordre de 12 x 107° N/m? pour
02 < 6 <1 x 107 N/m? Cette valeur est assez
imprécise mais montre que pour cette phase, il existe
un g; non nul, contrairement a la phase désordonnée
et ceci se manifestant brusquement & 7, [9]. Dans
ce cas, n' est trés 1égérement inférieur a n.

3.5 VERIFICATION DE L’EQUATION DE DORN. — Il
est maintenant possible d’utiliser I’équation de
Dorn [19]. 1l reste cependant & connaitre le coeffi-
cient D dont le choix pose certains problémes dans
le cas des solutions solides concentrées.

En effet, sur ce dernier point, il existe quelques
travaux théoriques mais il en ressort qu’il subsiste
une grande latitude quant au choix du coefficient de
diffusion pour ces solutions concentrées. Pour Brébec
et Poirier [11], si I’alliage reste homogene, on doit avoir

D' = ¢(n, D7 + n, Dy) (1)
et

D} D ) )

D=og—"aZb
“’(n,,D: + n, Dy

dans le cas ol un régime stationnaire entre les flux
des deux espéces s’établit. Pour Nix et al. [12], si la
montée des dislocations contrdle le fluage, on doit
avoir
* *
p-—DiDr 3)
nb D : + na D IT

58
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(formule déja rapportée par Weertman [20] et Burton,
Bastow [21] et identique & (2) au coefficient ¢ pres),
alors que le coefficient d’interdiffusion

D = ¢(m, D} + n, Df) 4)

est a prendre en compte si le glissement contrdle le

fluage. Dans toutes ces formules, ¢ est le facteur
dln

n 7y,
dlnn
vité de I’élément i dans la solution , na et n, les frac-

thermodynamique (¢ = {1 + avec v, l'acti-

tions atomiques des constitvants de I'alliage et D},
D} respectivement leur coefficient d’autodiffusion
dans l'alliage. Il est trés difficile, pour une solution
fortement concentrée, de choisir d’'un point de vue
purement théorique I'un de ces quatre coefficients,
a notre connaissance, I'indétermination n’a été levée
expérimentalement que pour la phase § de I'alliage

Ag.7Zn équiatomique et montre que D ou D est
utilisable [22]. On peut noter que pour les solutions
équiatomiques (type f par exemple) on a D' = D.

Dans le présent travail, nous avons alors calculé
les trois cas possibles & 'aide de D%, et D&, reportés
par Kuper et al. [15], les valeurs du facteur thermo-
dynamique ¢ étant données par Ugaste et al. [23].

3.5.1 Cas de la phase B désordonnée. — Avec les
trois expressions différentes de D, 4 et n ont été

T T g

L .sll(T)
DGb

i BDésordonne /
--23 L P 7
__@ 21'4 ’,‘,A /
= A
—3D 0,85 L

---- 19 34 | 2,6 2

lUllUI

555
539
a (525
+ 505 -
o 1490
486
482
478
473 7

F1G. 4. — Vérification de 1’¢quation de Dorn pour la phase f
désordonnée.

[Verification of the Dorn equation for the desordered B phase.]

déterminés sur la figure 4 en tragant les diagrammes

Eg kT B . = —_
lnm en fonction de In (6/G). D est déduit de D
simplement par une translation de ¢ = 2,6;

Q,=— (‘5 ]“] "’) étant négligeable (Q, = —0,05¢V) [23}
°¥T

La droite rapportée par Dorn et al. [19] d’aprés les
travaux de Brown et Lenton sur les monocristaux
pour les faibles (6/G) [6] a été également tracée sur
cette figure. La dispersion obtenue pour les trés
faibles contraintes dans le cas des polycristaux est
due a la présence des joints de grains qui jouent le
role de court-circuit de diffusion, ce qui conduit a
une faible valeur de I’énergie d’activation [9].

Dans les trois cas n = 3,25 et 0,85 < 4 < 2,4, ce
qui confirme assez bien les résultats de Dorn et al. [19].
Nous discuterons de ces valeurs dans le paragraphe 4.

