UNIVERSITE DE LIMOGES

Faculté des Sciences et Techniques de Limoges
Ecole Doctorale STS

Laboratoire SPCTS
THESE N°

Pour obtenir le grade de

DOCTEUR DE L’UNIVERSITE DE LIMOGES

Discipline : Matériaux Céramiques et Traitements de Surfaces

Présentée et soutenue publiquement par

JULIE CEDELLE
le 17 octobre 2005

ETUDE DE LA FORMATION DE LAMELLES RESULTANT DE L'IMPACT DE
GOUTTES MILLIMETRIQUES ET MICROMETRIQUES :
APPLICATION A LA REALISATION D’UN DEPOT PAR PROJECTION
PLASMA

dirigée par : M.Vardelle - B. Pateyron

Membres du Jury :

Rapporteurs :
D.GOBIN Directeur de recherche CNRS/FAST Orsay
J.B. SAULNIER Professeur, ENSMA Poitiers
Examinateurs :
N. MIDOUX Professeur, ENSIC Nancy
P. FAUCHAIS Professeur, Université de Limoges
M. VARDELLE Professeur, Université de Limoges
B. PATEYRON Ingénieur de recherche CNRS/SPCTS Limoges
Invités :
L. PAWLOWSKI Professeur, ENSC Lille
B. JODOIN Professeur, Université d'Ottawa
J.C. LABBE Professeur, Université de Limoges
A. VARDELLE Professeur, Université de Limoges

M. EL GANAOUI  Maitre de Conférences, Université de Limoges






A mes Parents et a Vincent






1 REMERCIEMENTS

Ce travail a fait ’objet d’une collaboration entre le laboratoire Sciences des Procédés
Céramiques et de Traitements de Surfaces de 1’Université de Limoges et le Advanced Joining

Process Laboratory de I’Université de Toyohashi au Japon.

Je tiens a exprimer mes remerciements a Monsieur le Professeur Pierre Fauchais, responsable
de I’axe 2 du laboratoire, pour m’avoir accueillie au sein de son équipe et pour avoir porté un

intérét quotidien a 1’avancée de mes travaux.

Je remercie aussi mes directeurs de thése: Monsieur le Professeur Michel Vardelle et
Monsieur Bernard Pateyron pour leurs recommandations et leur disponibilité. Je tiens
particulicrement a dire merci a Michel Vardelle pour m’avoir encadrée au sein de son
laboratoire et pour m’avoir fait partager sa passion pour la recherche. Ses conseils et son
soutien m’ont permis de mener a bien mes travaux et de m’épanouir pleinement au sein du

laboratoire.

Je remercie le Professeur Masahiro Fukumoto qui a bien voulu me recevoir dans son
laboratoire au Japon. Les échanges scientifiques et les travaux réalisés sur place m’ont

beaucoup apporté sur le plan professionnel et personnel.

Je remercic Madame le Professeur Armelle Vardelle, Monsieur Alain Grimaud, Monsieur
Alain Denoirjean, Monsieur le Professeur Jean-Claude Labbe et Madame Paule Denoirjean

pour leurs conseils et leur présence.

Je remercie également I’ensemble des membres du jury pour avoir accepter de juger mes
travaux. Je remercie tout particulicrement Messieurs Jean-Bernard Saulnier, Professeur a
L’ENSMA de Poitiers et Dominique Gobin, directeur de recherche CNRS au laboratoire

FAST de I’Université d’Orsay, qui ont bien voulu me faire I’honneur de juger ce travail.

Je souhaite remercier Gilles Rochette et Nicolas Lory pour leur aide et leur compétence dans
la réalisation des pieces nécessaires aux développements techniques des dispositifs

expérimentaux.

Je tiens tout particulierement a remercier Vincent pour son soutien, sa patience et son amour

qui m’ont aidé a tenir bon pendant ces trois années. Je tiens a remercier vivement mes parents
5



et mon frére qui m’ont toujours soutenue et qui ont parfois du subir mes mauvaises humeurs.

Je remercie mes amies, Alexandra et Cécile, pour leur présence et leur écoute.

Enfin je remercie tous ceux avec qui j’ai partagé des moments formidables a la fac : mes deux
compagnons de labo : Seb et Aurélien, qui m’ont aidé pendant ces trois années et qui vont
beaucoup me manquer. Je remercie Elise, Cédric, Frangois, Jérdme, p’tit Seb, Ramuntxo pour
leur bonne humeur et pour tous les moments agréables passés ensemble. Je remercie aussi
Christophe pour m’avoir présenté le laboratoire au début de cette aventure et pour m’avoir

toujours soutenue et écoutée pendant toutes ces années ...



Table des matieres

1  ReMErCIEMENTS...ccciciiirreniiccssssensiesssssnssessssssassssssssssssssssssssssssssssssasssssssssassssssss 5
Table des MALICIeS ....cccvviierrrericssrerisssnicsssaniesssssicsssssessssssssssssessssssssssssssssssssssssssess 7
LiSte des FiUIeS ..cuuiiiiiviiiiiisniicninninsssiesssnicsssssnesssssesssssssessssssssssssassssssssssssssses 11
Liste des TableauX.....coovveeiecescrsnnricssssnnsiccsssssnssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssasssssssss 16
INErOAUCLHION ..cuuvviicnnnriininniicicnniecssnicsssssiesssnsecssnsiosssssessssssesssssssssssssssssnssssssssssses 18
2  Etude Bibliographique...........cccceiiiivnicnscnrcnssnnncsssnicsssssncsssssecssssessssssssaes 22
2.1 Contexte de PEtude.....ueeceeineeiseiseiisnenseinsninseinsnisssencssecsessssnssseessseesssssssssssasssss 22
2.1.1 Rappel sur le principe de la projection plasma ..........c.cccceeevuierieeriienieenieenieeneens 22
2.1.2  Optimisation de I'INJECHION.......ccueruiiriiriiriieieeieritete ettt 23
2.1.3 Les différents paramétres influant sur I'impact...........ccccceeeeeeciienieeiieenienieeneenns 26

2.2 Premiéres études sur les gouttes liqUides .......cocvureeeveressnrcssnrcssnrcssercssnrssssenssenes 28
2.2.1 Phénomene de "Splashing”ou d’éclaboussures............cccveecveerieeciienieenieenreeieens 29
2.2.2 Paramétres mis en jeu lors de 1’étalement de la goutte .........cccoeeeveeecieeecieeennnnn. 31
2.2.3 Historique de I’étude des Splats.........cccueeriieriieiiieiieeiieee et 37
2.2.4  Préchauffage des SUDSIIALS .........coccuiiiiiieeiiie et 41

2.3 Corrélation étalement - solidification en projection plasma .........cccceeeeccrueecsnnne 48
2.3.1 Etalement et refroidissement : modeles sSimplifi€s.........cccceevcviercieeniieeniieenen. 49
2.3.2  Solidification : modeles SIMPIfIEs.........ccceeriieriiiriieiieiiieieceee e 51
2.3.3 Corrélation des deux : Modeles COmpleXes........ccveervvieriieeeniiieeniieenieeeeree e 52
234 Limites des MOACIES ......ccueriiriiiiiiiiiieieeete e 54

24 Meétrologie et ViSualiSAtion ......ccocueecrcuricssnricssnnisssnnisssnnessssncsssnesssnesssssesssssssssssssanes 56
241 METOIOZIC ...ttt ettt ettt et e e e et e enbeesabeenbeesnaeentaen 56
2.4.2  VISUALISATION ...ttt ettt ettt ettt e bt e et e bt e sateenaeeens 57

2.5 Nature du phénomeéne de transition .........ccoeeeeeveccssencsssenessserssseressensssssssssssssssnns 63
2.5.1 Instabilité de Rayleigh Taylor.........ccccciiiiiiieiiiieiieeeece e 64
2.5.2 Phénomene de recul lors de I’étalement............ccooeeeiieiiiniiiniiniieieeieeeeee 66
2.5.3 Désorption des adsorbats de Surface ..........cceecvveeviieeiiieciiieceeece e 67
254 MOUIIADIIIE ..ottt 70

2.0 CONCIUSION..uciueiiueeirenntecneniteecstensnesssessnssssesssnssssesssnssssesssassssessssssssssssassssesssasssassss 75

3 Stratégie EXpErimentale..........cccvcveericcisssnnreccssssnnneccssssansecsssssssssssssssssssssses 78
3.1 INErOAUCTION coucceneeenrieniniiiitenseennensneecnensaeesssesssnssssesssnssssesssnssssnsssassssesssassssasssassnne 78
3.2 Dispositif expérimental de projection plasma ..........cceveevercsueiseensnenseecseecsnnnens 80
3.2.1 Latorche et les parametres de projeCction..........cccueeeevueeeeirieeniieeesiieeesieeeeveeeevee e 81
3.2.2  Meétrologie des particules €n VO .........c.ooouieeiieiiiiiiieieeieee e 86
3.2.3  Technique d IMAaZETIC.....ccuuieeuieeeiieeeiieeeieeeetee ettt e e tee e e taeesaee e eaeeeenseeeennees 101

3.2.4  Synchronisation du SYStEIME .........cccueeiuierieeiiieniieeieerie et eite e neeeeaeeaeeeaeeeee e 105



33 Dispositif expérimental de chute libre (Toyohashi-Japon)..........ccecceeevcuercsunnee. 108

3.3.1 Génération de goutte métallique millimétrique...........ccceeevvieniieiiiniiienieeieeies 108
3.3.2  Mesure de teMPETATUTE ........cecuvieeireeeieeeeieeeeieeeeiee et e esereeeereeeaaeeeseeeensaeesnneeas 109
3.3.3  IMAGETIC TAPIAC. .. .eiueeiieieeieeieee ettt st 110
34 Dispositif expérimental de chute libre — Résistance thermique de contact
(LAMOZES) ceuuvrerecsssnrnecsssansecsssssssesssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssesssssassssssnases 111
3.4.1 Le générateur de gouttes : 1a torche ........cceeeevveeiiiieciiieeeceee e, 112
3.4.2 Mesures de teMPETATUIES .....cc.ueevierieeitieeiieeteeeteeteeeteeteesbeeieeseseeseesnseenseeenseas 113
3.5  Préparation des SUDSTIALS .....ccieiieeisensseensnensenssnensecsssecssessssesssessssesssnssssesssasanne 115
3.5.1 Substrat en acier inoxydable 304 L..........ccocoeviriiniiiiniinieeeeeeeeeen 115
3.5.2 Substrat en zircone stabilisée a I’yttrine (7% en masse) ........cccceeveeerveereenreennnenn 117
3.6 Etude de mouillabilité ..........ccoueiueinueiniiisuensniisnensninsneisnecsnesssnecsnssssesssecsssessens 117
3.6.1 M¢éthode de 1a GOULtE POSEE.....cc.eriiruieriieiieiieieeie ettt 118
3.7  Techniques de CaAracteriSAtioNs ........cccevveeesueesercsnriseesseecsnnsssecssessssesssesssesssasnne 122
3.7.1 Microscope a force atomIQUE ........c.eeevueeruieeiieeniierieeniieeiee sttt et 122
3.7.2  Microscope ¢électronique a balayage ..........ccceeveieiieiiieiiienieeeee e 123
4 Résultats eXperimentatX......cccccccerecssnrecssnrcsssssecsssssecsssssessssssessssssssssssass 124
4.1 INErOAUCHION c.cuueeenneiiiniiiintieiitinnteecnteecnntecsaeessseessseessssesssssesssssnessssnsssssesssssnenns 124
4.2 Validation imagerie/mesures 125
4.2.1 Validité du systéme de synchronisation en projection plasma...............ceeunee.e. 125
4.2.2 Validité du systeme dans I’expérience de chute libre ...........cccveevviieiiieennnens 127
4.3 Etude des phénomenes de "splashing''......ccccevveeecnrercsirencsssercssercsssescsssssssssscses 129
4.3.1  "Impact SPlashing..........ooeiiiiiiiiieie et e 131
4.3.2  "Flattening Splashing"...........cccooiiiiiiiiiiiiieeie e 134
4.3.3 Influence de la température du substrat sur les deux types de "Splashing" ....... 138
4.3.4 Influence de la température du substrat sur les temps d’étalement.................... 141
4.3.5 Refroidissement de [a lamelle ...........coooueiiiiiiiiiiiniiie e 146
4.4 Modification de I’état de surface du substrat due au préchauffage................ 148
4.4.1 Modification de la topographie de surface a I’ordre du nanométre ................... 149
4.4.2 Effet chimique du préchauffage ...........cccoooieiiiiiiieiiiiii e 151
4.4.3 Influence de la topographie de surface du substrat sur les vitesses de
refroidissement des 1amelles .........cooovueiiiiiiiiiiiiii e 153
4.5 Etude de I’influence du parameétre Sy du substrat sur la mouillabilité........... 159
4.5.1 Conditions eXperimentales ..........c.cccueeriierieriiienieeieerie ettt saee e 160
4.5.2 Mesures et résultats Obtenus en StAtIQUE ......ccveevveeerreerieeirieriieeieeneeereesieeereenens 162
4.5.3 Casréel : cas dynamiqUe.......cceevueriiruieriirieniieiiententteie ettt 165
4.6 Réflexion sur la notion de résistance thermique de contact.............cceueeeuerenee. 168
4.6.1 Résistance thermique de contact : DEfinition...........ceceeveeieiiiiiiiiinieniiienieeene 168
4.6.2 Influence de la modification de mouillabilité de la lamelle liquide sur la
résistance thermique de contact : calculs simples pour une lamelle étalée.................... 169
4.6.3 Evolution de la résistance thermique de contact au cours du temps................... 172
4.7 Formation d’une lamelle de zircone pour la réalisation d’un dépot en
Projection PIASINA ....ccceeieiverisisriessnicsssnecsssnecsssnesssnesssssessssssssssessssesssssesssssessssssssssssssssssses 177
4.7.1 Résultats eXpErimentatX : ......cceeceierieriienieeieeiie et erieeeee et ee e sieesebeesaeesneeeees 177

8



4.7.2 Estimation de la résistance thermique de contact lamelle liquide/substrat solide

181
4.8 Conclusion du ChaPitre ......cceieivviiciiininsinessricssnicsssnissssnessssnessssnesssssesssssssssscses 184
Conclusion et PerSPECLIVES . ...uueeiieerssrnriecssssrnrrecssssssnsesssssssssssssssssssssssssssssssssssns 186
ANCXECS.ceeeersesrrrecssssssrnecssssssssncssssssssnssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssassses 190
Références bibliographiques .........ccoeeiiiiviiiiisniinisnniisssnnicssnnecssnnecssnssecsnsees 197
L] 1) 1 1 1R 203



10



Liste des Figures

Figure 1-1 : Schéma d’une torche a plasma ...........cocueveeiiriiiniiiiniineeeeeeeeeene 23
Figure 1-2 : Trajectoires des particules dans le jet plasma ...........cccceeevierieeiieniieeieenieeieee. 24
Figure 1-3 : Coupe d’Un dePOt ......cc.eriiriiiiiiiiiieieeiesteceteee ettt 25
Figure 1-4 : Nodules d’oxyde dans des particules de fer (Espié G., 2000)...........cccverrreeenennee. 25
Figure 1-5 : Parameétres influant sur la formation d’une lamelle .............cccoeeevveeiiiiiniieineens 26
Figure 1-6 : Les différents types d’impacts en fonction de la valeur du parametre K.............. 30
Figure 1-7 : Parameétre K calculé pour des poudres usuelles en projection plasma................. 31
Figure 1-8 : Modéle compressible pour I’impact initial............cccceevieniiienieniiienieeieeeeeee 33
Figure 1-9 : Angle de contact a 1’équilibre sur une surface solide...........ccceeevvveerciiienciieenieenns 34
Figure 1-10 : Angles de contact statique de goutte d’eau posées sur des cires en fonction de la

TUZOSIEE AU SUDSIIAL.....eiiiiiiiiie ettt e et e et e e aae e sreeeesbeeennneas 35
Figure 1-11 : Mobilité de 1a [igne triple ........coociieriieiiieiieeieeieee e 36
Figure 1-12 : Cartographie des morphologies de lamelles obtenues pour différentes conditions

€ PIOJECLION ....ieeieiiietie ettt ettt ettt ettt et e et estae e bt esseeeabeesseeenseessseenseessseenseessneenseens 38
Figure 1-13 : Oxydation d’un métal par le diOXYZENE .....c.eeevvvieeiiiieiiiieeiie et 44
Figure 1-14 : Définition de la température de transition............ccceceevervierieneenienieneeienienene 47
Figure 1-15 : Temps caractéristiques en projection plasma par arc soufflé.............cceeennenne 49

Figure 1-16 : Simulation de I’impact d’une goutte de nickel sur un substrat SUS a 563 K
Apres avoir étudié différents scénarie d’impact, Pasandideh-Fard et al.(Pasandideh-Fard
S., 2002) proposent le phénomene de solidification comme cause principale du
phénomene de « flattening splashing » (voir définition § 1-2-3-2). Une couche solide se
forme environ 1,2 us apres I’impact pour une particule de nickel de 60 pm diamétre a
une température de 600 K au-dessus de son point de fusion avec une vitesse de 48 m/s
(VOIT FIGUIE 1-17). ettt ettt ettt et e st e et e sabesnseeeaaeenne 53
Figure 1-17 : Temps de solidification d’une particule de nickel sur substrat acier inoxydable a
SOT K ettt h et s h ettt b et st a et 54
Figure 1-18 : Lamelles de nickel sur acier inoxydable a 673 K : morphologies en fonction des
valeurs de résistances thermiques de CONACT. .........cccueevuieiiiiiieeiieieeie e 55
Figure 1-19 : Montage expérimental permettant la visualisation d’impact de goutte d’eau.... 57
Figure 1-20 : Comportement de la goutte d’eau pour des valeurs de K différentes (Mundo C.,

100 ) ettt ettt et e ae et e nt e st et e st e bt enteeneeneenee e 58
Figure 1-21 : Dispositif de chute libre (Fukumoto M., 2002).........cccceviiniiiinienennienienieeens 58
Figure 1-22 : definition d€ Vi €1 Vi ...eieouieeiiieeiiie ettt et etee e sevee e e e e e 59
Figure 1-23 : Dispositif pour la visualisation des instabilités de Rayleigh Taylor .................. 60
Figure 1-24 : Photographies obtenues avec une goutte chutant de 28,8 cm avec trois flash a

2.0,2.6 et 3.2 mS aPIes IIMPACT......eeruiiiiieiieeiieiie ettt ettt e eeabe e ens 60
Figure 1-25 : Visualisation de I” “Impact Splashing™ ...........ccceeeiiieriiiencieecie e 61
Figure 1-26 : Répartition du comportement de la particule en fonction de K ...............c..c.... 62
Figure 1-27 : Photographies de la face supérieure (a) et postérieure (b) d’une lamelle d’étain

ayant subi le phénomene de flattening splashing............ccccoeeiieiiiiiiniiiiiinee e 65
Figure 1-28 : Schéma explicatif montrant la différence de comportement avec et sans

formation de coussins gazeux a la surface du substrat............ccccceeviiiiiiniiiiiiiniecies 70

Figure 1-29 : Schéma du comportement de particule de Ni-Cr sur un substrat en acier
maintenu a température ambiante (a) , porté¢ a haute température a 1’air (b). .................. 71



Figure 1-30 : Analyse Auger de la couche d’oxyde en épaisseur sur des substrats en acier 304

L poli a température ambiante (a) et porté a 673 K dans I’air (b).......ccceeevveviieeieennennnns 72
Figure 1-31 : Les différents cas de symétrie de surface pour un R, identique.............cc......... 74
Figure 1-32 : Schéma présentant les différentes conditions de contact entre la goutte et la

surface en foNCtION AU S, .. ..oooiviiiiiiiecee et 75
Figure 2-1 : Etude de I’impact de goutte a deux échelles différentes ............ccoceevvrienvenennnnne 79

Figure 2-2 : Conductivité thermique des gaz plasmagenes en fonction de la température..... 81
Figure 2-3 : a) Trajectoire des particules déviée de 7° a 12 cm de la sortie de torche, b) Angle

de déviation calculée par le SprayWatch® en fonction du temps.......c..ccevveriencrcicneene 82
figure 2-4 : Micrographie de la poudre de zircone yttriée : a) granulométrie 40-53 um, b) 50-
(O T 1 4 L OO OO O OO RTPPORUPPPRTOTRO 84
Figure 2-5 : Répartition granulométrique en volume de la poudre commerciale (22,5-45 pm)
et des poudres tamisées (40-50 LmM,50-63 M) ..c..eoriiiriiiiiiiiieieeee e 84
Figure 2-6 : Répartition granulométrique en nombre de la poudre commerciale (22,5-45 pm)
et des poudres tamisées (40-50 LmM,50-63 M) ..c..eiriiiiiiiiiiiiiieeee e 85
Figure 2-7 : Dispositif expérimental de mesure des parameétres d une particule individuelle. 87
Figure 2-8 : Principe de mesure de température par pyrométrie bi chromatique..................... 88
Figure 2-9 : Dispositif expérimental de sélection de particule.........c.ccceevveevieniieneeniieieenee. 89
Figure 2-10 : Technique de mesure par Phase Doppler Anenométrie ...........ccceeeeveeeieennnennee. 89
Figure 2-11 : Masque possédant deux fentes paralleles, disposé a I’extrémité de la fibre
OPLIQUE, COLE AELECTEUT ...uuviiuiieiiieiiieiie ettt ettt ettt tte et ebeeeateebeeenbeebeesaneeaeans 91
Figure 2-12 : Signal analogique recueilli en sortie du photomultiplicateur..............cccceecueneeee 91

Figure 2-13 : Génération des deux impulsions TTL a partir du signal de vitesse analogique . 93
Figure 2-14 : Génération d’une impulsion TTL pour le déclenchement des caméras au

MOMENE A€ ITMPACT.......eiiiiiiiieiie ettt et et eaeeas 94
Figure 2-15 : Courbe d’étalonnage de la lampe a tungsténe en fonction de 1’intensité du
courant dans 1a lampPe. .........oceoriiiiiiiii et 96
Figure 2-16 : Courbe d’étalonnage du pyromeétre bi chromatique...........ccceeveveevieniienieennnenee. 97
Figure 2-17 : Exemple de signaux pyrométriques obtenus pour une particule de zircone sur un
substrat en acier inox (304L) en projection Plasma .........cceecveeereeeieerieniieeniesreeniee e 98
Figure 2-18 : Allure de signaux pyrométriques ODLENUS ..........ceeveereeriieerieeiienieeieesieeeieeee 99
Figure 2-19 : Explication des notations pour le calcul des températures..............ccceeeveenenn. 100
Figure 2-20 : Dispositif expérimental de la technique d’imagerie.........ccccceevueevieriienieeneene 101
Figure 2-21 : Axes d’orientation des caméras par rapport a la surface du substrat ............... 102
Figure 2-22 : caractéristiques temporelles de la camera PCO Sensicam utilisée en version Fast
] 1101115 OSSP RRRRPRRPSRRP 103
Figure 2-23 : a) Photo du microscope longue distance QM-1, b) Champ de vision du QM-1
(2/3 97 CCD) ettt ettt ettt ettt et et eeaeenees 103
Figure 2-24 : Dimensions des images obtenues par les cameras ...........cocceeevveeerveeenveeennennn 104
Figure 2-25 : Profondeur de champ suivant la trajectoire de la particule ..........c.ccoeeeeneene. 104
Figure 2-26 : Profondeur de champ suivant I’axe z pour la caméra 2 ..........c.ccccocvveevveeennnnnn. 105
Figure 2-27 : Profondeur de champ suivant ’axe y pour la caméra 2 ............coceevuevvervennne 105
Figure 2-28 : Essai de synchronisation des caméras a partir d’'un méme pulse TTL (temps
A’OUVETTUIE 1 111S) c.uviiiiiiiiiii ettt ettt et e e e e et e e e tae e s raeeeaseeesabaeesnseeennns 106
Figure 2-29 : Synchronisation du systéme d’ Imageri€..........cccueevrurreriieeeriieeeniieeeieeeevee e 107
Figure 2-30 : Dispositif expérimental de chute libre...........ccoocveviiiiiiniiiiiiceiecee, 108
Figure 2-31 : Courbe d’¢talonnage du pyromeétre pour le dispositif expérimental de chute libre
........................................................................................................................................ 110
Figure 2-32 : Diagramme de connexion du systeme d’imagerie ..........cccvveeeeveeercieeerueeenneenns 110

12



Figure 2-33 : Exemple d’une séquence d’image obtenue grace a la caméra rapide PHOTRON
FASTCAM pour une goutte de cuivre impactant sur un substrat en acier inoxydable