3.5.2 Cas de la phase B’ partiellement ordonnée. —
Des représentations analogues aux précédentes (3.5.1)
ont été réalisées sur la figure 5 pour la phase ordonnée.
Pour plus de clarté, seuls les points relatifs aux coeffi-
cients D et D ont été reportés. On situe également la

droite D ainsi que celle calculée a partir des résultats
obtenus sur des monocristaux [6, 19]. _

Il faut noter que pour le calcul de D et D, il est
nécessaire de tenir compte des variations de ¢ avec

L | | T
Ln<esk T)

DGb
L LB’ ordonné

/
| -23 _ A 0’4-
—(Dg 306
. —@D l 0,22
—3D 018 A/
L -25 ----{19]1 30 | 0,005 y

€ < + B 0O * - ¢ x > o0 a

-8 Ln{o/o)

FiG. 5. — Vérification de I’¢quation de Dorn pour la phase f'.

[Verification of the Dorn equation for the f’ phase.]
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la température car Q, = — 0,5 eV [23]. Compte
tenu de la dispersion obtenue, il est difficile de donner
an et A des valeurs tres précises. Toutefois, on trouve
n~33et 0,18 <4 <0,6, valeurs que nous dis-
cuterons dans le paragraphe 4. La valeur de »n ainsi
que la plus grande dispersion obtenue aux faibles
contraintes sont en accord avec le tracé du réseau
de la figure 3.

4. Interprétation : influence du degré d’ordre S.
Pour mieux visualiser I’éventuelle influence de I'ordre,
nous avons tracé simultanément sur la figure 6 1’évo-

: . & kT : \
lution du paramétre lnm en fonction de 1/T a

(0/G) constant pour les trois coefficients de diffusion
et les variations du parameétre d’ordre S mesuré par
diffraction neutronique et qui confirment les résultats
obtenus par R.X. [24].

& kT

Au-dessusde T, (T > 480°C), le paramétre M =DGh

est indépendant de la température (exception faite
pour les trés faibles contraintes pour les raisons
citées précédemment) quel que soit le coefficient de

L ﬂ) 4713 4 312 343 321 IC
Gb

| .23 d,‘"\ =

“s0meQesOn =n = eas

iy
g A h a

27

L-28

.29

1

| S
0,8

-

- 06

- 0,4

R

F1G. 6. — Evolution du paramétre In

1

3
107/T(K
1|3 114 1,15 1,'6 1,'7

& kT
DGb
Influence de I’ordre. Evolution du paramétre d’ordre S avec 1/T.

en fonction de 1/T.

& kT
DGb
variation of the order parameter S with 1/7.]

[Variations of the parameter In versus 1/T. Influence of order

diffusion choisi. A ce sujet, la dispersion étant iden-
tique quel que soit D, seules les valeurs de 4 pou-
vaient aider a lever l'indétermination quant a ce
choix. Stocker et Ashby [25] notent que I’équation
de Dorn n’a de base physique que si 4 est de I'ordre
de 1. En effet, ils ont montré par compilation de
résultats expérimentaux que l'on doit avoir
n = 3,0 + 0,31log,, A, ce qui implique n = 3 pour
A = 1. Selon eux, des valeurs de 4 = 10° et n = 5
par exemple, signifient que la relation de Dorn n’in-
tégre pas certains parameétres physiques, en général
un terme dépendant de I’énergie de faute d’empile-
ment, et qui pourrait étre dans notre cas un facteur
tenant compte du degré d’ordre a longue et courte
distance. Si 'on note que In M varie de — 22 a
— 33 et que les valeurs de 4 calculées sont tres
voisines de I'unité, on montre que dans ce cas il
n’est pas possible de lever expérimentalement l'in-
détermination quant au choix de D et que l'ordre a
courte distance présent jusqu’a 540 °C [26] ne joue
qu’un rdle trés faible voire nul sur le fluage.

Pour T < T, (320 < T < 440 °C), alors que le
paramétre d’ordre S varie de 0,5 a 0,9, In M est
constant a la dispersion prés (d’autant plus grande
pour les faibles 6/G) pour D et D. La faible décrois-
sance de In M avec la température obtenue avec le
coefficient D est imputable au terme Q,- Les valeurs
de A4 sont légérement inférieures a l'unité et sont
discutées dans Ialinéa suivant, mais d’ores et déja,
on peut affirmer que si on prend 'un des deux coef-
ficients de diffusion dans lesquels intervient le facteur
thermodynamique, le paramétre M ne dépend pas,
ou trés peu, de I'ordre a longue distance, du moins
pour 0,5 < S < 09.