BOAL et b et h et et ettt a e bt 111
Figure 2-34 : Dispositif de chute libre et de mesure de résistance thermique de contact...... 112
Figure 2-35 : Schéma du dispositif de mesure par thermocouple..........ccceevevveeeciieencieeennennns 114
Figure 2-36 : Préchauffage des substrats par un bloc de cuivre contenant des crayons

ChAUTTANTS ..o 115
Figure 2-37 : Relation linéaire permettant de relier la température de face avant du substrat a

celle de 1a faCe AITICTE. ....c.eeviriiiiiiiiicce e 116
Figure 2-38 : Evolution de la température de surface du substrat en fonction du temps....... 116
Figure 2-39 : Micrographie de la surface du substrat de zircone poli..........cccceeeveerverreennnnn. 117
Figure 2-40 : GOUE POSEC ....c..eivuieiiriririieieeiteete ettt ettt sttt ettt st sbeesae e nas 118
Figure 2-41 : Représentation des variables de I'équation de Bashworth et Adams. .............. 119
Figure 2-42 : Dispositif expérimental de goutte posée a haute température............cccueenee.e. 120
Figure 2-43 : Plot de cuivre sur substrat d’acier inoxydable 304L ...........ccccecveeiienieiciiennnens 121
Figure 2-44 : Image d’une goutte de cuivre brute (a) et seuillée (b)......ccceervieiieniiiniennne 122
Figure 3-1 : Validité de systeme de Synchronisation ..............cceeeeeeveerieeiiieneenieenie e 126
Figure 3-2 : Images obtenues par 1es CamEras. ..........c.eeveeiiieeriieiiienieeiie e 127
Figure 3-3 : Impact d’une goutte de nickel de 1,2 mm de diamétre sur un substrat en acier

inoxydable 304 L poli miroir non préchauffé ...............ccooiiiiiiiiiiiiee 129
Figure 3-4 : Signaux pyrométriques obtenus pour I’impact d’une goutte de nickel sur un

substrat en acier inoxydable 304 L poli miroir non préchauffé ................ccccoevennnie. 129
Figure 3-5 : Visualisation du phénomeéne de splashing - Temps d’ouverture 1 ms............... 130
Figure 3-6 : Estimation des vitesses moyennes d’éjection de mati€re............oecveerverieennnnne 131
Figure 3-7 : Expositions multiples pour la visualisation des ¢jections de matiere ................ 132

Figure 3-8 : Visualisation de I’impact d’une goutte de cuivre sur un substrat en acier
inoxydable 304 L poli miroir a température ambiante (diametre =1,5 mm, Vimpact = 41m/s)

........................................................................................................................................ 132
Figure 3-9 : Mécanisme proposé pour le phénoméne d’"Impact splashing" ..............cc....... 133
Figure 3-10 : Formation de doigts en périphérie du liquide en expansion, (a) et (b) sont deux

gouttelettes différentes de diametre 40-50 LM .......oooveriieiiieniiiiiieeie e 134
Figure 3-11 : Micrographie d’une lamelle de zircone sur substrat en acier inoxydable 304L

POl MITOIr @ 300 K oiooiiiiiiiiiicie ettt st 135
Figure 3-12 : Diameétre de la lamelle et de la goutte de cuivre avant son impact .................. 136
Figure 3-13 : "Flattening splashing" observé lors de I’impact d’une goutte millimétrique de

cuivre sur substrat acier inoxydable 304L poli miroir non préchauffé ......................... 136
Figure 3-14 : Observation des éjections de gouttelettes secondaires pendant la phase

d’étalement d’une particule micrométrique de zircone : a) caméra perpendiculaire, b)

caméra paralléle a la surface du substrat. Temps d’ouverture : 2 Us. .....ccoeevveereeeennennne. 137
Figure 3-15 : Signaux @NregiStrES. ....cccuiriiriiriirieriieieniiesttete ettt ettt 138
Figure 3-16 : lamelle déchiquetée réSultante............cocueevvieiieeiiieniieeieeie e 138
Figure 3-17 : Influence du préchauffage sur I’ "Impact splashing" ............cccooiiiiiiinnnnns 139
Figure 3-18 : Lamelle résultante en forme de diSqQUe.........cceevveviieriieiiieniieiiecieeee e 139

Figure 3-19 : Formation d’une lamelle en forme de disque sur substrat en acier inoxydable
304 L préchauffé a 673 K a partir d’une goutte de cuivre (d initial = 1,5 mm, v =4 m/s)

........................................................................................................................................ 140
Figure 3-20 : Observation du splashing temps d’ouverture 3 ps : a) caméra paralléle au

substrat, b) caméra orthogonal au SUbSrat...........cccceeviiiiiiiiiieiee e 142
Figure 3-21 : signaux enregistrés correspondants a la figure 3-20 ..........cccoevveeeiieniencieennnens 142

13



Figure 3-22 : Signaux pyrométriques pour déterminer le temps d’étalement d’une goutte de
cuivre (d =1,5 mm v = 4m/s) sur substrat acier inoxydable 304 L poli miroir non
PIEChAUTTE. ...t e e et e e st e e s saee e s nbeeesnreeennseeen 143

Figure 3-23 : lamelle de cuivre dEchiqUetée ...........ocuvvvvieiiieiieie e 143

Figure 3-24 : Formation d’une lamelle circulaire de zircone en projection plasma :a) signaux
enregistrés, b) image obtenu par la camera 1 (temps d’ouverture 2 pus), c¢) lamelle

TESUILANTE ..ottt ettt e b e st et e st e b e e et e e beesaee e 144
Figure 3-25 : Morphologie de la lamelle observée au MEB..........ccccoccviiiiiiiieiieiiecie, 145
Figure 3-26 : Mesure du temps d’étalement d’une goutte de cuivre (d =1,5 mm, v =4m/s) sur

substrat acier inoxydable 304 L poli miroir préchauffé (673 K)........ccecveviiiiinninnnncnns 145
Figure 3-27 : image de la lamelle sphérique de cuivre résultante.............ccceeveeerienieeiieennenn. 145
Figure 3-28 : Visualisation du refroidissement d’une lamelle de cuivre (d =2,1cm) sur acier

1N0X 304L POIT MNITOIT 1..tieiiieiieeiieiie ettt ettt et e eeebeesbeeesseeseessseeseeeesseensns 146
Figure 3-29 : Chronologie des événements pour I’impact d’une particule en projection plasma

sur substrat non Préchauffe .............oocviiiiiiiiiiiiiieee e 147
Figure 3-30 : diamétres maximums pour les deux types de lamelles...........ccoeceeviiiiiennnnne 148
Figure 3-31 : Etude AFM du substrat en acier inoxydable 304 L poli miroir non préchauffé

(1010 TSRS 150
Figure 3-32 : Etude AFM du substrat en acier inoxydable 304 L poli miroir préchauffé (673K)

........................................................................................................................................ 151
Figure 3-33 : Spectre XPS des substrats AIST304 L.....c.cooveiiiieiiieiiieieeieeeeceeee e 152

Figure 3-34 : Signaux pyrométriques et évolution de la température de la lamelle de nickel en
fonction du temps apres étalement pour différentes conditions de préparation de substrats
........................................................................................................................................ 155

Figure 3-35 : Signaux pyrométriques et évolution de la température de lamelles de zircone en
fonction du temps apres étalement pour différentes conditions de préparation du substrat

........................................................................................................................................ 158
Figure 3-36 : Photographies du comportement de la goutte sur I’échantillon 1 : a) a 1a mise en
goutte, b) aprés 10 minutes & 1373 K..ooooiiiiiiiiiiiieeceeeeeeeecee e 163
Figure 3-37 : 6,=f(S)) pour les différents SUDSIALS ..........cceveveirierereeiirieieieeeeeeieieeaae, 163
Figure 3-38 : @,= f{Si) pour les différents SUDSITALS ............ccccveveeveveeererieierieeieeeeeeeeeeeeee e 164
Figure 3-39 : Photographies des gouttes de cuivre apres refroidissement.............ccceeeeeennenee 165

Figure 3-40 : Etude AFM des dessous des lamelles de nickel pour deux types de substrat. 166
Figure 3-41 : Topographies de surfaces des substrats en acier inoxydable 304 L poli miroir

UELLISES . ettt sttt et b et bbb e bt e bt et e eae e be et 167
Figure 3-42 : lamelle étalée sur le Substrat..........ccccoevuiiiiiiiiiiiiieiiecee e 169
Figure 3-43: Topographie de surface du substrat en acier inoxydable 304 L poli miroir

PIEChaUTTE & 673 K ..ottt st s 171
Figure 3-44 : Evolution de la température de la température du substrat durant les 2 ms apres

I’impact d’une goutte MillimEtrique de CUIVIC.......ccueereiiiiieriieiieeie e 173
Figure 3-45 : lamelle étalée sur 1e SUDSLrat..........cccvevuieiiiiiiieciieee e 174

Figure 3-46 : Evolution de la résistance thermique de contact en fonction du temps apres
I’impact pour une goutte de cuivre impactant sur un substrat en acier inoxydable non

PIECRAUTTE ...ttt et et 175
Figure 3-47 : Courbe expérimentale de refroidissement d’une lamelle de zircone sur un

substrat de zircone non préchauffé..............coooiiiiiiiiiiii 179
Figure 3-48 : Courbe expérimentale de refroidissement d’une lamelle de zircone sur un

substrat de zircone préchauffé @ 520 K ........oocoiiiiiiiiiiii e 180
Figure 3-49 : Image 3D AFM des substrats de zircone avant et aprés préchauffage............. 181

14



Figure 3-50 : Estimation de la résistance thermique de contact pour une lamelle étalée de
zircone liquide sur substrat de zircone non préchauffé ..............cccooeieiiiiiiiieniienenne,

Figure 3-51 : Estimation de la résistance thermique de contact pour une lamelle étalée de
zircone liquide sur substrat de zircone préchauffé a 520 K ........cccooeviiiiiiiniinincnen.

15



Liste des Tableaux

Tableau 1 : Température de transition des poudres courantes sur acier SUS 304 L................ 48
Tableau 2 : Evaluation des résistances thermiques de contact Ry (*K/W) ..o, 55
Tableau 3 : Paramétres de rugosité pour un substrat AISI304 L .....cocevviieiiiiiiinieieeieeee 73
Tableau 4 : Calcul des nombres adimensioNNEls ...........coccueeiiiiiiiiiiiiieieneeeesee e 80
Tableau 5 : Paramétres de projection plasma...........ceeecueeriieriienieniieenieee et &3
Tableau 6 : Parameétres d’injection des pOUdIeS.........ccveecveeeriieeiiieeiieecie e eevee e 83
Tableau 7 : Diametres moyens des différentes gammes de poudres de zircone utilisées......... 85
Tableau 8 : Dimensions de I’image de la distance entre les deux fentes du masque............... 91
Tableau 9 : Influence du préchauffage du substrat sur les temps d’étalement des gouttelettes
........................................................................................................................................ 141
Tableau 10 : Valeurs des S, et Sy mesurés sur 100 umz ........................................................ 151
Tableau 11 : Vitesse de refroidissement pour une goutte millimétrique de nickel sur un
substrat en acier iNOXydable 304 L........c.coooiiiiiiiiiiieeeeee e 155
Tableau 12 : Vitesse de refroidissement pour une particule micrométrique de zircone sur un
substrat en acier iNOXydable 304 L........c.coooiiiiiiiiieieieceee e 159
Tableau 13 : caractéristiques des substrats utilisés pour les mesures de mouillabilité .......... 162
Tableau 14 : Mesures des angles de mouillage & et & pour les différents échantillons...... 163
Tableau 15 : Paramétre Sk des surfaces étudiées pour les couples lamelle/substrat. ............. 167

16



17



Introduction

En projection plasma, le comportement d’une gouttelette (ou particule) individuelle a 1'impact
est 1'élément fondamental pour comprendre la microstructure de la couche résultante. Les
couches sont créées par la superposition de lamelles formées par ['étalement et la
solidification des gouttelettes individuelles fondues. Le probléeme d’impact de goutte et de
leur refroidissement conditionnant les propriétés d’adhésion et de cohésion des dépots, il est

important de lui consacrer un intérét particulier.

De plus, I’é¢tude du comportement individuel d’une gouttelette s’inscrit aussi dans une autre
thématique importante pour I’industrie qui est 1’obtention d’un controle et d’une

reproductibilité dans la production de dépdt.

Le diamétre des particules pulvérisé en projection plasma appartient a la gamme de la dizaine
de micrometres et la vitesse d'impact est environ quelques centaines de m/s (100-300 m/s)
pour I'utilisation d’une torche a courant continu. Les temps caractéristiques pour la formation
de couches sont de 1’ordre de la microseconde : moins de 5 us la pour 1'é¢talement de la
particule fondue, 1'étape de solidification semble avoir lieu entre 0,8 pus et 10 ps apres 'impact
(elle peut commencer avant la fin de 1’étalement) et le temps entre deux impacts successifs est
compris entre 10 et 100 ps. L'examen de ces temps montre les difficultés existantes pour
mener une étude expérimentale précise de la formation d’un dépot en projection plasma. Dans
le passé, beaucoup de travaux ont été consacrés a la compréhension de la formation de couche
(Kudinov V.V, 1989; Roberts K.A, 1990; Bianchi L., 1997). Ces premicres études reposaient
sur I’observation des lamelles formées apres impact et sur les modifications morphologiques
engendrées par des modifications de paramétres expérimentaux (parametres de projection ou
parametres du substrat). D'autres études plus récentes ont cherché alors @ mieux comprendre
les phénomenes en utilisant des techniques de visualisation des particules projetées par
plasma (Moreau C., 1995; Escure C., 2003). Malgré les progrés réalisés, ces techniques
présentent des limites (temps d’ouverture des caméras trop longs, visualisation de I’impact par
transparence) ne permettant pas d’évaluer convenablement la chronologie des événements. La
considération des difficultés existantes pour mener une étude précise du phénomene d'impact
en projection plasma a nécessité le développement de techniques de simulation. La simulation

de I’'impact de particule en projection plasma a ¢été réalisée en utilisant des gouttelettes plus
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grosses (de ’ordre du millimeétre) et des vitesses moins rapides (quelques m/s) permettant une
bonne visualisation du phénomene. (Fukumoto M., 1999).

De la méme maniére que les expériences utilisant les conditions réelles de plasma, méme si
les propriétés hydrodynamiques peuvent é&tre approchées (ajustement des nombres de
Reynolds et de Peclet), les expériences de chute libre présentent des limites qui empéchent
une étude complete des phénomeénes (nombre de Weber non ajustable a la réalité et pression
d’impact beaucoup plus faible qu’en projection plasma).

De nombreuses études cherchant a lier les parametres d’une goutte en vol (caractérisés par les
nombres adimensitionnels) avec la morphologie de la lamelle résultante ont été réalisées mais
ne suffisent pas a ce jour d’expliquer les phénoménes observés. L’aspect hydrodynamique
d’une goutte liquide a certes une influence sur la forme de la lamelle aprés impact, mais ne
semble pas pour autant étre le facteur déterminant lorsqu’il s’agit de gouttes liquides soumises
a un refroidissement lors de leur étalement. Dans ces conditions, les caractéristiques de
surface et de température du substrat semble joue un role fondamental lors de la formation de
la lamelle et par conséquent sur la qualité du contact définitif.

C'est dans ce contexte que le travail présenté dans ce manuscrit prend toute son importance,
les recherches présentées ont été menées grace a une collaboration utilisant deux méthodes
expérimentales avec des échelles de temps et de taille différentes pour étudier I’impact d’une
goutte. Le premier dispositif développé au laboratoire SPCTS (Limoges) utilise un nouveau
dispositif expérimental permettant pour comprendre 1’étalement et la solidification de
particules de zircone projetées par plasma en utilisant une approche métrologique (mesures de
la vitesse et de la température de la particule) couplée a une technique d’imagerie (deux
caméras a ouverture rapide (temps d'exposition : 100 ns-1ms)).

Le deuxiéme dispositif sur lequel j’ai travaillé au sein du Advanced Joining Process
Laboratory de Toyohashi (Japon) utilise un dispositif de chute libre (goutte millimétrique), un
pyrometre bi chromatique (50 ns) permettant la mesure de la température de la goutte et une
caméra rapide (4500 images/s). L’influence de la température du substrat (température de
surface inférieure ou supérieure a la température de transition Tt) a été¢ étudié¢e dans les deux
installations expérimentales différentes. Chaque technique permet alors de donner des
résultats intéressants et complémentaires grace a une interprétation parallele des signaux

pyrométriques et des images.
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La premiére partie de ce manuscrit fait un rappel chronologique des différentes études menées
dans le domaine de I’impact de gouttes liquides et permet de réaliser une synthese des
techniques utilisées ainsi que des phénomeénes observés. Cette partie illustre 1’influence du
préchauffage du substrat sur la morphologie finale de la lamelle et relate les différentes
théories proposées pour expliquer le phénoméne de transition observé (lamelle déchiquetée
sur substrat non préchauffé et lamelle en forme de disque sur substrat préchauffé au-dela de la

température de transition).

La deuxiéme partie présente la stratégie expérimentale choisie pour étudier I’impact de goutte
et I’influence du préchauffage du substrat sur la formation de la lamelle. Les deux dispositifs
expérimentaux permettant 1’étude de I’impact de goutte & deux ordres de grandeur différents
(temps et taille) sont présentés. Les techniques de mesures des parametres de la goutte avant
son impact, les techniques d’imagerie ainsi que le systéme de synchronisation permettant la
comparaison des images avec les mesures sont détaillés ainsi que les différents matériaux
utilisés. Les techniques de caractérisation telles que la microscopie a force atomique (AFM) et
la microscopie électronique a balayage sont utilisées pour 1’é¢tude de la morphologie de la

surface des substrats utilisés et des lamelles obtenues apres impact.

La troisiéme partie présente les résultats expérimentaux obtenus au sein des deux laboratoires
SPCTS et Advanced Joining Process Laboratory. Les résultats obtenus grace a I’imagerie
permettent d’analyser les temps mis en jeu lors des différentes étapes de I'impact de la
particule en projection plasma et de différencier ainsi deux types d’¢jections de matieres
(splashing) : I’"Impact Splashing"et le "Flattening Splashing".

Une analyse des signaux pyrométriques aux deux ordres de grandeurs ainsi que I’exploitation
des images obtenues permettent une étude de 1’effet du préchauffage du substrat sur les temps
d’¢étalement et sur les vitesses de refroidissement de lamelles métalliques (Ni, Cu) et
céramiques (Zr0O;). L’influence de la modification de surface d’un substrat en acier
inoxydable 304 1 (provoquée par son préchauffage entrainant son oxydation) sur le
comportement de la lamelle en terme de mouillabilité est examinée au cours de ce chapitre
dans le but de proposer une explication a I’existence du phénoméne de transition. Une étude
de I’évolution de la résistance thermique de contact a I’interface lamelle millimétrique
métallique—substrat réalisée de facon expérimentale est ensuite présentée. Enfin une étude sur

I’impact de particules individuelles réalisées dans des conditions de formation d’un dépot de
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zircone (lamelle de zircone sur substrat de zircone) en projection plasma permet de corroborer
les résultats obtenus sur I’effet du préchauffage du substrat et de proposer un mécanisme pour

le phénomene de transition.
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2 ETUDE BIBLIOGRAPHIQUE

2.1 Contexte de lI'étude

2.1.1 Rappel sur le principe de la

projection plasma

La projection par plasma thermique consiste a introduire des particules solides, de dimensions
généralement comprises entre 5 et 100 um, dans un jet de plasma ou elles sont chauffées et
accélérées (figure 1-1). Le plasma, appelé aussi quatrieme état de la maticre, est un milieu
ionisé, c’est a dire constitué d’un mélange d’ions, d’¢électrons et d’especes neutres, excitées ou
non. Les plasmas thermiques sont des milieux faiblement ionisés, 10 % au maximum, et
suffisamment denses pour que les collisions élastiques y soient assez nombreuses pour
chauffer le plasma. Les espéces ionisées sont produites par effet thermique (collisions
¢lastiques). C’est pourquoi, dans un plasma thermique toutes les espeéces ont sensiblement la
méme température, de 8000 a 15000 K dans la colonne d’arc et au coeur du jet. Certes sur les
bords du jet, ou dans les zones d’injection d’un gaz froid (gaz porteur), les phénomenes de
diffusion font que la température des électrons est plus élevée que celle des particules lourdes.
Mais a toutes fins pratiques, pour le probléme de projection que nous considérons, nous
admettons que ce déséquilibre n’influe pratiquement pas sur le chauffage des particules

(Fauchais P., 2001).
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Figure 2-1 : Schéma d’une torche a plasma
Des fois les particules injectées fondues ou partiellement fondues, les gouttelettes ainsi
formées s’écrasent sous forme de lamelles sur un substrat préalablement préparé. Le dépdt est
alors formé par I’empilement des lamelles successives, chaque particule impactant en général
sur une lamelle déja solidifiée. La préparation du substrat avant la projection est capitale et
s’avere une étape critique pour une bonne adhésion. Pour optimiser I’accrochage de la lamelle
il est nécessaire de nettoyer la surface afin d’éliminer tout risque de contamination. Dans un
second temps, il faut créer des irrégularités et des aspérités en surface pour promouvoir une
adhésion de type mécanique. Le lien entre le dépot réalisé et le substrat n’est pas seulement
mécanique mais il peut aussi étre métallurgique ou chimique. Ces différents types
d’accrochage dépendent de nombreux critéres tels que la nature, la taille et la morphologie du
matériau a projeter, les propriétés thermiques ou transitoires (diffusivité, effusivité¢) de la
particule et du substrat, le degré de rugosité et la propreté du substrat, la vitesse et la
température ainsi que le degré d’oxydation ou de décomposition des non-oxydes de la

particule a I’impact.
2.1.2 Optimisation de l'injection

Dans un procédé classique, les particules de quelques dizaines de micrométres sont injectées
dans le jet de plasma a 1’aide d’un gaz porteur. Pour une bonne injection, il est nécessaire que
les particules acquierent une quantité¢ de mouvement proche de celle du plasma (Vardelle M.,
2001). C’est alors que le débit du gaz porteur apparait comme un parameétre déterminant ; si
celui-ci n’est pas adapté, les particules n’atteignent pas le coeur du plasma et ne sont pas

correctement fondues (voir figure 1-2). En effet plus la taille des particules que 1’on veut
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injecter est petite, plus la quantité de mouvement qu’il faut leur apporter doit étre importante
pour qu’elles puissent pénétrer dans la région centrale du jet de plasma. Cependant cette
quantit¢ de mouvement est apportée par le gaz porteur qui, au-delda d’un certain débit, va
fortement perturber le plasma (Vardelle M., 2001). En pratique, les particules de taille
inférieure a 10um ne peuvent pas €tre injectées par le biais d’un gaz porteur. De plus, pour
des particules de taille inférieure a 20 pm, les collisions avec la paroi de I’injecteur sont
responsables d’une divergence du jet de particules d’autant plus importante que leur masse
spécifique est faible. Certaines passent alors en dehors du centre du jet de plasma et peuvent
étre responsables de défauts dans le dépot lorsqu’elles sont inclues mal fondues dans ce

dernier.

Injection
dezpaniaules=—sy Vitesse d'injection
Vi<v2 <V3

Figure 2-2 : Trajectoires des particules dans le jet plasma
I1 est donc important, pour obtenir des quantités de mouvement pas trop divergentes, d’utiliser
des particules de masse assez resserrée. En effet dans I’injecteur, la vitesse des gaz, sauf a la
paroi, est relativement constante (Re>2000) (Vardelle M., 2001) et la distribution de masse
des particules va fortement jouer sur celle de leur quantité de mouvement. Pour les particules
de granulométrie la plus resserrée disponible sur le marché, le rapport du diamétre maximum
sur le minimum est de deux, ce qui correspond a un rapport de masse de huit ! Les particules
dans le cas le plus favorable auront donc des rapports de quantité¢ de mouvement de huit et le
débit de gaz porteur ne pourra étre adapté qu’a la valeur moyenne de la granulométrie. 1 est
donc important, pour obtenir un traitement de particules le plus uniforme possible, d’utiliser
des particules avec une granulométrie resserrée. Les lamelles qui résultent de I’impact des
particules refroidissent trés vite, en quelques microsecondes : en effet, la vitesse de

refroidissement peut presque atteindre 10°K/s (Fauchais P., 2001). Ainsi I’impact d’une
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seconde gouttelette au méme endroit que la précédente ne se produisant pas avant quelques

centaines de microsecondes. FElle arrive donc sur une lamelle déja solidifiée.

particule
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S
T ff*‘ 7
rugosité - :.;H
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.....

o
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Figure 2-3 : Coupe d’un dépot
Le dépot ainsi formé (voir figure 1-3), résultant d’un empilement successif de maticre, a une
structure lamellaire avec des propriétés différentes de celle du matériau massif. Son épaisseur
est généralement comprise entre 50 um et quelques millimétres. Ses propriétés de cohésion et
d’adhésion dépendent respectivement du contact entre lamelles et du contact lamelle-substrat.
Le contact dépend, entre autres, de la mouillabilité de la goutte a I’impact sur le substrat ou
sur les lamelles déja déposées. La mouillabilit¢ d’un matériau donné peut étre fortement
affectée par les réactions chimiques en surface de la particule (De Gennes P.G., 2002) pendant
son temps de vol. En effet, avant leur impact sur le substrat, les particules en vol réagissent
avec les gaz environnants. Par exemple, dans le cas d’une projection atmosphérique, les
particules peuvent s’oxyder a 1’air générant ainsi des inclusions d’oxydes dans le dépot. Le
phénomene d’oxydation est li¢ aux phénoménes convectifs induits au sein de la particule
liquide (Espi¢ G., 2000): la couche d’oxyde formée ou 1’oxygene dissous en surface de la

particule liquide va migrer vers le centre et générer ainsi des nodules d’oxyde (figure 1-4).

{ Magn  Det WD Fxp

AceV . Spol
B0MKV 6 076x  SF 104731

Figure 2-4 : Nodules d’oxyde dans des particules de fer (Espié¢ G., 2000)
Si I’on veut fortement limiter ces effets dus a 1’oxydation en vol des particules métalliques, il

est alors nécessaire de travailler sous atmosphére controlée ou sous vide partiel.
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La réalisation d’un dépot par projection plasma résulte d’une succession d’empilements de
lamelles, chaque nouvelle particule s’étalant en général sur une lamelle déja solidifiée.
L’étude de I’écrasement et de 1’étalement d’une goutte individuelle fondue sur un substrat
semble donc étre le point clef pour pouvoir avoir une meilleure compréhension du processus

de formation d’un dépot.

2.1.3 Les différents parametres influant

sur I'impact

La géométrie des lamelles et la formation de la porosité sont essentiellement déterminées par
les cinétiques d’étalement, de refroidissement, et de germination-croissance des phases
cristallines. Un trés grand nombre de parametres déterminent les processus d’impact et

d’étalement des particules sur le substrat comme on peut le voir sur la figure 1-5.

Vitesse, température, état de fusion,
viscosité, tension de surface,
degré d’oxydation...

de contact, resistance thermique de contact,
Interface | mouiliabilité du substrat par le fluide, effets de
la D capillarité , diffusivité et effusivité

N

Rugosité de surface, état chimique
Substrat (couche d’oxyde), température...

Figure 2-5 : Paramétres influant sur la formation d’une lamelle

Les parameétres mis en jeu lors de I’impact d’une goutte sur un substrat sont trés nombreux et
dépendent de la nature et des propriétés des matériaux mis en jeu (Fauchais P., 2005).

Les parametres propres a la goutte influant sur I’impact peuvent étre décrits comme les
suivants : température, vitesse de la particule, état d’oxydation, état de fusion, propriétés

thermiques, physiques et chimiques du matériau, angle d’impact.
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Les propriétés du substrat ne sont pas moins importantes vis a vis du comportement de la
goutte a I’étalement : en effet, sa diffusivité, son effusivité, sa température, sa rugosité, la
présence de contaminants ou d’une couche d’oxyde en surface ainsi que I’angle d’impact de
la goutte peuvent venir agir sur le comportement a 1’écrasement et lors de 1’étalement.

D’une manicre conventionnelle, la rugosité d’une surface est définie par 1I’équation suivante :

L
Ra=%v(|;|z(x)dx 2-1

Avec z(x) : hauteur locale de la surface a I’abscisse x et L la distance entre deux points de la
surface.

Le R, ainsi calculé correspond a la rugosité moyenne qui est 1’intégrale de la valeur absolue
du profil de rugosité sur la longueur d’évaluation, il a la dimension d’une longueur.

On définit aussi un second type de rugosité appelé R, qui correspond a la distance entre le pic
le plus haut et le creux le plus profond. Cette distance prend toute son importance lors de
I’accrochage mécanique de la lamelle sur le substrat. Un bon accrochage sera favorisé pour
une valeur de R; correspondant a deux a trois fois le diamétre de la lamelle formée.

Trois autres sortes de parameétres ont été utilisées pour évaluer I’état de surface du substrat en
complément du parameétre de rugosité moyenne Ra. Le paramétre de rugosité Ry ou R.M.S
(root mean square), Le paramétre d’oblicité (skewness) Sk et le paramétre de kurtosis K. Les
définitions de ces trois parameétres sont données par les expressions suivantes :

R;= H;(Z—m)zdzz o .22

O e 23

Ku :#f:(z—m)%(z)dz .2-4

Ou ¢(z) est la fonction de distribution d’amplitude de la rugosité sur la surface. R; représente

1'écart type des amplitudes en surface. S, et K, sont des paramétres de forme sans dimension
permettant d’évaluer la distribution des amplitudes présentes en surface (Stout J., 1977,
Hasegawa M., 1982). Les paramétres S; et K, caractérisent respectivement la symétrie et
I’uniformité de la fonction de distribution d’amplitude. Pour un S, égal a 0 et un K, égal a 3,

la fonction de distribution d’amplitude obéit a une loi de distribution Gaussienne.
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Un substrat ayant subi un polissage ou ayant subi une oxydation en surface mais présentant un

Ra<0,05 um sera défini dans la suite de ce manuscrit comme lisse ou poli miroir. Cependant,
ceci ne signifie nullement que les S, et K., a des échelles nanométriques soient nulles. Les

substrats ayant subi un sablage, ¢’est a dire une technique mécanique provoquant des aspérités
de surface en arrachant de la matiére présentent des rugosités moyennes généralement
largement supérieures a 0,05 um. Ce type de substrat, alors qualifi¢ de rugueux permet de

favoriser un accrochage mécanique des lamelles.

2.2 Premieres études sur les gouttes

liquides

L’étude de I’impact de gouttes sur paroi seche et lisse est un vaste sujet qu’il est cependant
nécessaire d’aborder pour pouvoir appréhender et comprendre I’impact de gouttes,
phénomene présent dans de nombreuses applications industrielles (probléme de 1’impact de
goutte dans les imprimantes a jet d’encre, projection d’aérosols de peintures pour I’industrie
automobile, visibilité des parebrises de voiture, arrosage...) et pour comprendre le cas plus
particulier de I’impact de goutte en fusion de taille plus petite (de I’ordre du micrometre) lors
de la réalisation d’un dépdt par projection plasma.

Trois catégories d’impacts sur surface séche permettent d’obtenir des informations

complémentaires pour pouvoir analyser le phénomeéne complexe d’impact en projection

plasma :
e L’impact de gouttes liquides sans effet thermique.
e L’impact de gouttes métalliques millimétriques fondues.
e L’impact de gouttes micrométriques en projection plasma.

Les premiers travaux visant a étudier le comportement d’une goutte liquide sur une surface
séche datent de 1876. Lord A.M Worthington réalisa ses observations avec des gouttes de lait
impactant sur des surfaces recouvertes de cire. Ne disposant d’aucune technologie a I’époque,
il travaillait dans une piéce sombre et il imagina un systéme de flash lui permettant de
visualiser la goutte a différents stades de son impact. Il retranscrivait alors la séquence de

I’impact par dessin en fonction de ce qu’il avait observé (Worthington A.M., 1876). Grace a
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cette expérience simple, il réussit a mettre en évidence plusieurs phénomenes comme la
formation d’un bourrelet autour d’un disque résultant de 1’¢talement, la phase de rétractation
du film liquide aprés que la goutte étalée ait atteint son rayon maximum. En utilisant du
mercure, il mit en évidence la formation de filaments dés le début de I’impact et 1’¢jection de

petites gouttelettes en bout de ces filaments.

Ces premiers travaux ne permettent pas d’approche quantitative des phénoménes mais offrent
cependant la possibilité de distinguer deux cas distincts : le cas "mouillant”" et le cas "non

mouillant".

Les ¢tudes effectuées sur des gouttes liquides ont permis d’établir les grandes tendances mises
en jeu lors de I’impact dans son probléme général. Des phénoménes comme la génération
d’éclaboussures ou "splashing" en anglais, terme que nous utiliserons par la suite,
correspondant a une destruction de la goutte lors de sa collision, et les effets de mouillabilité,
de capillarité et de la pression d’impact sur le processus d’étalement ont pu étre étudiés a
I’échelle du millimétre. Ils ont permis de constituer une premicre €tape en ce qui concerne
plus particulierement 1’impact d’une goutte en projection plasma. En effet, les besoins actuels
de dépots de plus en plus sophistiqués pour des applications de plus en plus nombreuses
nécessitent une meilleure compréhension du phénoméne qui apparait apres I’'impact de la

particule sur le substrat et qui semble jouer un role clef sur les propriétés du dépot.

Comme 1’étalement d’une goutte résulte de la conversion de 1’énergie cinétique en travail de
déformation visqueuse et en énergie de surface, les parameétres relatifs a la goutte en vol
(vitesse, diametre, température...) ainsi que ceux se rapportant a 1’état de surface (nature,
rugosité, degré d’oxydation ...) semblent jouer des roles aussi importants les uns que les

autres vis-a-vis du comportement a I’impact.

2.2.1 Phénomene de "Splashing”’ou

d’'éclaboussures

Mundo et al ont étudié le principe physique du processus de déformation et de destruction
d’une goutte liquide (0,1 a 0,5 mm de diametre) pour différentes compositions d’un mélange
eau — €thanol - sucrose sur un substrat d’acier inoxydable (Mundo C., 1995). Les propriétés

du fluide et les parametres cinétiques sont par conséquent variables. D’apres leurs
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observations, ils ont proposé que le devenir d’une goutte a I’'impact dépendait du parametre de

Sommerfeld K essentiellement fonction des informations cinétiques en vol.

K= We» Re"» .2-5
0,5 2d 0,25
K= [/’VT‘Z} {pﬂT} 2.6

Avec We nombre de Weber, Re nombre de Reynolds, p masse volumique (kg/m’), d
diameétre de la particule (m), v vitesse d” impact de la goutte (m/s), 4 viscosité dynamique et
o tension de surface (J/m?).

L’observation d’impact de gouttes a montré (figure 1-6) qu’il existait une valeur critique de K
notée K, d’une valeur de 57,7 pour laquelle les comportements sont modifiés. Pour des
faibles valeurs de K, la goutte tend a se déposer et a s’étaler alors que pour un K>K,, elle tend

a se détruire et a générer des éclaboussures.

¢

y

4
rebound
& T
= L/

7 3RSTT deposition

A

splashing

K<3

K=57.7

Figure 2-6 : Les différents types d’impacts en fonction de la valeur du parameétre K

En condition classique de projection plasma, le traitement des particules en vol est
conditionné par les transferts de quantité de mouvement, de chaleur et de masse entre le
plasma et les particules. Pour des diametres de particules compris entre 30 et 100 um, les
vitesses des gouttelettes a I’impact sont de 100 a 200 m/s et leurs températures atteignent des
valeurs supérieures a leur température de fusion qui permet a la particule d’étre dans un état

fondu avant I’impact.
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Les courbes de la figure 1-7 présentent d’évolution du parametre K en fonction de la distance
de projection pour différentes granulométries de poudres métalliques (Fukumoto M., 2002).
Dans les conditions standards de projection thermique par arc soufflé, les paramétres de la
goutte évoluant dans le flux plasma correspondent & un nombre K > Kc qui témoigne qu’une

particule a une tendance naturelle au splashing.

1200
™ 1000 | Ni Regular sprayed particle
2 soo0p L has enough driving force
g M0
L for the splashing.
2 400 |
@ 200
= 1000
2 uﬁKc.. ad 5 Fe
0 S50 100 150 200 230 300 = g0l
Spray distance {mm) % - i
£ oo} e
1200 3
[ = .ok & .
i 1000} b ] Cu e A To—u
c | . % A
E S00| _: 200 oy
g i “ UQ—KC
g 6001 0 50 100 150 200 250 300
E;, 400} N\‘ Spray distance {(mm)
g
2 200 .
= L Kc Splashing parameter: K of
0 50 100 150 200 250 300

Sbeivante (e regular sprayed particles

Figure 2-7 : Parametre K calculé pour des poudres usuelles en projection plasma
(Fukumoto M., 2002)

2.2.2 Parametres mis en jeu lors de

I’étalement de la goutte

2.2.2.1 Pression d’'impact : modeles
simplifiés

Dans le cas d’un fluide compressible, la pression peut avoir une influence non négligeable sur

le comportement de la goutte a I’impact, et sur 1I’évolution temporelle du contact

goutte/substrat. Le contact est considéré comme parfait si la pression d’impact est supérieure

a la pression capillaire a I’interface due a la rugosité de surface Ra.

Dykhuisen et Armster rappellent la complexité des phénomenes a 1I’impact et précisent que les

modeles compressibles ne peuvent étre utilisés que pour I’étude de I’impact initial.
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(Dykhuizen R.C, 1994; Armster S.Q., 2002). Les effets de compressibilité sont présents aux
tous premiers instants aprés que la goutte soit entrée en collision avec la cible : a 'impact, la
vitesse du liquide est modifiée, le liquide subit alors une forte compression due a la
propagation d’une onde due a I’'impact dans le liquide.

Des calculs ont montré que la pression maximum a I’impact pour une goutte liquide est plus
grande que la pression d’enclume classique p.

p:pp_cl.]}p . 2'7
Avec ¢! vitesse du son dans la phase liquide (m/s), p, masse spécifique du liquide (kg/m’)

et v, vitesse de la particule a ’impact (m/s).

Les phénomeénes a I’impact sont principalement gouvernés par le nombre de Mach Ma (-).
Ma=; 28

La plupart des études sur le probléme fondamental d'impact de gouttelette considérent une

compressibilité du liquide négligeable.

Au bout d’un temps t. (s) , la pression d’impact atteint sa valeur maximum pour un rayon
maximum critique r. (m) de la goutte au contact avec le substrat.

%5—!,3 .29

dp.Vp

tcz4jc’j

.2-10
avec d, diamétre de la gouttelette avant son impact. Par exemple, si on considére I’impact
d’une goutte de cuivre (p = 8000 kg/m’) de dlametre d, =50 um a une vitesse de 200 m/s et
une vitesse du son dans la phase liquide de 3000 ms™, on obtient un nombre de Mach de 0,66.
La pression d’impact correspondante est supérieure a p = 5.10° Pa = 50 000 atm. Cette
pression commence a chuter au bout de t. ~ 10™s pour une zone de contact correspondant a
dp

3
Les hautes pressions formées par la compression de choc apres 1'impact vont générer des
tensions importantes dans le liquide. Ces tensions vont alors étre relachées sur les bords a
l'intérieur de la gouttelette par des vagues d'expansion se propageant dans le liquide causant
une rupture du fluide en périphérie (voir figure 1-8).

p ~ 50 000 atm
pendant quelques ns

.=

Propagation Y ﬁ Rupture du liquide

d'onde ~ 100 ns
= éclaboussures
\
\, Chute de pression
& Etalement de la goutte
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Figure 2-8 : Mod¢le compressible pour 1I’impact initial
Ce modele compressible ne tient compte que des tous premiers instants apres I’impact et ne
considére pas le phénoméne de solidification pendant I’étalement de la goutte. La
solidification de la lamelle va dépendre de la résistance thermique de contact Rth a ’interface

lamelle substrat et de son épaisseur.

La pression d’impact prend toute son importance dans le comportement de la goutte pour des
vitesses d’impact importantes comme celles obtenues en projection plasma .La rupture du
liquide en périphérie va générer des éjections de matiére qui peuvent €tre mises en relation
avec le phénomeéne d’éclaboussures ou de « splashing » observé pour un parametre de
Sommerfeld K > K,. Ce type d’éjections de matiére résultant directement de la pression a I’

impact, sera qualifi¢ d’ « Impact Splashing » dans la suite de ce manuscrit (Escure C., 2003).

Aprés le phénomeéne d’impact, le comportement de la goutte va étre directement li¢ aux
événements agissant sur son processus d’étalement. Les phénoménes physico-chimiques tels
que la mouillabilité et la capillarité interviennent sur le contact a I’interface liquide - solide

avant que les phénomenes thermiques jouent un role.

2.2.2.2 Mouillabilité

La mouillabilit¢é d’une goutte liquide apparait comme un point important dans 1’é¢tude du
comportement d’une gouttelette projetée en plasma. En effet, ’angle de mouillage joue un
role clef sur le développement du contact goutte/substrat et sa vitesse d’étalement. Il influe sur
la valeur du coefficient de transfert de chaleure du splat vers le substrat : & augmente si 6

diminue.

En mouillabilité classique, c’est a dire statique, une goutte liquide L est posée sur un solide S,
ils sont tous deux baignés par une phase gazeuse G. L’angle 0 que fait la goutte avec le
substrat, appelé angle de contact, dépend des tensions interfaciales des espéces en présence.
La figure 1-9 montre la configuration du systéme et la répartition des forces qui s’exercent sur

les interfaces.
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Figure 2-9 : Angle de contact a 1’équilibre sur une surface solide
Les équations présentées ci-apres correspondent au cas d’une surface théorique parfaitement
lisse. En écrivant 1’équilibre des forces (projection sur 1’axe horizontal) on obtient 1’équation

de Young :

Vsg—Y1,C08 =y .2-11

ou les divers y sont les tensions interfaciales solide-gaz, liquide-gaz et solide-liquide avec

Vg =Vs — 7, .2-12

ou 7, est la pression d’étalement du liquide due a son poids .

Différents facteurs comme la température du liquide, I’atmosphére ou la présence d’impuretés
peuvent influencer le contact solide —liquide- vapeur :
= Influence de la température

Plus on chauffe le liquide et plus il est mouillant. Toutes les lois décrivant 9= {(T) sont

empiriques.
Tension superficielle : § = 8" Cx T .2-13
Angle de contact cos$ =a-bd
=1+b(@&" ) . 2-14
=1+b(T- Te)

avec 8’ =valeurde §a T=0K
T = température absolue (K)
Tes = température critique de 1’étalement (3= 0)
Le cosinus de I’angle de contact entre le métal liquide et une céramique évolue linéairement

avec la température du liquide.
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= Influence de I’atmosphére
La nature de I’atmospheére est importante, en particulier en ce qui concerne la solubilité des

gaz dans la phase liquide c’est a dire la réactivité gaz/liquide.

=  [mpuretés
En général, la présence d’impuretés a pour effet de diminuer la tension superficielle et donc la

mouillabilité du liquide

2.2.2.3 Rugosité et effet sur la

mouillabilité

Déformation de la ligne de contact

Dans le cas ou la surface présente des défauts de nature chimique ou physique, 1’angle défini
est plutdét un angle de contact dynamique. La présence de ces défauts est a ’origine d’une
hystérésis de 1’angle de contact, c’est-a-dire d’une dispersion de cet angle, dont les bornes
sont définies par un angle d’avancée 6, et un angle de recul 6. Les premicres observations
faites sur I’hystérésis avec des surfaces de rugosités variables, sont dues a Dettre et Johnson
(1964) (De Gennes P.G., 2002). Sur le graphique suivant (figure 1-10), les angles de contact,
exprimés en degrés, sont portés en fonction de la rugosité » du substrat, définie comme le

rapport de I’aire de la surface réelle sur celle de la surface apparente (échelle qualitative).

170 r T T
avancée
1

150

1440 |

1341

1200

1

1%

ok

Contact Angle (°)

BN

TOF

)

|

1
Surface Roughness —»

30

Figure 2-10 : Angles de contact statique de goutte d’eau posées sur des cires en fonction de la
rugosité du substrat

35



On distingue deux comportements selon la valeur de la rugosité ». A faible rugosité, 04
augmente réguliérement avec r, tandis que 6z décroit. Puis au-dela d’un seuil en rugosité, les
deux angles sautent discontiniment a une valeur tres élevée. Cette transition peut étre imputée
a la formation de poches d’air sous la goutte pour cette valeur de rugosité. Au-dela,
I’hystéresis de I’angle décroit du fait que le substrat s’homogénéise, plus il est composé
majoritairement d’air. On constate que I’hystéresis devient trés faible, méme inférieure a celle
mesurée sur la plus lisse de ces surfaces.

D’un point de vue pratique, la texture du substrat apparait comme un moyen particulierement
efficace pour piloter le mouillage. Autrement dit, d’un point de vue théorique, le mouillage
permet de simuler les effets de texturation d’une surface, supposée lisse initialement.
Plusieurs modeles ont été développés sur le mouillage des surfaces texturées physiquement
(Wenzel) ou chimiquement (Cassie-Baxter) (De Gennes P.G., 2002)

Sur une surface non idéale, ’angle de contact statique n’est donc pas unique. Il prend toute
valeur comprise entre 1’angle d’avancée 6, et I’angle de recul &k (figure 1-11). L angle de
contact peut dépasser Og sans que la ligne de contact ne bouge au-dela d’une valeur seuil, la
ligne se déplace. Dans le cas d’un reflux de mati¢re, au-dela d’une valeur limite &% , la ligne

se déplace dans le sens inverse, si les forces de cohésion de la matiére sont suffisantes.

a) O M <o g =6

Figure 2-11 : Mobilité de la ligne triple
Tout ce qui a été dit ici au sujet de la déformation de la ligne de contact est vrai en statique et
ne s’applique peut étre pas au cas de I’impact de gouttes sur une surface avec une vitesse non

nulle.

2.2.2.4 Capillarite

En projection plasma les conditions expérimentales impliquant généralement des valeurs du

nombre de Weber We supérieures a celles du Reynolds, nous pourrons toujours négliger les
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forces de capillarité¢ devant les forces d’inertie de la goutte en début d’étalement (Pasandideh-
Fard S., 1996)(changement de tendance pour des vitesses de I’ordre de 10 m/s pour goutte

alumine de 30 um de diamétre.)

Exemple : poudre d’alumine de diamétre 30 pm de vitesse v=200 m.s’. Re=500et We =

6000 : We >> Re?

En fin d’étalement, la vitesse d’écoulement du liquide devient moins importante et les forces

d’énergie de surface deviennent alors non négligeables.

D’une facon générale, les effets de capillarité restent négligeables tant que la pression exercée
par la goutte a I’impact est supérieure a la pression capillaire, ceci permettant a la goutte a

I’impact de pénétrer dans les capillarités définies par la rugosité du substrat.

2.2.3 Historique de I'étude des splats

2.2.3.1 Premieres études : observation de
la morphologie des lamelles apres leur

impact
Les premiéres études ont porté sur I’observation de la morphologie des lamelles aprés leur
impact de facon a pouvoir établir un lien entre les paramétres de projection et la
microstructure obtenue. Les résultats obtenus avec des particules céramiques entiérement ou
partiellement fondues ont ét¢ décrits par Kudinov (Kudinov V.V, 1989) : il a rassembl¢ les
différents splats pour faire une cartographie des formes obtenues en fonction des parametres
de fonctionnement de la torche sans se préoccuper de la température du substrat (cf figure 1-
12). 11 a montré beaucoup de formes différentes pour les lamelles résultantes : forme
déchiquetée, forme circulaire. Plus tard (Roberts K.A, 1990), les études exécutées par Roberts
et al ont été¢ consacrées a une observation plus précise de forme de la lamelle selon les
parameétres du substrat. En travaillant avec des gammes de vitesse de particules assez larges
(30 - 260 m/s) obtenues par torches a plasma radio-fréquence et a courant continu, Bianchi et
al. (Bianchi L., 1997) ont montré que la microstructure et la morphologie du splat peuvent

évoluer a la fois en fonction des paramétres de la particule projetée et de ceux du substrat.
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Figure 2-12 : Cartographie des morphologies de lamelles obtenues pour différentes conditions
de projection

Les premicres observations avec des particules céramiques (Al,Os, ZrO2) projetées sur des
substrats lisses préchauffés a différentes températures (Ra < 0,05 pm) ont montré une
influence importante de la température de substrat sur les morphologies des lamelles. Deux
formes différentes ont été obtenues en projetant des particules de zircone sur un substrat lisse
en acier inoxydable 304 L : Un disque circulaire sur le substrat chaud (Ts = 573 K) ou une
forme déchiquetée pour un substrat froid (Ts = 348 K). Les résultats obtenus sur un substrat
chaud maintenu a 573 K avec des conditions différentes de plasma ont montré que la vitesse
de la particule juste avant son impact joue un réle important sur le splat résultant : des vitesses
de particule plus élevées augmentent la cohésion et I'adhérence pour une température de
substrat donnée. Finalement, il a ¢ét¢ montré que ’adhésion dépendait fortement du taux
d'oxydation du substrat et qu’elle diminuait quand la couche d'oxyde devenait trop épaisse ou
quand sa composition change. Dans le cas d’un préchauffage du substrat en acier inoxydable
304 L a deux températures différentes (300°C et 500°C), I’adhérence des dépodts de zircone
est maximale pour des temps de préchauffage les plus brefs et décroit ensuite régulierement
quand ces temps augmentent. L’appauvrissement en chrome de I’interface substrat - dépot
lorsque le temps de préchauffage augmente peut conduire a une interface plus « cassante »

avec plus d’hématite qui serait responsable de la chute d’adhérence.