Ces deux conclusions confirment celles de Brown
et Lenton [6].

Au voisinage de 7, (440 < T < 480 °C), il existe
un saut de lordre de 7 sur M, que l'on retrouve
évidemment grossiérement sur 4, alorsque 0 < S < 0,5
Brown et Lenton [6] expliquent cette discontinuité
en invoquant la différence entre les vitesses de montée
des dislocations normales et des superdislocations.

Cependant, du point de vue rhéologique, il semble
possible de supprimer ce saut si 'on tient compte,
d’une part, des nouvelles mesures de D%, et D&, qui
présentent une forte discontinuité pres de T, [27],
contrairement a celles de Kuper ez al. [15] et d’autre
part, des contraintes internes qui présentent également
une transition (III.4, [9]). Les nouvelles valeurs des
coefficients des radiotraceurs ne sont pas directement
utilisables puisqu’elles concernent un alliage non
équiatomique ayant une température de transition
différente. Si I'on tient compte de la différence entre
les niveaux de og; dans les deux structures, et si I'on
retrace un diagramme identique a celui de la figure 6

G
remontant les valeurs de M pour la phase f’. La

mais a constant, le saut s’estompe en
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nouvelle valeur de 4 obtenue tend évidemment vers
celle relative a4 la phase . Le terme o; interpréte en
partic la résistance au mouvement des superdislo-
cations.

L’analyse développée tend a montrer que I'ordre
n’intervient sur la vitesse de fluage que par linter-
médiaire du module G, des coefficients de diffusion
D ou D et du facteur thermodynamique ¢ ;n ~ n’ ~ 3
et A ~ 1 pour les deux structures.

On peut également tenter d’assimiler ’énergie de
paroi antiphase ys, qui est pour le laiton f’ de
100 erg/cm? pour S = 1 [28], a celle d’une faute
d’empilement yg tant que les superdislocations sont
stables. En effet, Mukherjee et al. [29] représentent
I'influence de I’énergie de faute @(yg/Gb) sur 1'équa-
tion de Dorn en portant pour divers matériaux CFC
et HC le paramétre M = ékT/DGb en fonction de
(Gb/yg) pour (6/G) =2 x 107*. Avec la valeur de
ys donnée précédemment, la valeur de M pour le
laiton B’ se place sur cette courbe si (Gb/ys) ~ 300,
donc si S, déduit de la relation

ys = AS? kT, )

[28] est voisin de 0,5 (4 est une constante du maté-
riau). L’ordre de grandeur est tout & fait correct.
Cependant, lorsque S décroit (T augmente), ég kT/DGb
devrait décroitre si ’on suit la courbe de Mukherjee
et al. Par exemple lorsque S passe de 0,85 a 0,55,

d’aprés (5) (Gb/ys) passe de 100 a 210, et il devrait
en résulter une variation de — 2,4 unités sur Ln M.
Cette évolution n’est pas retrouvée par ’expérience
donc cette assimilation ne peut étre retenue. 11 faut
noter tout de méme que cette approche n’est pas
dénuée de tout intérét puisqu’elle tend a montrer
comme [’étude rhéologique effectuée précédemment,
que I’énergie de paroi antiphase ne joue qu’un rdle
secondaire.

5. Conclusions. — Dans les domaines ordonnés et
désordonnés, I'équation de Dorn parait applicable :
n~n ~3et A~ 1. Son étude en fonction de la
température montre que l'influence de 'ordre ne se
manifeste quautour du point de transition T et se
traduit par une brusque diminution du parameétre de

& kT
DGb -’

Celui-ci est indépendant des variations de S dés
que ce facteur dépasse une certaine valeur. La prin-
cipale influence du degré d’ordre sur & provient alors
des variations des coefficients de diffusion, du fac-
teur thermodynamique ¢ et des constantes élastiques.
Il semble possible de supprimer en partie cette dis-
continuité si 'on tient compte des récentes valeurs
des coefficients de diffusion et d’en analyser la partie
restante par l'intermédiaire de la contrainte interne.

Ce travail fait partie d’une étude effectuée a 'aide
d’une A.T.P. Rupture et fluage du C.N.R.S.

Dorn M =
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