2.2.3.2 Morphologies des particules
étalées
Comme le montre la cartographie présentée sur la figure 12, il existe une grande diversité de

morphologies de lamelles en projection plasma selon les parameétres de projection. Dans le cas

des particules non fondues, des noyaux solides peuvent rester piégés au centre de la lamelle

38



ou bien étre ¢jectés conduisant a une structure annulaire. La morphologie de type « crépe » en
forme de disque bien étalé qui sera souvent appelé « disk shaped splat » dans la suite du
manuscrit correspond a un meilleur contact avec le substrat (au moins au centre de la lamelle).
La splat de type « fleur » avec une structure éclatée présente un contact limité avec le
substrat. Ce type de morphologie présente un contact limit¢ avec le substrat et une faible
adhérence. L’observation de digitations et de fines gouttelettes en périphérie témoigne d’un
écoulement du liquide parallélement a la surface. Ce type de destruction de la goutte avec des
¢jections paralleles au substrat sera appelé « flattening splashing » dans la suite de ce

manuscrit.

Grace a ces observations générales une nouvelle génération d'expériences a été développée
pour étudier des paramétres de la particule en vol et a I’impact. La mesure des parametres
propres a la particule ainsi que 1’observation des lamelles recueillies ont permis une avancée

importante dans la compréhension des phénomenes a I’impact en projection plasma.

2.2.3.3 Premiers travaux de métrologie a
I'impact
Les premiers dans le domaine ont ét¢ menés par Vardelle et al. dans les années 90 (Vardelle

M., 1995). IIs ont étudié les paramétres de la particule en vol : la vitesse, la taille, I’état de

fusion ainsi que leur influence sur le degré d’étalement ¢ et la vitesse de refroidissement des
lamelles.

Le degré d’étalement & peut étre évalué de fagon expérimentale grace aux équations 1-15 et
1-16 présentées ci-dessous mais aussi calculé de facon théorique grace a des équations
simples issues de modeles phénoménologiques et en particulier celui de Madejski (Madejski
J., 1976). Ce modele 2D permet de prendre en compte les forces visqueuses, les forces de
tension de surface et le phénomene de solidification découplé a I’étalement. On obtient alors

la corrélation suivante :

5
38, 1(_¢ V_
We +Re(1.2941) - 2713

Avec We nombre de Weber, Re nombre de Reynolds, et § degré d’étalement maximum.
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En projection plasma, We varie généralement entre 1000 et 10000, ce qui conduit a négliger
le terme d’énergie de surface devant celui d’écoulement visqueux pendant la phase

d’écrasement. Le degré d’étalement d’une particule peut alors étre mis sous la forme :
€=1,2941.Re 0,2 .2-16

Cependant si le nombre de Weber est trés élevé pour la particule en vol, il diminue
considérablement pendant la phase d’étalement, ceci étant du a la décélération de la particule.

Les forces de surface deviennent alors non négligeables a la fin de I’étalement.

Dans le cas d’une lamelle en forme de disque, le degré d’étalement & est défini comme le
rapport du diametre de la lamelle résultante D sur celui de la goutte avant I’impact d. Dans le
cas d’une lamelle déchiquetée, la définition d’un diamétre de lamelle est plus compliquée
compte tenu des irrégularités obtenues en périphérie. Il correspond dans ce cas au rapport du
diamétre moyen Dy, de la matiére étalée (diametre du disque dont la surface présente un

contact avec le substrat) sur celui de la goutte avant son impact d.

_D ]
é= P . 2-17
_Dmoy _

5——d .2-18

£ augmente avec la température et la vitesse de particule en vol. Le temps d’étalement

diminue pour des particules moins rapides.

Beaucoup d'expériences utilisant des conditions différentes de plasma ont ét¢ menées avec
des particules céramiques : Fantassi et al ont ¢tudié le comportement a 1’étalement a
différentes vitesses d’impact pour des particules de zircone stabilisée a I’yttrine (22-45 pm)
projetées sur un substrat lisse (Ra<0,05 pm) en acier inoxydable 316 L préchauffé¢ a 100°C
(Fantassi S., 1993). Les résultats ont confirmé la tendance générale obtenue par Vardelle et
al.(Vardelle M., 1995). Toutes ces observations ont montré qu'au-dessous d’une certaine
température de préchauffage du substrat appelée température de transition Tt, les lamelles
présentent des formes distordues tandis que pour des températures supérieures a Tt, on obtient

des lamelles en forme de disque circulaire. Nutsch et al (Dzur B., 2001) ont étudi¢ des
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impacts de particules d’alumine et de zircone (70 - 90 um) a faible vitesse (10 m/s) sur des
substrats en acier inoxydable lisses a diverses températures avec une torche a plasma inductif
(plasma radio-fréquence) : la forme d’un disque parfait a ét¢ obtenue sur un substrat chaud
(522 K) tandis que des disques avec des formes de doigts dirigés vers 1’extérieur ont été
observés sur un substrat froid. En 1995, Moreau et al ont consacré leur recherche a I'impact de
particules de molybdene sur plaques de verre (Moreau C., 1995) . L'évolution du diametre de
la particule pendant 1’étalement a été suivie par une technique d’ombrage par éclairage laser.
Depuis 1999, de nouvelles recherches ont ét¢ développées grace au systeme du DPV 2000.
Cette nouvelle technologie permet de mesurer une distribution statistique des paramétres de la
particule en vol (vp, Tp).

Beaucoup d'études consacrées aux particules métalliques ont utilisé cet équipement : par
exemple Li et al (Li C. J., 2003) ont examiné I’influence du nombre de Reynolds sur les
morphologies de lamelles de cuivre obtenues sur un substrat en acier inoxydable préchaufté
(622 K et 722 K). Pour un Re de goutte supérieur a 50000, la forme déchiquetée avec des
doigts orientés de l’intérieur vers ’extérieur a été promue quelque soit la température du
substrat alors que pour des Re inférieurs on obtient des disques. Malgré toutes les
interprétations proposées jusqu’ici, basées sur 1'observation de morphologies de splat apres
lI'impact, de nombreuses questions concernant ces phénomenes subsistent. C'est pourquoi dans
les années 2000, des recherches basées sur la visualisation de comportement de gouttelette a

I'impact ont été¢ développées.
2.2.4 Préchauffage des substrats

2.2.4.1 Techniques de préchauffage pour

la réalisation d'un dépot

Le préchauffage des substrats métalliques provoque une oxydation en surface qui peut
modifier la composition et la morphologie superficielle du substrat, avec d’importantes
conséquences en terme d’adhésion des dépots.
Le préchauffage des substrats peut se faire de différentes facons :
e A l’aide du jet plasma, ou le transfert thermique se fait essentiellement par convection
et conduction (le rayonnement du plasma étant négligeable). Les temps de montée en

température sont trés courts, on peut facilement atteindre 600 K en quelques dizaines
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de secondes lorsque le substrat se trouve a une dizaine de centimeétres ou moins face
au jet.
e En utilisant un four pour une pré-oxydation dans un environnement contrdlé
e En utilisant des résistances chauffantes.
Dans le cas particulier des aciers, au-dessus de 500K, au fur et a mesure que la température
augmente, différentes compositions et épaisseurs de couches d’oxydes se forment a la surface
du substrat, ce qui induit une réduction de I’adhésion du dépot (Pech J, 2000).
La couche d’oxyde ne semble pas pour autant étre toujours nuisible a 1’adhésion des dépots.
Un dépot d’alumine obtenu apres la formation de Fe; O par préoxydation en four de I’acier
C40E dans un environnement riche en CO,, posseéde des valeurs d’adhésion supérieures a 50
MPa (Maitre A., 2002) bien que le R, de départ ait été inférieur a 0,05 pm.
D’une fagon générale, le préchauffage des aciers qui semble indispensable au bon étalement
des lamelles introduit un composé supplémentaire a I’interface substrat/dépot dont 1’influence
n’est pas encore totalement connue (Bianchi L., 1997).
Néanmoins, avec I’acier inoxydable la croissance de la couche d’oxyde aussi bien que son
changement de composition ne deviennent significatifs que pour des temps de chauffage par
plasma supérieurs a 600s. Ainsi un préchauffage rapide de quelques dizaines de secondes
pour atteindre une température de 673K ne semble pas influencer la formation des lamelles du

fait de I’épaisseur ou de la composition de la couche d’oxyde formée en surface du substrat.

2.2.4.2 Oxydation des substrats

L'oxydation correspond a la réaction d'un métal M, ou d'un alliage, avec un gaz oxydant. Ce
gaz est souvent riche en oxygene (air par exemple) mais peut contenir, pour tout ou partie,
d'autres espéces oxydantes ou réactives a 1'état gazeux : soufre, espéces soufrées, gaz
carbonique, vapeur d'eau, etc. Le terme oxydation peut présenter une certaine ambiguité

puisqu'il décrit de fagon tout a fait générale la réaction électrochimique suivante :
M = Mz+ + ze- .2-19

Suivant les conditions d'environnement I'espéce ionique peut :
- passer dans le milieu électrolytique au contact du métal, sous forme solvatée, hydratée s'il

s'agit d'un milieu aqueux : c'est le cas de la corrosion électrochimique ;
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- donner naissance a (une ou plusieurs) nouvelle(s) phase(s) solide(s) qui va (vont) se former a

la surface du métal; ainsi, dans le cas de l'oxygéne :

M + O, = oxyde(s)
solide 1 + gaz = solide(s) 2

.2-20

c'est le cas de la corrosion par les gaz qui se manifestera surtout aux températures moyennes
et élevées. C'est principalement 13, et par tradition, qu'on utilise le terme oxydation pour
décrire le phénomene correspondant. Il s'agit d'une réaction hétérogene dont il faut étudier les

conditions thermodynamiques de faisabilité pour savoir si ce métal M s'oxyde ou non.

En examinant la réaction précédente (1-20) on constate que le systéme, qui a I'état initial
comporte deux phases (solide 1 + gaz) en contact, se trouve profondément modifié; lorsque la
réaction se produit : il y a en effet au moins trois phases en présence : solide 1, solide 2 et gaz.
On imagine bien le rdle important joué¢ par cette nouvelle phase (solide 2); suivant son
caracteére protecteur (pouvoir couvrant, absence de fissures et de porosités ouvertes, adhérence
ou non) il y aura ou non contact direct entre le solide 1 et le gaz (figure 1-13). Toutefois,
méme lorsque le solide 2, c'est-a-dire 1’oxyde est tres protecteur (au sens défini ci-dessus), la
réaction d'oxydation se poursuit; elle est alors assurée par le transport d'ions a travers le solide
2 par l'intermédiaire des défauts atomiques. Les caractéristiques morphologiques et
structurales ainsi que les propriétés physiques et mécaniques de ce solide 2, vont déterminer la
vitesse d'avancement de la réaction (1-20) donc, ce qu'on appelle la cinétique de la réaction.
On congoit aisément que, si tel est le cas, ce phénomeéne de transport, encore appelé diffusion,
sera considéré d'un point de vue cinétique comme I'étape limitante. Or, tout phénoméne de
diffusion est activé thermiquement ce qui signifie que la vitesse d'oxydation augmente avec la
température : plus la température est élevée, plus un métal s'oxyde vite et donc plus la couche
d'oxyde(s) est épaisse pour une durée donnée. Du point de vue pratique, on devine alors
aisément l'importance de la durée et de la température des traitements thermiques et
thermomécaniques en atmosphére oxydante ; cette remarque peut étre étendue a 1'utilisation

d'un métal M a haute température dans un tel environnement.
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solide 2

solide 1

Figure 2-13 : Oxydation d’un métal par le dioxygene

Nous venons de décrire de facon schématique et succincte le cas général d'un métal M dans
une atmosphere oxydante. Nous allons dans la suite considérer le cas spécifique du fer et plus
particulierement des aciers pour faire une approche scientifique de son comportement a 1’

oxydation et souligner le role des éléments mineurs présents dans le matériau de base.

» Oxydation du fer pur

Dans cette partie nous nous plagons dans les cas pratiques d'exploitation ou le potentiel
d'oxygene (ou pression partielle d'oxygéne) est supérieur au potentiel d'oxygene de 'équilibre
Fe/FeO (en toute rigueur il faudrait tenir compte de la non stoechiométrie de la wiistite et

écrire Fe; 4O, x représentant la concentration en lacunes d'ions ferreux du composé).

Les structures et les cinétiques de croissance vont dépendre de la composition de 'acier et de
I'atmosphere. Par rapport a celle du fer pur, 'oxydation des aciers se distingue par 1'influence
des ¢léments d'addition : les phénoménes d'oxydation sont plus complexes et les calamines
formées sur les aciers sont en général, principalement constituées par les oxydes de 1'élément
majoritaire. Ainsi, une calamine sur acier comprendra toujours la wiistite ou protoxyde de fer

(FeO), la magnétite (Fe;04) et I'hématite (Fe,O3).

Dans l'air ou I'oxygene pur, la calamine formée sur du fer pur est constituée d'une succession

de couches d'oxydes de fer :

- a une température inférieure a 570 °C : les oxydes Fe;O4 et Fe,03,
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- a une température supérieure a 570 °C : les oxydes FeO, Fe;0y, et Fe,0s.

Cependant la présence des ¢léments d'addition conduit, dans la plupart des cas, a des
modifications de la structure et de la cinétique de croissance des couches d'oxydation. De
plus, on assiste a l'altération du métal situé sous la calamine par oxydation sélective des

¢léments contenus dans l'acier.

I1 est généralement admis que les calamines sur le fer pur croissent par diffusion des lacunes
de fer dans FeO et Fe;O4 et par diffusion de I'oxygeéne dans Fe,Os . Au mécanisme précédent
il faut en fait ajouter la diffusion du fer en position interstitielle dans Fe,O; et la diffusion de
'oxygene dans Fe;O4 et Fe,O; par l'intermédiaire des dislocations, des joints de grains ou des

microfissures .

Les cinétiques d'oxydation peuvent étre ralenties par les réactions aux différentes interfaces :
Fe/FeO, FeO/Fe 30 4, Fe;04/Fe;0;. Les travaux de Paidassi (Paidassi J, 1957)ont montré que
ces réactions d'interface n'avaient aucune action limitative et que dans le cas de couches
d'oxydes adhérant a leur substrat, I'épaisseur de calamine formée e, est liée a la température

T (Kelvin) et a la durée d'oxydation t (secondes) par la loi suivante :

ecal=K po.exp[ —0 }\/2

=7

ot Q est I'énergie d'activation (J/mole), R la constante des gaz parfaits (8,3169 J. mole ' K™)

et Ky le terme de la constante parabolique d'oxydation.

Cette relation ne s'applique qu'au régime permanent, c'est-a-dire : si le régime parabolique est
atteint trés rapidement (ce qui est réalisé pour le fer pur dans l'air ; quelques minutes a 1 000
°C selon Paidassi) et si les trois couches d'oxydes sont présentes et adhérentes a leur substrat.
Ce dernier point assure que les proportions de chaque couche soient constantes soit, entre 700
et 1250 °C : 95 % FeO, 4 % Fe;04, 1 % Fe,05. Si toutes ces conditions sont respectées alors

I'équation (1-21) devient :
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ecal(mm)=26,4.exp _8;;;70 _I\/;

Au cours de l'oxydation, les éléments contenus dans l'acier sont rejetés a l'interface
métal/calamine. Il y a compétition entre l'enrichissement a Il'interface métal/calamine
provoqué par l'oxydation et 'homogénéisation par diffusion des €¢léments vers le cceur du
métal. Dans les cas pratiques considérés ici, la diffusion des éléments dans l'acier est une
étape beaucoup plus lente que la cinétique d'oxydation. Par conséquent l'interface est enrichie
en ¢léments d'alliage (ou résiduels) avec des conséquences souvent néfastes sur la qualité de

surface des demi-produits comme nous le montrerons qualitativement par la suite.

Cas particulier du substrat en acier inoxydable 304 L

Les aciers inoxydables sont fabriqués a partir d'un alliage du fer qui contient un minimum de
10,5% de chrome. Leur qualité inoxydable est obtenue par l'intermédiaire de la formation d'un
film invisible et adhérent d'oxyde riche en chrome. L'alliage 304 (Fe/Cr18/Nil0) est un acier
inoxydable austénitique d'usage général avec une structure cubique a faces centrées. Il est
essentiellement non magnétique sous condition de recuit et ne peut étre durci que par un
travail a froid. Comparé a l'alliage 302, sa faible teneur en carbone lui confere une meilleure

résistance a la corrosion pour les structures soudées.

Le chrome et l'aluminium ont des comportements identiques vis-a-vis de l'oxydation des
aciers. En grande concentration ils peuvent former une couche d'oxyde externe (Cr,Os, Al
203) qui protége l'acier a haute température. Dans le cas des aciers extra-doux, les
concentrations en jeu ne sont pas suffisantes pour former une couche continue a la surface.
Toutefois, il y a formation de spinelles du type FeCr,0O4 et FeAl,O4 qui contribuent a ralentir

les cinétiques d'oxydation.

2.2.4.3 Importance de la température de

transition

Toutes les recherches sur le préchauffage du substrat ont suggéré que la température de

transition de substrat, Tt, était un paramétre important lors de la réalisation de couches en
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projection plasma. Beaucoup de suppositions concernant les origines de ce phénoméne ont été
faites : solidification rapide améliorée par le préchauffage du substrat, désorption des
adsorbats et des condensas présents en surface du substrat, influence de chimie de surface

(couche d'oxyde) et de la température sur le mouillage de la particule.

La température de transition correspond a la température du substrat pour laquelle on obtient

une morphologie de lamelle correspondant a un pourcentage de 50 % de disque circulaire.

La figure 1-14 ci-dessous illustre cette définition pour le couple Nickel /AISI 304 L et nous

indique une température de transition égale a 550 K.
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Figure 2-14 : Définition de la température de transition
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Ni-10Cr " 400
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Cr u 345

Al O; APS 318
TiO, " 350

" 345
YSZ

Tableau 1 : Température de transition des poudres courantes sur acier SUS 304 L

La définition de la température de transition fait intervenir la notion de couple de matériaux
goutte/substrat. Le tableau 1 regroupe les valeurs des températures de transition des poudres

courantes sur acier inoxydable AISI 304 L (Fukumoto M. , 1999)

2.3 Correlation etalement -
solidification en projection plasma

La formation des lamelles peut se décomposer en trois phases : 1'impact initial, 1'étalement du

liquide et le refroidissement. En fait, les cinétiques de germination et de croissance de la

phase cristalline apres 1'impact initial conditionnent la fin de 1'étalement et donc la forme

finale de la lamelle.
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Figure 2-15 : Temps caractéristiques en projection plasma par arc soufflé

Dans le cas de la projection plasma conventionnelle (passes d’épaisseur inférieure a 20 pm),
le front de solidification peut interférer avec le processus d’étalement. Le temps requis pour
qu’une particule s’étale et se solidifie est suffisamment court (voir figure 1-15) pour que
chaque impact soit considéré comme indépendant. Dans le cas d’une projection plasma par
arc soufflé, le temps de formation d’une lamelle (étalement + solidification) est de 1’ordre de

10us.

De nombreux modéles existent, et prennent généralement en compte les hypotheses

suivantes :

- étalement terminé avant le début de la solidification
- impact perpendiculaire a la surface

- morphologie cylindrique de la lamelle

- contact parfait a l'interface

- flux thermique par conduction a travers I’interface

- substrat lisse

2.3.1 Etalement et refroidissement -

modeles simplifiés

Ces modeles considerent en général le fluide incompressible. Ils essayent de corréler le degré
d’étalement de la lamelle et le nombre de Reynolds de la particule par une relation similaire a
celle obtenue par les modeles phénoménologiques. Tous ces modeles se basent sur le bilan
énergétique suivant :
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Ex=E,+ E;

Avec Ei énergie cinétique de la particule en vol, E, énergie d’écoulement visqueux et Eq

énergie de surface.

Le premier modeéle a une dimension fut celui de Madejski (Madejski J., 1976) présenté au

paragraphe 1-2-3-3

Aprés 1" impact, la particule déposée par projection, en premiere approximation, peut étre
assimilée a un cylindre de quelques micromeétres d’épaisseur. La qualité du contact lamelle
substrat est définie par la résistance thermique de contact Rth. Un contact parfait correspond a
une valeur de 10 m2. K/W, et autour de 10° m?. K/W pour un mauvais contact. Dans le cas
d’un contact quasi parfait, la vitesse de refroidissement peut atteindre des valeurs supérieures
a 10°K/s.

Suivant le transfert thermique a l'interface, on peut considérer trois modes de refroidissement,

que I’on peut classer a partir du nombre de Biot Bi.

Bi=he/x .2-21

avec : h: coefficient d’échange a l'interface (W/m* K) (h=R+h)

e : épaisseur de la lamelle (m)

K : conductivité thermique du substrat (W/m.K)
Dans le cas ou Bi > 30: Le contact est considéré parfait a l'interface car h est grand, le
refroidissement est dit idéal. Il y a un fort gradient de température dans 1’épaisseur de la
lamelle et il n’y a pas de discontinuité de température a l'interface.
Dans le cas ou Bi <0.015: Le refroidissement est controlé par la résistance thermique a
l'interface solide-liquide, il y a une discontinuité de température a l'interface et le gradient de
température est limité a ’intérieur de la lamelle, le refroidissement est dit newtonien.

Lorsque 30 < Bi < 0.015, le refroidissement est dit intermédiaire.
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Ce modele simple considére un étalement total de la gouttelette avant le début du processus de
solidification. Pour pouvoir aller au-dela de cette limitation, des modeles numériques prenant
en compte le transfert de chaleur ont été développés. Ils résolvent le cas d’un impact normal
d'une gouttelette sur une surface avec une configuration 2D. Ces derniers présentent
cependant encore des limitations : 1’impact doit €tre normal et les aspects du flux en 3D

(éjections de matieres lors du splashing a I’impact) ne peuvent pas étre mis en évidence.

2.3.2 Solidification : modeles simplifiés

Le refroidissement d’une goutte pendant son ¢talement est principalement du a 1’évacuation
de la chaleur de conduction via le substrat ou les lamelles déja déposées.
Le calcul des vitesses de refroidissement a été largement développé et utilise le plus souvent
des modéles de transfert de chaleur a une dimension (I’épaisseur de la lamelle (~ 1 pm) est
trés faible comparée a son diametre (~ 100 um)). La vitesse de refroidissement est fonction de
quatre grands facteurs :

e La qualité du contact entre la lamelle et le matériau sous-jacent. Un modéle simple

propose I’expression suivante pour le calcul de la vitesse de solidification :

_hTp

“Lop .2-22

Vs

Ou L, est la chaleur latente de solidification (J/kg), T, la température de la particule (K), p la
masse spécifique du matériau (kg/m’) et h le coefficient de transfert a I'interface (W/mK).
Cette expression montre 1’effet non négligeable de h sur le phénomene de solidification.

Pour un contact uniforme, h peut étre exprimé en terme d’angle de contact :

h=0,5.h(1+cos@) .2-23

Ou h. représente le coefficient de transfert pour un mouillage parfait (6 = 0). La notion de
résistance thermique de contact Ry = 1/h est plus fréquemment utilisée pour qualifier la
qualité du contact entre la lamelle et le matériau sous-jacent. Comme nous I’avons déja
indiqué, les expériences ont confirmé qu’un contact parfait correspond a Ry ~107
m®.K/W alors qu’un mauvais contact correspond a Ry, ~10° m* K/W

e Pendant la transition de phase liquide-solide, la chaleur latente de fusion est évacuée.
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Lors de I'¢talement, 1"augmentation de la surface de contact entre la lamelle et le substrat
entraine un refroidissement trés rapide du fluide en dessous de sa température de fusion,
c’est le phénomene de surfusion, jusqu’a une température critique en dessous de laquelle
le matériau ne peut étre que solide. La solidification du liquide commence et est
accompagnée d'un dégagement de chaleur latente qui entraine généralement une
augmentation de température du liquide, c’est le phénomene de recalescence. La
solidification est alors controlée par l’extraction de la chaleur a travers l'interface
(Vardelle A., 2003).

e Le rapport des diffusivités thermiques de la lamelle sur celle du substrat caractérise la

vitesse de refroidissement et ce particuliérement dans le cas d’un contact parfait.

e L’¢paisseur de la lamelle joue un réle important sur la vitesse de refroidissement.

Celle-ci diminue de fagon importante lorsque I’épaisseur de la lamelle augmente.

2.3.3 Corrélation des deux: Modeles

Complexes

Pasandideh-Fard et al. (Pasandideh-Fard S., 2002) ont développé un modele tridimensionnel
de flux de surface libre avec la prise en compte du transfert de chaleur et la solidification
pour modéliser la formation d’un dépdét en projection plasma. Afin de prévoir le
comportement de la goutte a I'impact (destruction de la goutte ou non) et de calculer la forme

de la lamelle, ils utilisent le logiciel commercial Simulent Drop ® 1.0 .

Le mode¢le a été utilis¢ pour simuler I'impact de particules de nickel sur un substrat en acier

inoxydable dans les conditions classiques de projection plasma (figure 1-16).
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t=0.15ps t=1.7ps

t=2.2ps

t=0.3ps

t=0.8us t=3.0ps

t=1.4ps t=10.0ps

Figure 2-16 : Simulation de I'impact d'une goutte de nickel sur un substrat SUS a 563
K Apres avoir étudié différents scénarie d’impact, Pasandideh-Fard et
al.(Pasandideh-Fard S., 2002) proposent le phénomene de solidification comme cause
principale du phénomene de « flattening splashing » (voir définition § 1-2-3-2). Une
couche solide se forme environ 1,2 ps apres I'impact pour une particule de nickel de
60 um diametre a une température de 600 K au-dessus de son point de fusion avec

une vitesse de 48 m/s (voir figure 1-17).
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Figure 2-17 : Temps de solidification d’une particule de nickel sur substrat acier inoxydable a
567K

Les expériences effectuées avec des particules d’alumine sur substrats en verre ou en acier
préchauffés a différentes températures (293-773 K) montrent pour chaque cas qu’au dessus
d’une certaine température de transition, on obtient des disques circulaires. Les simulations
numériques correspondantes définissent une morphologie identique pour le cas d’un substrat
chaud mais ne rend pas compte de la réalit¢ du splashing pour des substrat froid. Pour
expliquer les différences observées avec 1’expérimentation, Pasandideh-Fard et al. propose
que le phénomene de contamination de surface non pris en compte dans leur modele, pourrait

étre la cause du splashing sur un substrat froid (Pershin V, 2001).

2.3.4 Limites des modeéles

Une approche de validation du modele en 3D a été examinée par Vardelle A. et al (Vardelle
A., 2003) a partir du logiciel commercial Simulent Drop® 1.0. Ils ont montré que beaucoup
de difficultés apparaissaient pendant son utilisation. L'introduction de données appropriées
pour l'interface telles que la résistance thermique de contact et I'angle de contact est exigée, ce
qui pose un probleme, du fait de leur méconnaissance, pour le cas des gouttelettes céramiques
impactant sur substrat métallique par exemple. Quelques contradictions dans les résultats
révelent de plus qu’une étude plus poussée du logiciel Simulent Drop® 1.0 est nécessaire

avant qu'il ne puisse étre exploité pour une utilisation pratique.
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La comparaison des thermogrammes de refroidissement de particules de zircone obtenus par
Bianchi et al (Bianchi L., 1997) avec les résultats de simulation numérique a permis
I’évaluation des résistances thermiques de contact Ry @ IDinterface pour différentes
températures de substrat. Leur valeur peut aller de 10° m®.K/W pour un substrat froid et

oxydé a 10" m?.K/W pour un substrat chaud.

substrat T=75°C T =200°C
AISI 304L Rth=32510° 107- 1078
ZIRCONE Rth=32510° 107- 107

Tableau 2 : Evaluation des résistances thermiques de contact Ry, (m’K/W)
Concernant ces valeurs, des désaccords subsistent : Mostaghimi et al (Pasandideh-Fard S.,

2002) estiment pour leur part qu’ un substrat chaud correspond a une grande résistance de

contact (voir figure 1-18).

R=10°m?K/W

Figure 2-18 : Lamelles de nickel sur acier inoxydable a 673 K : morphologies en fonction des
valeurs de résistances thermiques de contact.

Toutes les études utilisant des modeles ne sont aujourd’hui pas suffisantes pour comprendre le
comportement d’une gouttelette a I'impact dans sa globalit¢. Bien que les données
expérimentales soient difficiles a obtenir avec des gouttelettes de taille micrométrique, elles

apparaissent absolument nécessaires pour pouvoir avancer dans le domaine.
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2.4 Meétrologie et Visualisation

2.4.1 Métrologie

Les techniques actuelles tels que le Spray Watch® ou le DPV 2000° permettent une étude
rapide et statistique des parametres de particules en vol (vitesse, taille, température) sur un
ensemble de particules. Ces techniques sont aujourd’hui trés utilisées dans 1’industrie.
Cependant, pour la compréhension du comportement d’une particule individuelle lors de la
formation d’un dépdt, des mesures cherchant a évaluer les parametres en vol et a I’impact ont
été développées ces quinze dernicres années. Les premiers a développer ces techniques ont été
Vardelle et al (Vardelle M., 1995) en France et Moreau et al au Canada (Moreau C., 1995).
Les parametres ainsi mesurés ont pu alors étre associés a la morphologie de la lamelle

résultante.

2.4.1.1 Parametres mesurés "en vol"

Les parametres tels que la vitesse, la taille et la température de la particule peuvent étre

mesurés grace a différentes techniques :
e L’anémométrie par Phase Doppler pour la vitesse et la taille.
e La technique par "temps de vol" pour la vitesse.
e La pyrométrie bichromatique pour la mesure de la température en vol.

La taille et la vitesse en vol de la gouttelette individuelle sont déterminées a partir de la
lumiére diffusée (Diffusion de Mie) par la goutte lors de son passage a travers un systéme
d’interférences généré par ’intersection de deux faisceaux lasers cohérents. La vitesse est
déduite de la fréquence du signal Doppler créé par la goutte lorsqu’elle traverse le systéme
d’interférences (10 % de précision) (Leger A.C., 1996). La taille est calculée (< 20% de
précision) a partir du déphasage entre deux signaux lumineux collectés par deux capteurs
observant le volume de mesure selon deux angles différents (Leger A.C., 1996).

La température en vol (20% de précision) est obtenue a partir du rayonnement de surface de la
particule collecté grace a une lunette pyrométrique. Cette dernicre est focalisée en un point de
la trajectoire effectuée par la particule avant d’impacter sur le substrat. Le signal

pyrométrique est alors filtré sur deux longueurs d’onde différentes en utilisant un
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monochromateur. Le rapport des signaux aux deux longueurs d’onde est étalonné en fonction

de la température.
2.4.1.2 Parametres mesurés "a I'impact"”

Une mesure par pyrométrie bichromatique utilisée "en vol" peut aussi donner des
renseignements sur 1’évolution de la température de la goutte apres son impact sur la cible.
Pour cela, la lunette doit étre focalisée sur la zone d’impact de fagon a recueillir le signal
lumineux émis par la particule tout au long de sa déformation. Le temps d’étalement (en ps)

ainsi que la vitesse de refroidissement (K/us) peuvent alors étre évalués.

2.4.2 Visualisation

2.4.2.1 Particules millimétriques

Les premiers travaux de visualisation de goutte liquide (non fondue) a I’impact ont permis de
définir le parametre de Sommerfield K défini dans la partie 1.2.2. La technique de
visualisation composée d’une caméra CCD et d’un systéme optique permettant I’observation
de la zone de collision (voir figure 1-19) a permis de différencier deux comportement distincts

représentés sur la figure 1-20 et de définir la valeur du K critique K,= 57,7 entre les deux.

Extension  Macro LED

Bell 1
CCD Camera chows ens ]
— i =
‘ AL [ —
Point of
impingement
Connected to
the Piezo
Quariz
e C A ,.E
ST =T | It | {==-
Monitor Videorecorder Droplet generator Frequency Generator

Time Delay Unit

Figure 2-19 : Montage expérimental permettant la visualisation d’impact de goutte d’eau
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a) Splashing of a liquid drop b) Deposition of a liquid drop
K=133.5 K=493

Figure 2-20 : Comportement de la goutte d’eau pour des valeurs de K différentes (Mundo C.,
1995)

Comme il est tres difficile d'observer le comportement d'étalement des particules projetées en
plasma a cause de leurs tailles micrométriques et de leur trés hautes vitesses a I'impact (100-
300 m/s avec la torche dc de plasma), Fukumoto et al (Fukumoto M., 2002) ont été¢ parmi les
premiers a développer un systetme de chute libre pour générer des gouttes métalliques

millimétriques en chute libre.

L'observation de I’impact de gouttes de nickel et de cuivre a alors pu étre réalisée en ajustant
la vitesse et la taille de la goutte de fagon a conserver le méme ordre de grandeur pour les
nombres adimensionnels Reynolds et Péclet qu’en conditions réelles de projection. Cette
vitesse ¢tant de I’ordre de quelques m/s, il est possible de suivre 1’étalement de la goutte avec
une caméra rapide (4500 images/s). Le dispositif expérimental est présenté sur la figure 1-

21.

Metal Wire]Lpecimen Radio-frequency
heating equipment

Molten
droplet
glass tube"\-' : high-sp/éfi
| S camera
splat T 1
- \\‘-_‘

thermaméter f Mirror polished
heater substrate

Figure 2-21 : Dispositif de chute libre (Fukumoto M., 2002)
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L'observation par microscopie optique de la microstructure sur une section a l'interface
lamelle de cuivre / substrat en acier maintenu a température ambiante révele la présence d’une
microstructure poreuse et de filaments de matiére dirigés vers I’extérieur sur la face du
dessous du splat obtenu sur le substrat a la température ambiante, tandis qu'une microstructure

dense et plate sans pore est observée sur le substrat a haute température.

ar XE

7 i

<
i<

Figure 2-22 : définition de v; et v¢

Ces résultats indiquent qu'une solidification rapide s’est initiée entre la lamelle et le substrat
chaud (au dessus de la température de transition) et que les éclaboussures de la goutte lors de
son ¢talement sur un substrat a température ambiante semble étre produit par les instabilités
d'interface du jet liquide en expansion radiale. Fukumoto et al (Fukumoto M., 2002)ont
proposé une expression de K différente de celle de Mundo et al (Sommerfeld le paramétre K
=Re ** We ). Cette nouvelle expression est en fait une adaptation du paramétre K (défini

pour I’ « impact splashing ») au cas du « flattening splashing ».

Kf=05a " Re™K .2-24

Avec =2

Vi

vevitesse de D’étalement (m/s) et v; vitesse d’impact de la

particule (m/s) (voir figure 1-22).

Ce nouveau critere, appelé Kf tient compte de la vitesse d’étalement de la gouttelette. La
valeur critique est évaluée comme étant proche de 7 pour le nickel, le cuivre et les lamelles

obtenues avec des métaux ferreux.
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Thoroddsen et al. (Thoroddsen S. T., 1998) ont développé une nouvelle technique de
visualisation (voir figure 1-23) pour observer 1'évolution du front de propagation liquide et les
instabilités lors de I’impact d'une goutte d’eau millimétrique sur du verre transparent. Les
images obtenues montrent que les instabilités commencent immédiatement, c’est a dire des le

premier contact de la goutte avec la surface solide.

? resErvolr

nozzle
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driver
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Figure 2-23 : Dispositif pour la Figure 2-24 : Photographies
visualisation des instabilités de obtenues avec une goutte chutant
Rayleigh Taylor de 28,8 cm avec trois flash a 2.0,

2.6 et 3.2 ms apres |I'impact

L’origine de cette instabilité fondamentale serait une modification de la tension superficielle
du liquide due a une instabilit¢ de type Rayleigh Taylor. La rapide décélération de la
couronne de liquide aux premiers contacts avec la surface provoquerait la naissance
d’ondulations au sein du fluide lors de sa propagation radiale sur le substrat. La figure 1-24
présente un exemple des photographies obtenues montrant I’émergence de la forme dentelée
pendant I'expansion du liquide. La formation de doigts ou d’une goutte cylindrique pendant la
suite de I’étalement dépend alors de la tension de surface de la goutte.

Tous ces résultats trés intéressants ont €té¢ obtenus avec des particules de taille millimétrique
et avec des vitesses d'impact de 1’ordre du m/s tandis que dans des conditions de projection

plasma, les grandeurs caractéristiques (vitesse, diametre) sont totalement différentes. La
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question importante qui se pose alors est la suivante : les phénomeénes observés sur des
particules de taille millimétrique sont-ils les mémes pour des particules dans des conditions
plasma? Afin de répondre a cette question, de nouvelles expériences ont été développées pour

visualiser les particules de I’ordre du micrometre.

2.4.2.2 Particules micrométriques

Des études antérieures menées au sein du laboratoire SPCTS (Escure C., 2003) ont montré
qu'il était possible de visualiser I’'impact de particules traitées en projection plasma en
utilisant une technique d'imagerie associée a un éclairage laser. Les premicres observations de
collisions de particules céramiques avec une surface ont permis de comprendre un peu mieux
les phénomenes mis en jeu. Pour cette étude, une poudre d'alumine avec des tailles de
particule s'étendant entre 5 et 20 pm a été utilisée avec un substrat en acier inoxydable AISI
304 L. Les parametres caractéristiques de la particule ont ét¢ mesurés juste avant et apres
I’impact avec un systtme PDA (Phase Doppler Anemometry) et par pyrométrie
bichromatique rapide (50 ns). La surface des substrats utilisés a été portée a des températures
supérieures a la température de transition de 318 K (400 K, 1000 K, 1800 K) en atmosphere
controlée afin de limiter les problémes d’oxydation de substrat et la destruction par splashing
des lamelles lors de leur étalement. Ces expériences ont mis en évidence la différence de
comportement a 1I’impact entre une gouttelette projetée dans les conditions "plasma" (vitesse :
100-300 m/s, taille : dizaine de microns) et une goutte qui impacte aprés avoir subi une chute

libre (cas présenté dans le paragraphe précédent).

Figure 2-25 : Visualisation de I’ “Impact Splashing”
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Lorsqu’ une particule impacte a grande vitesse sur le substrat (v>100 m/s), les phénoménes de
destruction de la goutte en éclaboussures semblent étre de deux sortes : le premier, constaté
par C.Escure appelé¢ “Impact Splashing” (voir définition dans le paragraphe 1-2-3-2)
correspond a une éjection de maticre apreés I’impact dans des directions quasi-perpendiculaires
au substrat. Le deuxieme phénomene d’éclaboussures, semble apparaitre dans un second
temps, lors du processus d’étalement appelé “Flattening Splashing” correspondant a des
¢jections essentiellement paralleles au substrat. Les expériences réalisées avec des gouttes
millimétriques montrent que ce second type de splashing semble prendre naissance a la fin du
processus d'étalement avec la formation de gouttelettes en périphérie et éjections de maticre

parallélement a la surface de substrat.
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Figure 2-26 : Répartition du comportement de la particule en fonction de K

Une caméra a obturation rapide, placée de coté permet de visualiser exclusivement les
phénomeénes dus a I’'impact. Le parametre de Sommerfeld K peut étre calculé et associé a la
photographie de l'impact correspondante. Il ressort de cette étude que l'alumine se comporte
selon les régles de Sommerfeld (K = Re *° We **°) (Mundo C., 1995) : pas d’“Impact
splashing” pour une faible valeur du parametre de Sommerfeld et “Impact splashing” pour des

hautes valeurs de K et cela indépendamment de la température du substrat (voir figure 1-26).

L'observation du phénomene d’*“Impact Splashing” a été une étape importante pour la
compréhension du processus d’impact en projection plasma. Une étude plus précise semble
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néanmoins indispensable : les photographies de C.Escure ont été obtenues avec des temps
d’exposition relativement longs (de I’ordre de la ms) et il est donc impossible de situer ces
événements dans le temps par rapport au moment de I’impact. Ces impacts ont été réalisés
sans déplacer le substrat dont la rugosité croit avec le nombre d’impacts (ce qui induit la

dispersion constatée sur la figure 1-26).

C’est pourquoi un dispositif expérimental permettant de déterminer une chronologie des

éveénements serait trés utile a la compréhension du phénomene.

2.5 Nature du phénomene de

transition

Malgré les nombreux travaux réalisés dans ce domaine, aucun meécanisme convenable
permettant 1’explication du phénomeéne de transition entre [’obtention d’une lamelle
déchiquetée et 1’obtention d’une lamelle en forme de disque n’a été donné. La fragmentation
de goutte est généralement attribuée a une instabilité du flux de fluide, du type instabilité¢ de
Rayleigh Taylor ou instabilit¢ de Weber. De facon générale, une augmentation des nombres
de Reynolds et de Weber relatifs aux gouttes impactant sur le substrat a tendance a favoriser
les éjections de matiere. Dans le cas des gouttes en projection plasma, le plus souvent
métalliques ou céramiques, le morcellement du splat résultant est probablement toujours
induit par ces mémes phénoménes de dynamique des fluides mais le processus global semble
plus complexe a cause de la présence de fortes interactions thermiques entre la goutte et le
substrat. Les responsabilités appartenant a chacune des deux types d’¢jections de maticre
(impact et flattening splashings) définies dans les pages précédentes ainsi que leurs
conséquences sur la morphologie et I’adhésion de la lamelle sont a étudier pour définir plus
clairement la nature du phénomene de transition. Diverses hypotheses concernant la cause du
flattening splashing, en partie responsable de la forme déchiquetée au détriment de la forme
de disque pour des gouttes métalliques ou céramiques, ont été développées et sont résumées ci

dessous.
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2.5.1 Instabilité de Rayleigh Taylor

Les phénoménes d’instabilités de Rayleigh-Taylor sont trés souvent désignés pour étre a
I’origine des instabilités se produisant lors de la phase d’étalement de la goutte sans
solidification et par conséquent, sont tenus pour responsables du phénoméne de « flattening
splashing ». D’une facon générale, les instabilités de type Rayleigh-Taylor se développent
lorsqu’un fluide lourd et chaud est accéléré dans un fluide plus 1éger. Le liquide en expansion
est déstabilisé par sa décélération dans une atmosphere de gaz ambiant plus 1éger et tend a

étre stabilisé par la tension de surface.

A partir des observations expérimentales des phénomenes associés au flattening splashing,

(Kim H.Y., 2000) propose pour une goutte millimétrique les faits suivants :

o L’instabilité est observée des les premiers stades de la propagation.

e Le splashing apparait lorsque que la goutte posseéde une énergie cinétique
significative par rapport a son énergie de surface et est favorisé par des cibles
présentant une rugosité de surface.

e Une augmentation d’inertie a I’impact a pour effet de multiplier le nombre de
digitations, et ce nombre diminue ensuite légérement pendant la propagation.

Allen (Allen R.F., 1975) suggere qu’une décélération radiale de I’interface d’une goutte se
propageant sur une surface crée une instabilit¢ de Rayleigh-Taylor. Il calcule la longueur
d’onde pour un maximum d’instabilité, qu’il estime correspondre a la décélération moyenne
nécessaire pour stopper la propagation. Il modélise le flux radial en extension en 1-D avec un
mouvement plan et avance que la décélération est due a une humidité visqueuse.

Mundo et al (Mundo C., 1995) suggérent que la couronne se développe lorsque 1’énergie
totale d’une goutte, juste avant son impact, excéde le maximum d’énergie pouvant étre
dissipée par viscosité pendant la propagation. En opposition, Thoroddsen et Sakakibara
(Thoroddsen S. T., 1998) indiquent que la formation de doigts est due a I’instabilité¢ de
Rayleigh-Taylor de la couronne de fluide en décélération au niveau de la partie inférieure de
la goutte avant que la goutte entre en collision avec la cible.

La figure 1-27 nous montre des photographies de splats formés par la déposition d’une goutte

millimétrique d’étain pur sur un substrat en acier inoxydable 304 poli avec du papier diamant.
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10 mm

Figure 2-27 : Photographies de la face supérieure (a) et postérieure (b) d’une lamelle d’étain
ayant subi le phénomeéne de flattening splashing

L’image de la partie inférieure du splat (b) montre les motifs crées par la propagation du flux
liquide a cause d’un refroidissement rapide de la goutte métallique fondue. Ceci démontre que
les doigts qui se sont développés sur la partie supérieure de la lamelle ont pris leur origine
dans la partie centrale de celle-ci. Une observation plus attentive révele que le développement
complet des doigts a eu lieu autour de 1’aire centrale et approximativement a une distance
¢gale a la moiti¢ du rayon de la goutte initiale (2,6 mm). Ceci indique que les doigts se sont
formés avant que la trempe n’intervienne ou avant que le rayon du front de propagation
n’atteigne la moiti¢é de la longueur du rayon de la goutte d’origine. De ce fait, la
compréhension du mécanisme de formation des doigts ne peut étre acquise qu’en étudiant le
comportement de la goutte dans les tous premiers instants suivant son impact. Il est donc
nécessaire d’étudier le comportement d’un jet de liquide sous impact pour comprendre les
phénomenes de flattening splashing. Cette ¢étude propose I’instabilit¢ de Rayleigh-Taylor
d’une nappe en expansion radiale depuis sa génération comme mécanisme fondamental.
Cependant, ces travaux consideérent les changements de longueurs et de courbures et
suggerent un mécanisme différent de celui de Allen (Allen R.F., 1975) concernant la
décélération du jet liquide.

Les instabilités de Rayleigh-Taylor ont été¢ largement étudiées et les efforts se sont plus
souvent concentrés sur les géométries planes et sphériques. Kim et al (Kim H.Y., 2000) ont
orient¢ leur recherche sur les instabilités en géométrie cylindrique d’une interface en

expansion radiale circulaire.
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2.5.2 Phénomene de recul lors de

I’étalement

L’¢tude de I'impact de particules de Molybdéne de taille moyenne de 40 um sur un substrat
en verre initialement a température ambiante a été effectuée par Mehdizadeh N.Z et al
(Mehdizadeh N.Z., to be published). Un capteur optique détecte la radiation thermique émise
par la particule qui se rapproche du substrat et permet de déclencher un module time delay.
Apres un délai choisi (min 700 ns), un laser Nd-YAG est alors déclenché, émettant un flash
lumineux d’une durée de 5+2 ns, et permettant ainsi 1’acquisition d’une image via une
caméra et un microscope longue distance. En modifiant le délai pour le déclenchement du
laser, différents stades de la déformation de la goutte peuvent alors étre étudiés. Le détecteur
optique enregistrant le rayonnement thermique de la particule donne un signal dont
I’amplitude augmente fortement lorsque la goutte s’étale, atteint un maximum lorsque le film
liquide commence a se fragmenter, et diminue lorsque les portions de matieres résiduelles
subissent une phase de recul sous 1’effet de la tension de surface ou lorsque de la matiére sort

du champ de vue du détecteur.

e Premiére étape : de 0,7 a 1 us : phase étalement. Film mince de forme circulaire et de
trés fine épaisseur (0,5 pm). Le film devient instable. Alors qu’il atteint son diamétre
maximum, il commence a se rompre, entrainant une chute du signal. Le signal
pyrométrique de cette premiere étape présente donc un pic d’amplitude.

e Deuxi¢me étape :1 a 1,3 ps. Une petite quantité de matiere reste accrochée au substrat
alors que le film se rompt. Le signal pyrométrique décroit.

e Troisiéme étape : 1,3 a 1,6 us. Une faible diminution du signal optique est observée,
correspondant au refroidissement de la matiére encore en contact avec le substrat. Les
images montrent une réduction de surface en contact avec le substrat qui suggére le

phénomene de rétractation.
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2.5.3 Désorption des adsorbats de

surface

La compréhension du mécanisme fondamental de la fragmentation d’un splat ne présente pas
seulement un intérét scientifique mais elle peut apporter des améliorations sur le point de vue
technique. Il est communément admis que I’obtention de splats déchiquetés est préjudiciable
a la qualité du dépdt en affectant non seulement la vitesse de solidification (Leger A.C., 1996)
mais aussi la sélection de phases, le développement de la microstructure du dép6t ainsi que le
rendement de formation du dépdt. Il a été montré que la présence de splats de zircone
fragmentés générait des fissures et de la porosité a 1’interface splat—substrat (Chraska T.,
1999). Un grand nombre de travaux a montré qu’une morphologie contigué¢ de splats est

bénéfique pour I’ensemble des qualités d’un dépot.

Jiang et al. (Jiang X., 2001) proposent, apres avoir pris connaissance de nombreux résultats,
qu’un facteur indépendant de la goutte et du substrat serait responsable du phénomeéne de
transition dans la morphologie du splat. Il suggeére un mécanisme totalement indépendant de
la nature et des propriétés du matériaux, basé sur des résultats d’expériences mettant en jeu les
phénomeénes d’adsorption de gaz et de condensation a la surface du substrat. Des molécules
d’eau ainsi que d’autres substances peuvent s’adsorber sur la surface d’un substrat
préalablement nettoyée. La désorption de ces contaminants est favorisée par une élévation de
température du substrat. La cinétique et le sens de déplacement des réactions
d’adsorption/désorption sont fonction de la température, des espéces adsorbées, de la structure
de la surface solide ainsi que de 1’énergie de surface.

Li et al. ont publi¢ une étude pertinente sur les effets des adsorbats de surface sur la
déposition d’un goutte. Leur étude porte sur les effets d’un film organique couvrant la surface
du substrat (Li C.J., 1998). Ils ont observés le phénoméne de transition de morphologie des

splats sous I’effet de la disparition du film organique par chauffage.

La démarche de Jiang et al (Jiang X., 2001) est de recueillir des splats de zircone sur des
substrats présentant différents taux d’absorbats en surface et en maintenant tous les autres
paramétres constants. Leurs résultats montrent que la morphologie des splats évolue d’une

forme trés déchiquetée vers une forme plus contigué en diminuant le taux d’absorbats a la
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surface du substrat, avec une augmentation de I’aire de contact et de la densité de fissures, li¢e
au parametre précédent.

Sur substrat non préchauffé, les splats obtenus sont totalement éclatés (trous et bosses) avec
une grande quantité de débris de maticre autour. Sur substrats chauffés puis refroidis jusqu’a
température ambiante sous vide, les splats observés présentent différents types de
morphologies. Aprés 62 heures sous vide, la morphologie obtenue présente des formes plus
réguliéres ou les motifs semblent t¢émoigner des mouvements du flux avec de longues
ramifications en périphérie du splat. La tendance a une fragmentation apparait encore ici trés
forte méme si les formes sont plus uniformes. En diminuant le temps de refroidissement
(17h), on peut examiner des formes de disque avec quelques bosses dans la partie centrale et
avec une bordure qui semble encercler le splat.

L’adhésion des splats sur le substrat est améliorée lorsque le substrat reste de courtes périodes
sous vide entre le préchauffage et la réalisation du dépot. Alors qu’il y a une faible adhérence
entre lamelles sur substrat froid, les splats produits sur des substrats chauds peuvent supporter

une indentation sans délamination.

2.5.3.1 Adsorption et condensation de

substances a la surface du substrat

Les surfaces propres ont une tendance naturelle a attirer de facon énergétique des especes
étrangeres, ce qui résulte en l’adsorption et la condensation de molécules. Les especes
volatiles condensées se vaporisent lorsque la pression de vapeur est inférieure a la pression de
vapeur saturante a une température donnée. La vitesse d’évaporation augmente avec la
température et avec une diminution de pression partielle des espéces condensées. Le
condensat le plus abondant est la molécule d’eau H,O qui a une pression de vapeur de 2,2 10 °

Pa au-dessus de laquelle sont état est liquide a température ambiante.

Les cinétiques d’adsorption et de désorption sont principalement gérées par la fréquence de
sauts des molécules environnantes et par 1’énergie d’activation qui sont définies par les
especes, les caractéristiques de surface, le volume d’adsorption, la température et la pression.
Quand un systeme a 1’équilibre adsorption/désorption est chaufté, le phénomene de
désorption sera dominant jusqu’a ce qu’un nouvel équilibre soit atteint. A I’inverse, lorsque le
systeme est refroidi, c’est le phénomene adsorption qui domine. Le préchauffage d’un substrat

d’acier permet d’éliminer la condensation des molécules d’eau et de molécules d’autre nature.
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Cependant, le préchauffage peut aussi avoir des effets sur le substrat a d’autres niveaux,
comme par exemple sur une oxydation de surface, la morphologie de surface, etc...et tout

ceci dépendant de la nature du matériau.

2.5.3.2 Lien entre les adsorbats de

surface et la fragmentation de la goutte

Le lien entre le taux de substances adsorbées en surface et la morphologie du splat résultant
repose sur I’hypothése de la formation d’un coussin gazeux pris au piege au-dessous du splat
en raison d’une intense vaporisation de la phase condensée, qui serait responsable des

instabilités pendant 1’étalement.

2.5.3.3 Augmentation de température en

surface et fragmentation de la goutte

L’augmentation de la température de surface du substrat de I’ambiante a 2000°C en moins de
1 ps lors de I’impact d’une goutte correspond a une vitesse de chauffage de 10° K/s. Cette
montée brutale en température provoque I’explosion des poches gazeuses dues a I’évaporation

et a ’expansion des substances.

2.5.3.4 Formation de coussins gazeux
sous la lamelle et ses effets sur

I'étalement

Pour une surface présentant un taux important de substances volatiles en surface,
comme dans le cas d’un substrat froid, une poche de gaz a tendance a se former lors
du détachement et de |'’évaporation de la substance volatile. Une estimation
approximative basée sur I'équation idéale des gaz montre que pour une surface avec
trois couches de molécules absorbées, I'épaisseur de la couche du gaz formée est de
3 um a 105 Pa a une température de 2000K.

La vitesse d’étalement extrémement rapide d’une gouttelette empéche le gaz en expansion de
s’échapper. D’apres Trapaga et Szekely (Trapaga G., 1989), le temps d’étalement pour une
gouttelette sur une surface lisse peut-étre estimé a t ~ d*Re™*/w (avec d diamétre de la goutte
et w vitesse d’étalement). Pour une goutte de zircone de 30 um, possédant une vitesse de 200

m/s a ’impact, le temps approximatif d’étalement est de 0,3 ps (Wan Y, 1999). En supposant
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que la vitesse maximum des gaz en expansion est ¢gale a la vitesse du son qui est d’environ
800 m/s a une température de 2000 K, le temps nécessaire aux gaz pour bouger de 100 pm
(diametre moyen d’un splat) est comparable au temps d’étalement si on néglige le temps utile
aux adsorbats et aux especes condensées pour se réchauffer et pour se vaporiser. Les poches
de gaz présentes sous le splat vont avoir pour effet de diminuer la conduction de la chaleur
provenant du splat et ainsi créer des instabilités causant éventuellement la fragmentation du
splat. Dans le cas inverse, si on travaille sur un substrat chaud (200-400°C) a la température
d’obtention de lamelles circulaires, la surface du substrat présente trés peu de substances
contaminantes et les effets de poches de gaz sont alors trés fortement réduits. La surface de

contact splat/substrat en devient alors fortement augmentée et I’adhésion améliorée.

Le mécanisme de fragmentation sous I’influence des poches de gaz n’est toujours pas
clairement expliqué. Ce phénomene pourrait étre analogue au bouillonnement de film, dans

lequel des gouttelettes liquides volatiles sont pulvérisées sur un substrat chauffé (voir figure

1-28).

liftover caused by

the evaporated flattening droplet
substance T /

........... :.:éiﬁ:-......_
_________ T

////’/////’;?7//////// ////////////////////
gas pocket \ /'

substrate

With condensation/adsorbates Without condensation/adsorbates

Figure 2-28 : Schéma explicatif montrant la différence de comportement avec et sans
formation de coussins gazeux a la surface du substrat.

2.5.4 Mouillabilité

I1 est établi que les propriétés de contact dépendent fortement de la mouillabilit¢ du métal
liquide sur le substrat.
De fagon générale, le mouillage intervient sous deux aspects différents :

» Le premier dépend de 1’association des matériaux goutte-substrat :
Ce mouillage est qualifi¢ de mouillage chimique.

» Le deuxieme dépend de la température du substrat que 1’on qualifiera de mouillage
physique.
Le mouillage d’une goutte de cuivre a été étudié ici sous ces deux caractéristiques.
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L’¢étude sur un substrat en acier inoxydable permet de modifier la nature de la couche d’oxyde
en fonction de la température de préchauffage : le mouillage est caractérisé ici sous ses deux
formes. Le substrat recouvert d’une couche d’or de quelques nanomeétres permet, lui, de
mettre en évidence uniquement le caractére physique du mouillage en augmentant sa

température. En effet, ’or est stable vis a vis de I’oxydation méme a haute température.

En portant les deux substrats a la méme température, on peut alors évaluer I’influence du

mouillage chimique en fonction de la température.

Des résultats intéressant permettent de clarifier les facteurs dominants de 1’étalement de

particules projetées par plasma.

L’¢étude de la microstructure de particules de Ni-Cr récupérées en vol (Fukumoto M, 2003)
dans un bain d’eau montre que ces particules ont une forme sphérique et présentent une
couche d’oxyde sur leur surface externe. Cette couche d’oxyde est riche en Cr qui a diffusé

préférentiellement a travers la surface pour former 1’oxyde.

L’observation de I’interface splat/substrat a été réalisée d’une part pour un substrat porté a

haute température (673 K) et d’autre part pour un substrat laissé a température ambiante.

Les photographies nous montrent que 1’¢lément Ni est localisé dans les deux cas a I’interface
lamelle substrat mais qu’en ce qui concerne 1’¢lément Cr (et donc la couche d’oxyde), on
obtient des résultats différents en fonction de la température des substrats (Fukumoto M,

2003) (voir figure 1-29).

L’oxyde de Cr est présent a I’interface lamelle- substrat chaud alors qu’il est absent de cette

région et localisé en surface de la lamelle sur le substrat a température ambiante.

. Cr Oxide . :
Ni-Cr il Ni-Cr Cr Oxide Oxide

b)

Figure 2-29 : Schéma du comportement de particule de Ni-Cr sur un substrat en acier
maintenu a température ambiante (a) , porté a haute température a 1’air (b).

Cette différence de répartition a I’interface ne peut pas étre expliquée par I’hypothése de
désorption des adsorbats de surface. L’explication la plus convaincante ici fait encore appel a

la notion de mouillabilité de la surface de substrat par les gouttes fondues.
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On estime que les propriétés de contact du splat avec la surface dépendent fortement du

mouillage par le métal liquide du substrat solide.

Lors du chauffage du substrat a haute température, le mouillage semble étre modifié par la
formation d’oxyde en surface qui améliore la cohésion goutte métallique oxydée / substrat
oxydé.

L’effet de la formation d’une couche d’oxyde due au préchauffage peut se traduire sous deux
formes : la premiére correspond a une modification chimique du matériau présent en surface
du substrat, la seconde correspond a un changement de rugosité de surface au niveau du

substrat. Les effets de ces deux facteurs ont été étudiés.

2.5.4.1 Etude de la modification chimique

générée par le préchauffage du substrat

Deux types de substrats en acier SUS 304 L ont été préparés et analysés par spectroscopie
Auger ; ’un poli laissé a température ambiante, I’autre porté a 673 K afin de créer une
couche d’oxyde en surface.

On observe qu’en chauffant le substrat, des oxydes de fer et de chrome sont formés en
surface et la composition de ces oxydes peut évoluer en fonction de la température. On
constate cependant pour le substrat poli que la composition de surface n’évolue pas
beaucoup en fonction de 1’épaisseur formée ou en fonction de la température (voir figure 1-
30). Ce résultat indique que les modifications chimiques dues au préchauffage ne sont pas la

source majeure influant sur la mouillabilité.
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Figure 2-30 : Analyse Auger de la couche d’oxyde en épaisseur sur des substrats en acier 304
L poli a température ambiante (a) et porté¢ a 673 K dans I’air (b)
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2.5.4.2 Effet physique de I'oxydation sur

le mouillage

Le phénoméne d’oxydation induit une rugosité de surface qui influence la mouillabilité et
I’étalement (Fukumoto M., 2004). Le Ra est mesuré pour chaque substrat par un microscope a
force atomique. Ces mesures, réalisées sur des surfaces de 20pum sur 20 um indiquent une
rugosité de ’ordre du nm. Elle est de 0,88 nm pour le substrat poli et de 3,19 nm pour de

substrat chauffé a 673 K.

On ne peut donc pas totalement négliger I'influence de la rugosité de surface sur la
mouillabilité et I’étalement. Les effets de rugosité de surface sur les propriétés de mouillage

de la goutte liquide sur un substrat ont donc été étudiés.

De fagon générale, il est admis que I’angle de contact O de I’équation de Young sur un
substrat rugueux est inférieur a celui obtenu sur substrat lisse dans de bonnes conditions de
mouillage. Ceci indique qu’une rugosité¢ de surface de 1’ordre du nm favorise un meilleur
mouillage, ce dernier pouvant étre a I’origine d’une morphologie en forme de disque pour le
splat .

Dans cette étude (Fukumoto M., 2004), trois autres sortes de parametres ont été utilisés pour
¢évaluer I’état de surface du substrat en complément du parameétre de rugosité moyenne R, : le
parametre de rugosité Ry ou R.M.S (root mean square), le parametre d’oblicité (skewness) Sk
et le parametre de kurtosis K,. Les définitions de ces trois parametres sont données par les
équations (1-2) a (1-4).

Les résultats obtenus par Fukumoto et al. (Fukumoto M., 2004) montrent que les valeurs de

K. caractérisant le substrat ne permettent pas de dissocier les différentes formes de lamelle

obtenues alors que les valeurs de S, semblent les traduire convenablement (voir tableau 3).

Parametres du substrat R, en nm R, en nm Sk Ku
Poli (avec Al;03 a 0,3 um)(a) 0,70 0,87 -0,256 |2,757
Poli (avec Al,O3 a 0,3 um) et une fois
préchauffé a 673 K (b) 2,70 3,36 0,652 |3,026
Poli (avec ALLOz a 1 um) (c) 2,77 3,59 -0,565 (3,299

Tableau 3 : Parameétres de rugosité pour un substrat AISI 304 L
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La figure 31 montre le schéma de surfaces possédant la méme valeur de Ra et des valeurs

positive/négative de S, .

Profil de surface Fonction de distribution
d'amplitude

oM Al ) M g
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— Sk>0

Figure 2-31 : Les différents cas de symétrie de surface pour un R. identique
Le substrat poli avec Al,O3 a 1 um présente un Sk négatif et la goutte voit alors une surface
“tronquée”’comme le montre la figure 32. Par ailleurs, le substrat poli avec Al,O3; a 0,3 um et
préchauffé a 673 K présente une valeur positive du Sk correspondant a la présence de pics en
surface. Bien que la valeur de la rugosité de surface Ra soit quasiment identique pour ces deux
cas, les conditions de contact entre la gouttelette et la surface du substrat est différente. Dans
les cas des substrats (a) et (c) (voir dans le tableau 3), la lamelle obtenue est déchiquetée alors
que le substrat (b) (tableau 3) présentant un Sk >0 semble promouvoir la formation de lamelle
circulaire et un bon contact. Tous ces résultats montrent que le comportement a 1’étalement

est affecté de facon significative par les profils de surface dans échelle du nanomeétre.
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Figure 2-32 : Schéma présentant les différentes conditions de contact entre la goutte et la
surface en fonction du S, .

2.6 Conclusion

Comme la bibliographie le montre, le probléme de 1’étalement et de la solidification
d’une goutte est d’autant plus complexe que les mesures sont difficiles a réaliser et partielles.
Nous sommes donc réduits, suivant les conditions expérimentales, a faire de nombreuses
hypotheses qui ne sont justifiées que par les conséquences observées. D’apres cette étude
bibliographique, les problémes pour une goutte impactant sur un substrat lisse (jusqu’alors
caractérisé par Ra<0,05 pm) sont les suivants :

= L’étalement d’une goutte sans solidification :

C’est probablement le phénomene le mieux compris encore que de nombreuses incertitudes
subsistent sur la mouillabilité de la goutte et en particulier sur la mouillabilité dynamique de
celle-ci. Cette derniére reste trés mal connue a ce jour et semble jouer un role critique dans
I’étalement. Les nombres caractéristiques sont le Reynolds, qui en premiére approximation
caractérise le diamétre maximal atteint (proportionnel a Re”) et le nombre de Weber qui
définit le phénomene d’éclaboussures (fonction de We”). L’association des deux nombres R,
et W, forme le paramétre de Sommerfeld K.

Les phénomenes d’étalement et d’éclaboussures éventuelles dépendent fortement des
propriétés spécifiques de la goutte par rapport au substrat, c¢’est a dire de sa mouillabilité et de
sa tension superficielle.

= [’étalement d’une goutte avec solidification :

Il est clair que la solidification locale de la goutte pendant sont étalement peut perturber

I’écoulement et induire un phénomeéne d’éclaboussure qui n’aurait peut étre pas eu lieu sans
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cela. Le probleme a résoudre consiste a déterminer comment et ou la solidification
commence. Ceci va dépendre d’une part des propriétés thermiques transitoires du substrat
(notamment sa diffusivité a) et d’autre part de 1’épaisseur de la lamelle liquide, mais aussi et
surtout du contact entre celle-ci et le substrat.

Meéme pour un substrat "lisse", il existe des rugosités a 1’échelle nanométrique (oxydation de
surface due au préchauffage) et la pénétration du fluide dans celles-ci dépend fortement de la
pression appliquée. Cependant toutes les études effectuées sur 1’écrasement montrent que la
pression varie considérablement au cours de 1’étalement. Tres élevée (jusqu’a plusieurs
milliers de Mpa) au début de I’impact (quelques ns, voire moins) et au centre de la lamelle en
formation, elle devient beaucoup plus faible sur la périphérie au cours de 1’étalement. Ceci
peut laisser a penser que la résistance thermique de contact varie le long du diamétre de la
lamelle, étant tres faible au centre et élevée en périphérie.

De plus les travaux montrent que les adsorbats et les condensats a la surface du substrat
peuvent jouer sur la morphologie de la lamelle. Il est fort probable que ces contaminants
augmentent fortement la résistance thermique de contact. Enfin, la solidification va dépendre

du nombre de Stephan Ste.
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Tout ceci explique probablement les résultats parfois contradictoires obtenus dans la
littérature. En effet, chaque auteur se référe a son propre matériau projeté sur son substrat,
pour lesquels les Re, We, Ste, agoute €t asubsirat- - .n€ sont pas identiques. De plus, les mesures et
les modeles portent tant sur les gouttes millimétriques que sur les gouttes micrométriques et
toutes les données indispensables pour caractériser les phénomenes ne sont pas mesurées ou
les données manquent (par exemple 1’évolution de la viscosité du liquide avec la température

pour les réfractaires).

C’est donc pourquoi, dans le suite de ce travail, nous nous sommes attachés a
développer des dispositifs expérimentaux nous permettant d’obtenir un maximum
d’informations sur I’évolution des phénomenes durant 1’étalement et la solidification aux
échelles micrométriques et millimétriques. De plus, nous avons cherché a étudier un matériau
réfractaire : la zircone et des matériaux métalliques : le cuivre et le nickel avec des substrats

en acier inoxydable et en zircone.
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3 STRATEGIE EXPERIMENTALE

3.1 Introduction

En projection plasma, le comportement de particules fondues a l'impact est 1'élément
fondamental pour comprendre la microstructure de la couche résultante. Les couches sont
créées par ’empilement de lamelles formées par 1'étalement et la solidification de gouttelettes
individuelles fondues. Les particules projetées par plasma d’arc sont généralement de taille
micrométrique (comprises en général entre 10 et 100 um) en projection conventionnelle et
leur vitesse d'impact va de 50 a 350 m/s. Les temps caractéristiques pour la formation d’une
lamelle sont de 1’ordre de la microseconde : moins de 5 ps pour la durée d’étalement de la
particule fondue avec une solidification qui semble avoir lieu entre 0,8 et 10 ps apres I'impact,
et qui peut commencer avant la fin de 1’étalement. Le temps entre deux impacts successifs au
méme endroit est généralement compris entre 10 et 100 ps. Le dépdt d’une passe s’effectue
entre 0,1 et quelques millisecondes alors que la torche revient au méme endroit entre une
seconde et plusieurs milliers de secondes selon la taille de la piéce a recouvrir. L'examen de
ces temps, en particulier pour la formation d’une lamelle et le début de I’empilement, montre
bien les difficultés existantes pour mener une étude expérimentale précise de formation de
dépot.

La considération de ces difficultés nous a poussé a mener une étude parallele en utilisant un
procédé permettant I'emploi de gouttes plus grosses (de 1’ordre du millimétre) avec des
vitesses moins rapides (quelques m/s) a l'impact pour permettre une meilleure visualisation
des phénomenes (cf figure 2.1). Ce procédé a été utilisé dans le laboratoire de recherche du
professeur Fukumoto (Advanced Joining Process Laboratory , Toyohashi, JAPAN) qui a été
parmi les premiers a développer un systéme de simulation d'impact de particules projetées par
plasma en utilisant des particules millimétriques. L’étude du comportement a I’étalement
d'une goutte métallique millimétrique est réalisée grace a une caméra rapide (vitesse
d’acquisition de 4500 images/s). Les valeurs du Reynolds (Re) et du Peclet (Pe) des gouttes

(caractéristiques des propriétés hydrodynamiques et thermiques) sont maintenues équivalentes
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a celles utilisées pour les gouttelettes en conditions réelles de projection plasma en ajustant la

vitesse d'impact a quelques m/s.

Y a Moyens d'études

Dispositif de chute libre

Conditions de projection

plasma

e [ Re et Pe identiques ] =

AR AN

<10 m/s > 100 m/s
ﬁ Temps
ms caractéristiques:::> H=

Figure 3-1 : Etude de I’impact de goutte & deux échelles différentes

Grace au suivi des événements nettement moins rapides a 1'impact pour un dispositif de chute
libre, il est possible d'obtenir des séquences d'images pendant les étapes d’étalement et de
refroidissement de la lamelle. De plus, 1’utilisation de gouttes de taille millimétrique permet
une étude plus facile de la microstructure a I’interface splat/substrat. L'effet de la température
de substrat peut également étre estimée plus commodément pour comprendre le phénoméne
de transition.

Cependant, si I’on peut ajuster Re et Pe, il n’est pas possible d’obtenir la méme concordance

pour d’autres parameétres caractéristiques comme en particulier le Weber We (voir tableau 4).

Goutte millimétrique
Chute libre Goutte micrométrique
Conditions plasma

Cu Re = 16000 Re = 16000

Pe =60 Pe =60

We =200 We = 10000

K =160 K=1124
Ni Re =12900 Re =12900

Pe =306 Pe =306

We = 143 We =306

K=127 K=186

79




Tableau 4 : Calcul des nombres adimensionnels

Avec

Re=2"4 3-1

U
_vdpcy .32

Pe——K

2
wel" d .3-3

(el
K=+yWe+Re .3-4

Avec p masse volumique (Kg/m?), v vitesse (m/s), d diamétre (m), u viscosité dynamique

au point de fusion (Pa.s), ¢, chaleur spécifique (J/kg.K), K conductivité thermique (W/m.K) et
o tension superficielle (N.m).

Les données utilisées pour les calculs sont données en annexe A.

3.2 Dispositif expérimental de

projection plasma

Le but de cette étude est de se concentrer sur l'impact d'une particule individuelle en
projection plasma. Cette recherche est menée grace a l'utilisation d'une technique d'imagerie
utilisant des caméras CCD a ouverture rapide (I'une visant parallelement et 1’autre

perpendiculairement au substrat) pour visualiser tous les phénomeénes produits a l'impact.

La corrélation de I'image avec les résultats des mesures des parametres de la particule devrait
permettre une meilleure compréhension des processus d’éclaboussures, "splashing" en
anglais. Toutes les difficultés d’une telle démarche résident dans le fait que I'impact d'une
gouttelette individuelle dans des conditions plasmas n'est pas un événement reproductible
(dans les conditions de projection conventionnelle, 10%a 108 particules/s, selon leurs tailles,
impactent sur le substrat au méme endroit. Un changement de la masse de particule provoque

une variation de la température et de la vitesse de celle-ci qui peut modifier la morphologie
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de la lamelle résultante. C'est pourquoi un nombre significatif d'expériences a dii étre mené

pour pouvoir en déduire des tendances générales.

3.2.1 La torche et les parametres de

projection
3.2.1.1 Les parametres de projection
3.2.1.1.1 Les gaz plasmagenes

Le choix des débits et de la nature des gaz plasmagénes est déterminant pour une bonne
fusion et accélération des particules en fonction de leur nature. Pour les poudres réfractaires
utilisées, un plasma d’argon seul n’est pas suffisant pour les traiter thermiquement et il est
nécessaire d’utiliser des mélanges contenant des gaz diatomiques tels que 1’hydrogene afin
d’avoir une fusion compléte des particules.

L’argon, étant un gaz lourd, il sera la “source”d’énergie cinétique. Le di-hydrogene posséde
une excellente conductivité thermique (figure 2-2) permettant ainsi de bons transferts
thermiques. Cette excellente conductivité thermique de H, a également un role essentiel sur la
striction thermique de 1’arc, qui voit sa section diminuer et qui doit pour compenser,
augmenter le champ électrique dans la colonne, c'est-a-dire augmenter 1’énergie volumique

pour une intensité de courant donnée.

2 Conductivité
5 ||| thermique (W/K.rm)
12
10 ' T
2 /| Hz
6 He
4 ;|
) | L
0 | —M
0 5000 10000 15000 20000

Température (K)

Figure 3-2 : Conductivité thermique des gaz plasmagenes en fonction de la température

Pour notre étude, un mélange binaire Ar/H, sera donc utilisé en proportion 2/3-1/3.
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3.2.1.1.2 Parameétres du procédé plasma

3.2.1.1.3 La torche

Le systéme de projection plasma est compos¢ d’une torche a arc soufflé¢ (type PTF4) avec un
diametre de tuyere interne de 6 mm. Les parameétres de fonctionnement de la torche sont
résumés dans le tableau 5.

Une étude préliminaire utilisant le SprayWatch® (dispositif de visualisation du jet de
particule pour une mesure de vitesses et de températures) nous indique que dans nos
conditions de projection (voir tableau 4), I’axe central du flux de particules en sortie de torche

présente un écart d’environ 7° avec celui de la torche (figure 2-3).

Cette déviation varie trés peu en fonction des deux types de granulométrie étudiées (voir

tableau 5).

b)
Position
7,68

1 ) l . . ' - .|. . 1 . |
15:38:55 15:39:00 15:39:03

Figure 3-3 : a) Trajectoire des particules déviée de 7° a 12 cm de la sortie de torche, b) Angle
de déviation calculée par le SprayWatch® en fonction du temps

Afin de réajuster la trajectoire des particules suivant un axe parallele au plan de travail , la
torche a été inclinée d’un angle d’environ 7°.

Compte tenu de la faible variation de cet angle avec les granulométries utilisées, le débit du
gaz porteur sera maintenu constant lors de nos expériences.

» Paramétres de projection

Intensité du courant (A)

Tension (V)
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Puissance (kW)

Diamétre interne de I’anode (mm)

Débit d’Ar (NL.min™)

Débit de H, (NL.min™)

Distance de Projection (mm)

Tableau 5 : Paramétres de projection plasma
» Paramétres d’injection des poudres

710, (7% Y,03 en masse)

50-63
pm

40-50 pm

Débit de gaz porteur Ar (NL.min™) 2,5

Type d’injection interne

Diamétre d’injecteur (mm) 1,8

Position de I’injecteur/sortie de tuyére

(mm) 2

Débit de poudre (g/h)

Tableau 6 : Paramétres d’injection des poudres
3.2.1.2 Les poudres

Deux granulométries de poudres de zircone seront utilisées lors de I’étude en projection
plasma :
. Composition chimique

La poudre de zircone utilisée pour cette étude est fabriquée et commercialisée sous la
référence Amperit n°825.1 par la société STARCK, c’est une poudre ZrO,-Y,03 93-7 ( 7% en
poids d’yttrine). Sa méthode d'élaboration est une fusion-broyage. Le principal avantage de
cette technique est l'obtention de grains denses avec une forte tenue mécanique mais en
contrepartie, I’aspect anguleux des particules réduit leur coulabilité. La figure 2-4 indique la
morphologie anguleuse des poudres tamisées fondues-broyées. La granulométrie donnée par

le fournisseur est la suivante —45+22,5 um.

*  Granulométrie
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Les mesures de distribution granulométrique ont été réalisées avec un granulometre laser
CILAS 1064 liquide . Un laser hélium-néon émet un faisceau lumineux qui traverse un
échantillon du produit a analyser, en suspension dans un liquide. Le faisceau est diffracté par
les particules et la répartition de I'énergie lumineuse dans la figure de diffraction dépend de la
dimension des particules diffractantes, supposées sphériques. Les poudres ont été placées en

milieux aqueux.

g I3 .- - E
AccV Spot Magn Det WD F——————— 100 m AccV SpotMagn  Det WD F—————— 100m

|_2820.0kV 5.0 500x SE_10.0 200kv 50 B0Ox SE 100
= A 7 =

figure 3-4 : Micrographie de la poudre de zircone yttriée : a) granulométrie 40-53 pm, b) 50-
63 um

Afin de travailler avec des granulométries de poudres plus resserrées et suffisamment grandes
pour permettre la visualisation de leur impact en projection plasma, la poudre commerciale —
45+22,5 um a été tamisée de fagon a conserver uniquement les plus grosses (40-50 pm, 50-63
um) puis leurs distributions granulométriques ont été réétudiées. Ces derni€res sont présentées

sur la figure 2-5.

. Al
o 51l
i
i, == Hal
Us 50:63 f*“‘
: F114
1 1l
0 - PRV Saaht AU rr-‘{{_a..f-ﬁl. S

0,01 0,1 1 10 100 1000
classe granulométrique (um)

Figure 3-5 : Répartition granulométrique en volume de la poudre commerciale (22,5-45 um)
et des poudres tamisées (40-50 pm,50-63 pm)
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Les diamétres moyens pour chaque gamme de poudre calculés grace aux courbes de

répartition granulométrique en nombre (figure 2-6), sont présentés dans le tableau 7.

100

: ; 7.%
i§
'

70

60

=
— 2245 + +
E = 40-50 I
Q =0 50-63 J
30

x {

} .
10
o I i S ,UWM;

om o1 1 10 100 1000
classe granulométrique (Jm)

Figure 3-6 : Répartition granulométrique en nombre de la poudre commerciale (22,5-45 pm)
et des poudres tamisées (40-50 um,50-63 pm)

Granulomeétrie Poudre Poudre Poudre

commerciale tamisée tamisée
22-45 pm 40-50 pm 50-63 pm
33 50 61

Tableau 7 : Diametres moyens des différentes gammes de poudres de zircone utilisées
3.2.1.3 Les substrats
v' Acier inoxydable 304 L

L'alliage 304 (Fe/Cr18/Nil0) est un acier inoxydable austénitique d'usage général avec une
structure cubique a faces centrées (voir détails dans le paragraphe 1-2-4-2). Les échantillons

utilisés en projection plasma sont des parallélépipeédes de base carrée de 7 mm et de 2mm
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d’¢épaisseur. L’état de surface des échantillons utilisés sera différent selon les techniques de
préparation (voir paragraphe 2-5-1)
v’ Zircone

Les substrats de zircone utilisés ont ét¢ obtenus par la réalisation d’un dépdt en projection
plasma. La projection d’une poudre ZrO2 (7 % en masse de Y203) de faible granulométrie
(5-25 pum) sur un échantillon en verre permet de réaliser des dépdts denses d’épaisseur
d’environ 100 pm. La taille des échantillon est 5 mm’. La méthode de préparation de 1’état de

surface se fait par polissage et sera détaillée dans le paragraphe 2-5-2.

3.2.2 Métrologie des particules en vol

Les parametres d'une particule individuelle (vitesse, température) projetée par plasma sont
mesurés avant son impact, et pendant le refroidissement de la lamelle résultante avec le

dispositif expérimental décrit sur la figure 2-7.
Ce dispositif est constitué :

e d’un pyrometre bichromatique focalis¢ sur le substrat avec un angle de 45 ° par
rapport a I’axe de la trajectoire des particules pour la mesure de température de

la particule.

e d’une téte optique pour la mesure de vitesse, placée perpendiculairement a la
trajectoire des particules, orientée avec un angle de 45 © par rapport a ’axe de
la trajectoire des particules et focalisée sur le point d’intersection entre la

trajectoire de la particule et le faisceau laser (raie verte a 514nm, P = 2W).

e d’un faisceau laser situé a une distance d’environ 4,5 mm de la surface du
substrat permettant de mesurer la vitesse de la particule avant son impact sur le
substrat lors de son passage a travers le faisceau laser.

Pour la mesure de température, 1’orientation d’un angle de 45° de la téte pyrométrique (temps
de réponse : 50 ns) par rapport a I’axe de la trajectoire des particules permet de recueillir le
signal émis par le rayonnement de la particule avant son impact et lors de son étalement (voir
schéma de la figure 2-7). Deux signaux pyrométriques sont recueillis a deux longueurs d’onde
(A=556nm et A=716nm) et présentent 1’allure décrite sur la figure 2-8. Chaque signal peut

étre décomposé en 3 parties : 1- particule en vol, 2- impact et étalement, 3- refroidissement
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de la lamelle. Grace a ses signaux, il est possible d’estimer la vitesse de la particule en vol
(environ 0,5 mm avant son impact), la température de la lamelle a la fin de 1’étalement et sa
vitesse de refroidissement. Le principe de la pyrométrie bichromatique et la technique de

mesure de température est détaillée dans le paragraphe 2-2-2-3.

‘ Téte optique
Pyromeétre (vitesse)

/1]

Laser

Figure 3-7 : Dispositif expérimental de mesure des parametres d’une particule individuelle
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Téte pyrométrique
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Particule L
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2 impact et etalement I I
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1 2 3

Figure 3-8 : Principe de mesure de température par pyrométrie bi chromatique

3.2.2.1 Sélection des particules

La premicére étape indispensable pour pouvoir travailler avec une particule individuelle est de
limiter au maximum le nombre de particules qui va venir impacter sur le substrat. Un systéme
de deux boucliers (figure 2-9) placés entre la torche et le substrat permet de sélectionner

seulement les particules dont la trajectoire est proche de I’axe central du jet de poudre.

Le premier bouclier, placé a une distance de 70mm en aval de la sortie de torche est mobile,
percé d’un trou de 2,5 mm et refroidi a ’eau. Le deuxiéme, percé d’un trou de 1,5 millimétre

est fixe, lui aussi refroidi et situé a 11 mm en amont du substrat.
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Substrat

Bouclier mobile
refroidi a I'eau Bouclier fixe refroidi

al'eau

Torche plasma

Figure 3-9 : Dispositif expérimental de sélection de particule

Le débit de poudre entrant dans le jet plasma a été ajusté (=~ 10g/h) de facon a ne laisser que

quelques particules passer a travers les boucliers.

3.2.2.2 Vitesse

Dans un premier temps, un systéme permettant de mesurer la vitesse et la taille de la particule
par Phase Doppler Anenometry a été mis au point et exploité (voir figure 2-10) (Vardelle M.,
1995).

systéme PDA : .
Deux capteurs focalisés sur la

particule avec deux
angles differents e .
I:l D: -
~
«

lazer Faisceau laser .

interfrange
1=8,2 um

Deux signaux Doppler

l MVU\ ‘ Taille et vitesse
!
v

Figure 3-10 : Technique de mesure par Phase Doppler Anenométrie

La taille et la vitesse en vol de la particule individuelle sont déterminées par le signal

lumineux diffusé par la goutte lors de son passage a travers un systeme d’interférences,
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d’interfrange 8,2 um générées par l’intersection de deux faisceaux lasers cohérents de
longueur d’onde 514,5 nm. La vitesse est déduite de la fréquence du signal Doppler créé par
la goutte lorsqu’elle traverse le systéme d’interférences (5 % de précision). La taille est
calculée (15% de précision) a partir du déphasage entre deux signaux lumineux collectés par
deux capteurs observant le volume de mesure selon deux angles différents. Dans ce systéme,
les deux capteurs sont des photomultiplicateurs. Apres amplification, les signaux sont

enregistrés en utilisant un oscilloscope digital.

Ce systéme présente I’avantage non négligeable d’une mesure simultanée de la taille et de la
vitesse de la particule avant sont impact avec une bonne précision sur la mesure de la vitesse.
Cependant, pour coupler un dispositif d’imagerie au systéme précédent, le signal Doppler
s’avere difficile a exploiter, a cause de son aspect a plusieurs pics, pour la suite de nos
expérimentations. Le nombre de pics du signal Doppler n’étant pas constant pour chaque
particule en fonction de leur taille, il est difficile d’envisager une synchronisation de caméras
rapide et précise a partir de ce signal

L’obtention d’un signal de déclenchement précis dans le temps impose 'emploi d’un signal

simple utilisant une mesure de vitesse en deux points.

» Acquisition du signal vitesse
Le volume de mesure est illuminé en continu par un faisceau laser Ar ionisé (raie verte a

514,5 nm, P = 2 W), de facon a obtenir des signaux intenses dus a la diffusion de la lumiére

sur les particules et pouvoir éventuellement travailler avec des particules froides.

La téte de détection est constituée d’une lentille couplée a une fibre optique reliée a un
photomultiplicateur (Hamamatsu R928). A I’extrémité de la fibre, coté détecteur, se trouve un
masque possédant deux fentes dont les dimensions sont indiquées sur la figure 2-11 et un
filtre vert. Lorsque la téte optique est en position de mesure, ces fentes se trouvent
perpendiculaires a 1’axe de la trajectoire de la particule. Le passage d’une particule devant le
masque se traduit effectivement par deux illuminations successives. Le principe est celui
d’une mesure classique de vitesse entre deux points. La figure 2-12 montre le signal

analogique caractéristique de deux impulsions bréves provoquées par la présence du masque.
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La connaissance des dimensions de I’image de la distance entre les deux fentes dans le

volume de mesure permet de déterminer la vitesse de la particule passant devant ces fentes,

a partir du temps séparant deux illuminations successives.

Figure 3-11 : Masque possédant deux fentes paralleles, disposé a I’extrémité de la fibre

optique, coté détecteur

|
5 10

» s

Figure 3-12 : Signal analogique recueilli en sortie du photomultiplicateur

Le grossissement » de la lunette placée a 17,5 cm de la trajectoire des particules est de 2,5. La

connaissance des dimensions de I’image ainsi que la distance entre les deux fentes dans le

volume de mesure (voir tableau 8) permet de déterminer la vitesse de la particule passant

devant ces fentes, a partir du temps séparant deux illuminations successives.

Taille réelle

Taille x »

Distance entre I’axe des deux fentes 220 —230 pm

560 um

Largeur des fentes 50 um

125 um

Tableau 8 : Dimensions de I’image de la distance entre les deux fentes du masque
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> Mesure de la vitesse et déclenchement des caméras

Le signal analogique obtenu (figure 2-12) doit permettre :
- le calcul quasi instantané (quelques centaines de ns) de la vitesse de la particule
- le déclenchement du systeme d’imagerie (détaillé au paragraphe 2-2-3) au moment

de I'impact

L’idée est que connaissant la vitesse et la position du substrat, il est alors possible de calculer
le retard a affecter a une impulsion TTL (0-5 V) pour le déclenchement externe des deux
cameéras.

Pour pouvoir réaliser ces deux actions dans des temps trés courts (quelques ps entre le
moment ou la particule passe a travers le faisceau laser et le moment d’impact), I’utilisation
d’une carte d’acquisition FPGA NI PXI-7831R (National Instrument) a été nécessaire.

Cette carte, utilisée avec un logiciel permet de calculer la vitesse et de générer une impulsion
TTL (0-5 V) pour le déclenchement externe des caméras. La précision temporelle avec ce

type de programme correspond a un top d’horloge (25 ns / 40 MHz).
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Le signal analogique obtenu est transformé en deux impulsions TTL grace a un générateur de
pulses ORTEC (figure 2-13). Ces deux pulses TTL sont générés a mi hauteur des signaux

"vitesses" sur les fronts descendants du signal analogique.

signal vitesse

P

t1

pulses TTL (0-5 V)

Figure 3-13 : Génération des deux impulsions TTL a partir du signal de vitesse analogique

Apres acquisition de ces deux impulsions TTL , le programme calcule le temps exact t; entre
celles-ci. Ce temps peut varier entre 2 et 6,5 pus selon la vitesse de la particule. Connaissant les
dimensions des fentes du systéme optique, le temps t; permet le calcul de la vitesse de la
particule. La vitesse est affichée instantanément sur I’écran de I’ordinateur.

L’interface du programme permet au préalable de rentrer les valeurs correspondantes aux

dimensions optiques de notre dispositif expérimental :

- C=d (distance laser-cible) / D (distance réelle entre les fentes * ) )

- R (ps) : temps de réponse intrinseéque des caméras

Le temps t, correspondant au délai a affecter a I’impulsion TTL pour le déclenchement des

caméras au moment de I’impact est égal a :
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t=txC—R 3-5

Le temps t; peut varier de 5 et 90 us selon la vitesse de la particule et la distance du substrat
par rapport au faisceau laser. Le programme génére une impulsion TTL (0-5V) pour le
déclenchement des caméras (figure 2-14) avec un retard de t, par rapport a I’impulsion TTL

correspondant au premier maximum du signal vitesse analogique.

Boftier de
connexion

OUT IN blindé

A 4

Sortie d'un pulse TTL vers les
caméras, décalé en fonction de
la vitesse de la particule

Entrée des pulses TTL provenant
du générateur de pulses ORTEC

Figure 3-14 : Génération d’une impulsion TTL pour le déclenchement des caméras au
moment de I’impact

3.2.2.3 Température

La mesure de la température de la particule en vol, a I’impact ainsi que le refroidissement de

la goutte apres son impact sont effectuées par pyrométrie bi chromatique.
a)Principe de la mesure

La mesure de température par pyrométrie repose sur I’émission du rayonnement par une
surface chaude. L’intensité du signal recueilli sur chaque longueur d’onde est fonction de la
puissance lumineuse ¥/ émise par la particule en fusion :

w(AT2)EE K.Cra(AT). 5 fexp(< 1] 3-6
/4 : Puissance lumineuse (W/m’ ster) K : Cons‘[ante1 6optiqucz et ¢lectronique (-)
A : Longueur d’onde (m) G 33741-10:2 (W.m")
T : Température (K) G : 19438-1.0' (m.K) '
3 - Surface émissive (m%) £ : Emissivité du matériau (-)



La détermination de la température par cette méthode dépende fortement de 1’émissivité du
matériau. Cette émissivité est elle-méme fonction de la température et de 1’état de surface du
matériau ; ainsi une surface oxydée, rugueuse ou polie ne présentera pas les mémes
caractéristiques, méme si le matériau est identique. De plus, une erreur sur I’émissivité peut
entrainer une erreur dans la valeur de température de ’ordre de 10 %, ce qui n’est pas

négligeable.

En travaillant a deux longueurs d’onde différentes A; et A, (pyrométrie bicolore ou
bichromatique), on peut utiliser 1’approximation que la surface vue se comporte comme un
corps gris entre les deux longueurs d’onde A, et A,, c’est a dire que ¢ varie peu dans la plage
des deux longueurs d’onde. Le rapport R des puissances lumineuses a ces deux longueurs

d’onde n’est alors plus fonction que de la température. Il s’en suit :

1 _1
Cz(ﬂ,z ﬂa) \ -

= 1n[R(T)]+51n%)

La pyrométrie bicolore présente donc ’avantage de ne pas tenir compte de la valeur de

I’émissivité du matériau, qui est généralement assez mal connue.

On ¢étalonne la chaine pyrométrique en utilisant une lampe a ruban argon-tungsténe (qu’il
convient elle aussi d’étalonner) et I’on obtient une fonction de type T=f(R). Cette expression

est a priori du type :

C

T “In(RWD

On approche trés souvent cette expression par une expression linéaire de type :
T=A.R(T)+B

ou A et B sont des constantes.

a)Etalonnage du pyrometre

» Etalonnage de la lampe argon/tungstene

La lampe a ruban argon-tungsténe a été tout d’abord étalonnée grace a un pyrometre
monochromatique IRCON (le type 22B30) connecté a un voltmeétre (Keithley 175 A) .La

température est déterminée grace a la correspondance :
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lmV &1°C

Cependant, la température T mesurée (Tmesure) N'est pas la température réelle (Treene) pour
la lampe a ruban de tungsténe parce que la mesure a été faite a £ = 1 pour le tungsténe.
Une correction de la température est donc nécessaire pour prendre en compte les

variations de ¢ pour 4=0,85 um (Escure C., 2000) en utilisant :

£ tngsten (T) = 5.107.T%-5.107.T+0,4859
3-8
pour 1600<T<2800K

L’expression d’une température réelle a partir de celle mesurée auparavant peut alors étre
écrite :
1 _ A L1
Trceie C2 lnl_gtungsten(T)J Tinesure

Avec C; =1,4388.10° m.K et 1=0,85 pm

.3-9

La courbe d’étalonnage Tyeene = f(I) (figure 2-15) a pu étre établie.

Tréelle = f{l) y = 138 36x + 475 82

RE = 0052
3500

3000

2500 et

E' HM »
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~ 1000
500
0 : . . : : :
5 7 g 11 13 15 17 19

A

Figure 3-15 : Courbe d’¢étalonnage de la lampe a tungsténe en fonction de I’intensité du
courant dans la lampe.

» Etalonnage du pyrométre bichromatique

Le pyrometre bichromatique est focalis¢ sur la lampe a ruban de tungsténe dont on fait
varier la puissance. Un chopper est placé entre les deux ¢léments de fagon a générer des
pics simulant le signal d’une particule a I’impact (voir figure 2-8). Le signal lumineux est
capté par une téte optique placée a 20 cm de la lampe qui permet, par I’intermédiaire
d’une lentille, de le concentrer sur ’entrée d’une fibre optique. En sortie de la fibre
optique, le signal est séparé en deux longueurs d’ondes (A4=556 nm et A=716nm) grace

a un monochromateur. Ces deux signaux sont ensuite envoyés sur I’entrée de deux
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photomultiplicateurs (Hamamatsu R928) grace a des fibres optiques. Les signaux
¢lectriques en sorties des photomultiplicateurs sont envoyés pour leur acquisition sur un
oscilloscope numérique (Tektronix TDS 2014). Sur ’oscilloscope, on calcule le rapport
des maxima de chacun des deux signaux (R>1). L’évolution de ce rapport R en fonction
de I’intensité de I’alimentation de la lampe et I’étalonnage précédent de la lampe Tisene =

f(I), permettent d’établir la relation Tyeee = f(R) (voir figure 2-16).

La linéarisation de cette courbe (approximation suffisante dans ce domaine de

température) T=A.R(T)+B fournit les coefficients A = 304 et B= 757,49. Ces coefficients

seront utilisés pour le calcul des températures par le logiciel de mesure de température.

Tréelle = fiR})

2200 =

2100 v

2000 —
E. /
= 1900
Y / y = 304% + 757 49
[ o oTdc
aE 1 BDI:I | % ety = | l-\JI' T
= —
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1600
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3 32 34 iF 38 4 42 44
R

Figure 3-16 : Courbe d’¢étalonnage du pyromeétre bi chromatique

» Acquisition et traitements des signaux températures

Le rayonnement émis par la particule en fusion avant son impact et pendant 1’étalement est
capté par une téte optique placée a 20 cm de la surface du substrat. Le signal est séparé sur
deux longueurs d’ondes grace a la chaine d’acquisition décrite ci-dessus. Les signaux en
sorties des photomultiplicateurs sont envoyé€s pour leur acquisition sur un ordinateur (figure

2-17).
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Figure 3-17 : Exemple de signaux pyrométriques obtenus pour une particule de zircone sur un
substrat en acier inox (304L) en projection plasma

L’acquisition des signaux "température" se fait grace a la carte PXI 5122 : 100 MHz, 100
MS/s, 14-Bit Digitizer. L’échantillonnage simultané de 2 voies, en résolution 14 bits, permet
une plus grande précision dans la mesure de la température de la particule que celle offerte

jusqu’aujourd’hui par les oscilloscopes numériques (Moreau C., 1995).

Le déclenchement de 1’acquisition est réalis¢ sur le front montant du signal TTL (0-5V)

permettant le déclenchement des caméras (détaillé dans le paragraphe 2-2-2-2).

L’exploitation des signaux pyrométriques est effectuée grace a un logiciel développé sur

LabVIEW® qui permet de calculer :
- Latempérature de la particule en vol juste avant son impact
- Latempérature de la lamelle a la fin de 1’étalement

- L’évolution de la température de la lamelle en fonction du temps pendant la phase

de refroidissement.

Pour pouvoir avoir acceés a ces résultats, il est nécessaire de lisser les signaux bruts qui sont

généralement assez bruités pour le cas d’une particule en projection plasma.

Il faut rappeler ici que chaque signal température peut étre décomposé en trois parties (voir
figure 2-18) :
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1 : particule en vol
2 impact et etalement
2 refrotdissement de la lamelle

1 2 3

Figure 3-18 : Allure de signaux pyrométriques obtenus
Zone 1 : Le premier maximum correspond a la particule en vol. Cette zone va permettre de

mesurer la température de la particule en vol.
Le minimum de la courbe (entre les zones 1 et 2) correspond a I’impact de la particule.

Zone 2 : La deuxiéme zone correspond a 1’étalement et a un début de refroidissement possible
de la particule sur la cible. Cette zone permet de mesurer: le temps d’étalement et la

température de la lamelle a la fin de I’étalement.
Zone 3 : La troisiéme zone correspond au refroidissement de la lamelle.
» Traitement des données et présentation graphique :
- Déclenchement de I’acquisition sur le front montant de I’impulsion TTL :

Le déclenchement de 1’acquisition des signaux "température" se fait sur le front montant de
I’impulsion TTL (0-5V) généré pour le déclenchement des caméras. Grace a ce principe il est
possible de savoir exactement a quel moment les caméras se déclenchent par rapport au

moment de I’impact.
- Lissage des courbes brutes :

Les courbes brutes étant fortement bruitées, il apparait nécessaire de les lisser. Le lissage doit
étre fait en deux parties : le niveau moyen de la zone 1 doit étre conservé donc un lissage
1éger est appliqué au début de la courbe jusqu’au maximum : le lissage avant I’impact devra
donc étre peu important. En revanche, aprés 1I’impact il est nécessaire de lisser fortement afin
de d’¢liminer les différentes fluctuations de la zone 2. Le lissage réalisé est un lissage par
moyenne mobile : plus le nombre de points sur lesquels on réalise le lissage est grand et plus
le lissage est important Le traitement terminé, on peut alors visualiser les courbes lissées et

effectuer les calculs de température.

» Calcul de température :
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Le calcul des différentes températures est effectué grace a un logiciel développé sous
LabVIEW ® .
Le calcul de la température en vol se fait grace a la relation

T=A.R(T)+B
avec A et B constantes déterminées expérimentalement lors de I’étalonnage du pyrométre et
entrées comme données dans le logiciel.
R : rapport des deux maxima de la zone 1. R>1

Le calcul de la température a la fin de I’étalement T,, imp est effectué sur le méme principe

que celui de la température en vol (voir figure 2-19).

T mono(i)

Lo ip AR D

]

Figure 3-19 : Explication des notations pour le calcul des températures

Le calcul de la température apres étalement pendant la phase de refroidissement est réalis¢ de
maniere monochromatique en utilisant seulement le signal ayant I’amplitude la plus élevée.
Ce calcul utilise la relation 2-6.

-/ A2

mono(l) : Armax }_‘71 E(Tmono(t 1) 1 > .3-10
mon E(T max J AZT max

Avec: (2=1.4388102m.K

A =716 nm

T max = température maximum mesurée entre le maximum d’amplitude du signal et
90 % d’amplitude du signal.

A Tmax = amplitude du signal a T,

A Tmono(i) = amplitude du signal au point considéré

Tmax) = émissivité du matériau calculée a Tyax

&(Tnonoli1)) = émiissivité du matériau calculée A Tuoo(i1)

Le matériau utilisé est la zircone pour lequel : & (T) =-2,13 +0,36 In T (Escure C., 2000).
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3.2.3 Technique d’'imagerie

Caméra 2

Microscopes

Zone d'impact ; longue distance
sur le substrat

w plasma
——._T_,—o———'_'__—#-/

Figure 3-20 : Dispositif expérimental de la technique d’imagerie

La technique d’imagerie (cf figure 2-20) utilise deux caméras CCD rapides. L une (caméra 1),
visant le substrat avec un angle de 15 © avec la normale au substrat (axe des x, cf figure 21),
permet d’observer les phénomenes relatifs a I’étalement avec la mise en évidence d’éjections
de maticre paralleles au substrat.

La deuxiéme (caméra 2), visant parallé¢lement a la surface du substrat (suivant 1’axe des z, cf
figure 21), permet 1’¢tude des ¢€jections de matiere deés les tous premiers instants apres
I’impact et de les localiser dans le demi espace au dessus du substrat.

Chacune des deux caméras est munie d’un microscope longue distance (QUESTAR)
indispensable pour deux raisons: l’objet a visualiser est de 1’ordre du micron dans un
environnement trés sévere avec des gaz chauds (2000-3000 K) et des poussieres. Chaque

ensemble caméra-microscope longue distance est positionné a 55 cm du point d’impact.
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Surface du
substrat

/ y

Figure 3-21 : Axes d’orientation des caméras par rapport a la surface du substrat

X

3.2.3.1 Caractéristiques du matériel
utilisé
» Caractéristiques des caméras PCO CCD Sensicam 370 utilisées :

= Capteur CCD SONY de résolution 1280 x 1024 pixels

= Taille du pixel : 6,7 pm

= Déclenchement interne/externe par TTL (0-5V)

= Convertisseur A/N 12 bits

= Refroidissement CCD a -12 °C par double étage Peltier.
Utilisation en mode version Fast Shutter :
Les caméras sont capables de restituer des images prises soit en exposition simple soit en
exposition multiple avec des temps d’intégration compris entre 100ns et Ims. L’opération
d’exposition multiple permet de prendre un maximum de 10 expositions avec des temps
d’exposition et un retard entre chaque prise laissés au libre choix de 1’utilisateur. En plus des
temps relatifs a I’exposition et/ou au retard qui sont programmables par 1’utilisateur, il existe
des temps de réponse propre au systeme dont il faut tenir compte (temps d’introduction,
temps de réponse intrinséque, temps de lecture de la matrice CCD). Le détail de ces temps est

donné sur la figure 2-22.
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External trigger

Exposure 1 Exposure 2
1 + i

Phase in Intrinsic time | Delay 1 Exposurel| D2 [ E2 |... CCD Readout time

0...40 ns 1,64 ps 0..1lms 100ms...lms ... A few ms

Time
Figure 3-22 : caractéristiques temporelles de la camera PCO
Sensicam utilisée en version Fast Shutter
» Caracteristiques du microscope QUESTAR QM 1 Long Mount :
Celles — ci sont résumées sur la figure 2-23.
Che1m01p de vision (mm)
- 09X
8 s
// '/ --Open
6 /’“/ 1,5X
L]
4 11 | 2,0 X
. | |
| _______,“.--—"" --— 3,0 X
2 .
=
07 55 81 106 132 157
b) Distance de travail (cm)

Figure 3-23 : a) Photo du microscope longue distance QM-1, b) Champ de vision du QM-1
(2/3 < CCD)

La distance habituelle de travail étant de I’ordre de 55 cm, le champ de vue est de 3 mm sur

pour une caméra utilisée sans optique supplémentaire.

3.2.3.2 Etude de I'imagerie

» Dimension des images
La caméra 1 va permettre d’observer le comportement d’une particule micrométrique a
I’impact. L’échelle de grandeur étant trés petite, il a été nécessaire d’optimiser I’imagerie pour
pouvoir recueillir un maximum d’informations. De facon a augmenter la taille de ’image

donnée par la caméra 1, une lentille x 2 a été placé entre le microscope longue distance et la
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caméra. L.’image obtenue a une largeur de 1,5 mm et une hauteur de 1,2 mm (figure 2-24).

La taille de cette image a pu étre mesurée connaissant la taille de 1’objet observé (inscription).

La caméra 2 est positionnée de fagon a observer tous les phénomenes d’¢jection de matiere.
Ne connaissant pas le comportement de ces éjections et les distances mis en jeu, une
dimension d’image plus grande a été choisie ne nécessitant aucune lentille supplémentaire
entre la caméra et le microscope longue distance. L’image obtenue a une largeur de 3,4 mm

et une hauteur de 2,5 mm (figure 2-24).

Caméra 2 Cameéra 1

Figure 3-24 : Dimensions des images obtenues par les caméras

» Etude des profondeurs de champ
En utilisant une pointe métallique tres fine (~ 0,1 mm), nous avons réalisé une étude de la

profondeur de champ de 1’ensemble caméra — microscope longue distance pour les deux

cameéras.

Caméra 1 :
La pointe suit un déplacement suivant 1’axe de la trajectoire de la particule. La profondeur

de champ est estimée a = 0,7 mm pour la caméra 1 (voir figure 2-25).

Image nette
Position : 10,29 mm

Image floue
Position : 11 mm

Image floue
Position : 9.6 mm

Figure 3-25 : Profondeur de champ suivant la trajectoire de la particule
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Caméra 2 :
La figure 2-26 illustre le déplacement vertical de la pointe c’est & dire suivant 1’axe de la

caméra (axe z). L’image reste nette sur une plage de + 0,5 mm.

'
1

Tmage floue
Position : 13 mm

Image floue Image nette
Posttion : 11,70 mm Posttion : 12, 5 mm

Figure 3-26 : Profondeur de champ suivant I’axe z pour la caméra 2

Le déplacement horizontal de la pointe montre que 1’image est nette en tout point (figure
57).

' 1
at
--

Figure 3-27 : Profondeur de champ suivant I’axe y pour la caméra 2

L’étude des profondeurs de champ montre qu’il est trés important de bien positionner le
substrat et les caméras pour obtenir des images exploitables pour 1’étude du comportement de
la particule a I’impact.

3.2.4 Synchronisation du systeme

Afin de mieux comprendre le comportement d’une particule micrométrique a 1’impact, les
caméras doivent étre déclenchées simultanément et prendre des images au méme instant. Pour
cela il est nécessaire de bien s’assurer de la similitude de longueur des céables qui vont
permettre le déclenchement des caméras en externe a partir d’un pulse TTL unique généré a
partir du signal "vitesse" (voir détails dans le paragraphe 2-2-2-2).

Des essais de synchronisation a partir d’'un méme pulse déclencheur ont d’abord été réalisés
"a froid" en utilisant des particules non fondues projetées grace a de I’air comprimé. La figure
2-28 montre les concordances des points d’impact et des trajectoires de particules entre les

images données par chacune des caméras.
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Caméra 1 Caméra 2

Figure 3-28 : Essai de synchronisation des caméras a partir d’'un méme pulse TTL (temps
d’ouverture 1 ms)

La seconde étape est de réaliser la synchronisation grace a une particules en conditions réelles
de projection plasma. Le déclenchement des caméra est réalisé par un signal TTL en externe
(0-5 V). Ce dernier est produit par un programme LabVIEW® qui crée une impulsion TTL a
partir de I’étude du signal vitesse. Cette procédure permet d'étre slir que les images viennent
de la méme particule que celle dont la vitesse a été calculée. I1 est nécessaire que les caméras
soient activées au moment de I’impact de la particule sur le substrat. Connaissant la vitesse de
la particule et la position du substrat, il est possible de calculer le retard a attribuer a une
impulsion TTL pour le déclenchement des deux caméras. Tout ceci est réalis¢ en 20 us

environ avec une précision de 'ordre de 0,1 micro-secondes.
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Figure 3-29 : Synchronisation du systéme d’imagerie

La figure 2-29 décrit I’ensemble des signaux intervenant dans le processus de synchronisation

des caméras. Les signaux sont les suivant :

Le signal a) est le signal vitesse de la particule.

Le signal b) correspond a la conversion du signal vitesse en deux pulses TTL (0-
5V) par I’amplificateur ORTEC.

Le signal c) est le pulse TTL généré par une carte National Intruments® NI PXI
7831 R gérée sous LabVIEW® pour le déclenchement des caméras.

Le signal d) est I’un des deux signaux pyrométriques qui permet de repérer le

moment de I’impact.

La comparaison des signaux c) et d) permet de déterminer de fagon précise a quel moment

exact les caméras se sont déclenchées par rapport au moment de I’impact.
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3.3 Dispositif expéerimental de chute
libre (Toyohashi-Japon)
La figure 2-30 décrit le dispositif expérimental utilisé dans I’étude d’impact d’une goutte

métallique millimétrique. Ce dispositif est composé d’un systéme permettant la génération de

gouttes, d’un pyrometre bichromatique et d’une caméra rapide.

Séparateur Gaz Argon
de faisceaux
Lentille Systéme de chauffage
P.M [ |
préamp fffeatour
illoscope gD.Utte

Transfert de
données

1N

Caméra
rapide

Préchauffage
du substrat

Figure 3-30 : Dispositif expérimental de chute libre

3.3.1 Génération de goutte métallique

millimétrique

Des fils de cuivre et de nickel de 2 mm de diamétre avec une pureté supérieure a 99,99 %,
disponibles dans le commerce, sont utilisés dans cette étude. Ces fils sont chauffés et fondus
par un systtme de chauffage par induction radio-fréquence pour générer une goutte
millimétrique. Le substrat poli miroir (Ra<0,05 pm), en acier inoxydable AISI 304 L, peut
étre chauffé et sa température de surface est mesurée par un thermocouple de type K.

L'expérience est exécutée dans une atmosphére d'azote pour limiter au maximum les
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phénomenes d'oxydation en vol. La vitesse d'impact est calculée a partir de la distance
parcourue lors de la chute libre. Cette vitesse peut varier entre 2 et 5 m/s. La vitesse de la
goutte et son diametre sont ajustés pour maintenir des similitudes avec les conditions de
projection plasma en terme de propriétés hydrodynamiques et thermiques du matériau liquide,
c'est-a-dire 1'analogie des nombre de Reynolds et de Peclet comme indiqué dans le paragraphe

2-1.
3.3.2 Mesure de température

La mesure de température est effectuée par pyrométrie bichromatique sur le méme principe
avec le méme type de matériel qu’en projection plasma. La lunette pyrométrique est placée a

140 cm de la zone d’impact et permet un grossissement de y=20 . La fibre optique connectée

a la lunette ayant un diametre interne de 1mm, la zone observée par le pyrométre présente un
diametre de 20 mm. La température de la goutte juste avant son impact et I’évolution
temporelle de la température de la lamelle résultante sont calculées grace a la technique
détaillée dans le paragraphe 2-2-2-3.

L’étalonnage du pyrometre (voir chapitre 2-2-2-3) permet d’obtenir la courbe présentée sur la
figure 2-31. L’acquisition des signaux températures est réalisée grace a un oscilloscope
Tektronix TDS 2014 (100 MHz) . Le traitement des signaux et les calculs de température sont

réalisés avec le méme logiciel qu’en projection plasma en utilisant la relation 7=A.R(T)+B

avec A=-576,22 et B=2523.3.
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Figure 3-31 : Courbe d’étalonnage du pyromeétre pour le dispositif expérimental de chute libre

3.3.3 Imagerie rapide

Pour l'observation du processus d'étalement, une séquence d'images est enregistrée avec une
caméra a acquisition rapide PHOTRON FASTCAM ultima 40 K pouvant atteindre une vitesse
d’acquisition de 4500 images/s (voir figure 2-32).

Keypad Cable
Processor Rear Panel

P S T
T ST T

Video Out

[
\ @ 3¢ =0 )
| |

FASTCAM ULTIMA 40K CONNECTION DIAGRAM

Figure 3-32 : Diagramme de connexion du systéme d’imagerie
La durée d'exposition est la réciproque du taux d'enregistrement. Pour 4500 images par

seconde, le temps d’exposition de chaque image est de 1/4500 secondes soit 222 us. Un
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exemple d’enregistrements successifs est donné figure 2-33 pour une goutte de cuivre

impactant sur un substrat en acier inoxydable 304 L poli miroir non préchauffeé.

n=0 to n=1 0,44 ms

n=3 1,33 ms n=4 1,77 ms n=5 2,22 ms

Figure 3-33 : Exemple d’une séquence d’image obtenue grace a la caméra rapide PHOTRON

FASTCAM pour une goutte de cuivre impactant sur un substrat en acier inoxydable 304L

3.4 Dispositif expérimental de chute libre — Résistance thermique

de contact (Limoges)

Un deuxieme dispositif expérimental a été utilis¢ a Limoges pour I’étude de I’impact d’une
goutte millimétrique. Ce dispositif est constitué d’un systéme permettant la génération de
goutte calibrée par plasma inductif, d’une téte pyrométrique et d’un dispositif permettant
I’acquisition de la température de surface du substrat lors de I’impact de la goutte sur le
substrat (figure 2-34). Les gouttes étudiées grace a ce dispositif sont essentiellement des

gouttes de cuivre.
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Chaufrage du fil par plasma
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Figure 3-34 : Dispositif de chute libre et de mesure de résistance thermique de contact

3.4.1 Le générateur de gouttes : la

torche

La torche est placée perpendiculairement a la surface de la cible, a une distance de 62 cm.

Le gaz utilisé pour générer le plasma est I’argon a un débit de 301/min. L énergie de la torche
(puissance de 3 kW) permet de fondre les fils de cuivre (99,9% de pureté) de diamétre 1 mm
environ pour générer les gouttes.

Afin de déterminer le diametre et la vitesse des gouttes avant impact, une étude a été faite sur

une trentaine de particules.
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Les gouttes ont été récupérées dans de I’eau sous forme sphérique. Apres avoir pesé les

sphéres et déterminé la masse moyenne de 0,17 g (Am=0,01 g), il est possible d’estimer un

r%%% . 3-11

Avec m masse moyenne des sphéres recueillies, p masse spécifique = 8900 kg/m’.

rayon moyen t:

On obtient r = 2,6 mm ( Ar=0,4 mm).
Les particules tombent sous I’action de leur poids avec une vitesse initiale nulle donc la

vitesse d’impact des gouttes est calculée par I’équation d’une chute libre :
v:=2.g.h 3-12
Avec g : 9,8 m/s accélération de la pesanteur, h : distance entre la cible et la torche (m).

On trouve alors une vitesse d’impact proche de 3,49 m/s.

L’impact des gouttes de cuivre a été étudié sur un substrat poli miroir (Ra<0,05 um) en acier

inoxydable AISI 304 L pouvant étre préchauffé.

3.4.2 Mesures de températures

3.4.2.1 Températures de la goutte et
évolution de la température de la

lamelle :

Le dispositif est identique au dispositif utilis¢é au Japon (voir paragraphe 2-3-2). Les

distances de travail ont été conservées.

3.4.2.2 Température de surface du

substrat

La mesure de la température de surface du substrat utilise un "thermocouple" spécial,
développé par Chandra (Heichal Y., 2005), permettant d’obtenir des temps de réponse tres
courts (< 1 us) constitué de systeéme de deux fils thermoélectriques (voir figure 2-35). Un fil
de Constantan (diamétre = 0,2 mm, Omega) est inséré au travers d’un trou de 0,5 mm de
diameétre percé dans le substrat et il est maintenu en place par un ciment céramique (cc high

temperature, Omega) qui tient également le réle d’isolant €lectrique entre le fil de Contantan
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et le substrat. Un film trés fin de graphite est dessiné de facon a réaliser une connexion
¢lectrique entre le fil de Constantan et la surface du substrat. La différence de potentiel entre
les deux jonctions formées (aux contacts film conducteur-fil de constantan et film conducteur-
surface du substrat en acier) et une troisiéme jonction de référence maintenue a 0°C est une

fonction de la température du film fin de graphite.

Filin conducteur en

eraplute
Fil d’acier moxvdable

Substrat en aa:.'l_c’r_,av 7

mnoxydable ™ Ciment ceramique

Fil de Constantan Fil de Constantan : )
Jonction de reférence

0°C

Acquisition des données

Figure 3-35 : Schéma du dispositif de mesure par thermocouple
Pour I’étalonnage des jonctions du thermocouple, le substrat est placé dans un four dont la

température peut €tre controlée.

La température du substrat est mesurée grace a un thermocouple K, la tension électrique
générée entre le thermocouple a film fin et sa jonction de référence est mesurée grace a un
voltmétre (Keithley).

L’étalonnage est réalisé pour des températures de four allant de I’ambiante a 500°C par pas de

50°C. A chaque mesure, une température de surface est associée une tension correspondante.

Lors de I’'impact d’une goutte sur le film de graphite, la tension générée par le thermocouple

est enregistrée grace a une carte d’acquisition et traitée sur ordinateur.
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3.5 Préparation des substrats

3.5.1 Substrat en acier inoxydable 304 L

3.5.1.1 Polissage

Les substrats en acier inoxydable 304 L sont polis miroir en utilisant du papier SiC 4000 et

ensuite des feutres avec suspensions diamantées successivement de 6um, 3um et 1 pm.

3.5.1.2 Préchauffage
» Projection plasma

Les échantillons sont fixés sur un bloc de cuivre chauffé par deux petites résistances
chauffantes (150W). Au cours des expériences réalisées en projection plasma, seul le
thermocouple K mesurant la température de la face arriere du substrat permet une mesure de
température.

Une relation linéaire reliant la température de surface du substrat (thermocouple 2) avec celle
de la face arriere (thermocouple 1) a été établie au préalable (voir figure 2-36 et 2-37).Un

écart de 20 a 30 K est enregistré entre les températures aux faces avant et arriere du substrat.

K thermocouple 1 y !

r
LT

r
r 7
r 4
r P .
- i
e o A
. e 4
- 4
[ 4
-

K thermocouple 2

Figure 3-36 : Préchauffage des substrats par un bloc de cuivre contenant des crayons
chauffants
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Figure 3-37 : Relation linéaire permettant de relier la température de face avant du substrat a
celle de la face arriére

» Dispositif de chute libre
Lors des expériences de chute libre, les substrats en acier inoxydables 304L sont préchauffés a

673 K grace a une plaque chauffante avec la courbe de montée en température représentée sur

la figure 2-38.
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Figure 3-38 : Evolution de la température de surface du substrat en fonction du temps
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3.5.2 Substrat en zircone stabilisée a

I'yttrine (7% en masse)

Des dépots d’épaisseur (100 um) réalisés sur du verre sont utilisés en projection plasma pour
observer le comportement d’une goutte micrométrique de zircone impactant sur un substrat
poli miroir de zircone.

Le polissage a été réalisé avec du papier SiC papier SiC 4000 et des feutres avec suspensions
diamantées de 3um puis 1 um. Les rugosités de la surface mesurées a I’AFM (microscope a

force atomique) sont de 1’ordre de Ra = 100 a 300 nm.

Magn'

- Acc! p
100kv 50 167x SE 104 ) ]

Figure 3-39 : Micrographie de la surface du substrat de zircone poli

La figure 2-39 présente une micrographie de la surface d’un substrat de zircone poli.

3.6 Etude de mouillabilité

Au cours de ce travail, les essais de mouillabilité sont menés par la méthode de la goutte
posée ou goutte sessile. Cette étude a été réalisée dans le but d’examiner I'influence de la
rugosité a échelle nanométrique sur le comportement de la mouillabilité d’une goutte de

cuivre.
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3.6.1 Méthode de la goutte posée

La méthode de la goutte posée consiste a observer la forme d’une goutte statique sur un
support solide plan (Figure 2-40). La détermination de I’angle de contact, s’effectue a 1’aide
de la mesure du contour d’une goutte liquide librement posée sur un substrat solide lisse, plan

et horizontal.

] 34§14 o o .
vapeur 3

sofide

Figure 3-40 : Goutte posée

La forme de la goutte résulte de 1’équilibre entre les forces de capillarité (tension de surface),
qui tendent a rendre la goutte sphérique pour minimiser I’énergie de surface, et la force de

gravité qui tend a étaler le liquide.

L’¢équilibre en tout point de la surface peut étre décrit par la relation de Laplace :

1 1 c
Oy(—+—)=pgz+2—YL -1
LV(R1 Rz) pg b .3-13

Avec oy tension de surface liquide— vapeur (J.m?), R, R, rayons de courbure principaux au

point M définis dans deux plans perpendiculaires P; et P, (m) (voir figure 2-41), p différence
des masses spécifiques des fluides liquide — gazeux (kg.m™), g accélération due a la gravité

(m.s™), z. ordonnée au point M, b rayon de courbure au sommet O (m).
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Figure 3-41 : Représentation des variables de 1'équation de Bashworth et Adams.

L’utilisation des coordonnées cylindriques de la goutte permet d’écrire 1’équation de Laplace

sous la forme :

b.,b Bz
—+-sing=2+-—
R x b .3-14
ot p = P& 3-15
OLv

x coordonnée horizontale du point M, ¢ angle formé par la normale au point M avec I’axe de

révolution (°). B définit la forme du profil. Plus sa valeur est grande, moins la goutte est
sphérique.

Bashforth et Adams (Bashforth F., 1883) ont proposé des solutions numériques de 1’équation
2-11 sous forme de tables dans lesquelles les rapports x/b et z/b sont exprimés en fonction de
I’angle ¢ pour plusieurs valeurs de B. Plusieurs techniques graphiques d’approximation de
courbures ont ét¢ développées et sont utilisées en complément de 1’intégration numérique de
I’équation de Laplace, pour obtenir oy et 0.

Les différentes techniques de mesure nécessitent toutes la détermination du contour de la
goutte, que ce soit en coordonnées polaires ou cartésiennes, suivant différents axes et origines.
Les techniques actuelles de traitement d’images ainsi que des programmes de calculs

permettent des mesures plus simples, plus rapides et plus fiables.
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3.6.1.1 Dispositif expérimental

I1 est principalement constitué¢ d’un four a double paroi, refroidi par une circulation d’eau,
placé sur un marbre qui garantit sa stabilité. L horizontalité du porte-échantillon est ajustée a

I’aide de vis micrométriques.

a)Four de mouillage

L’¢lément chauffant en graphite est alimenté par un générateur de puissance pouvant fournir 6
kW en courant continu et permet d’atteindre 1650°C. 1l est piloté par un programmateur-
régulateur (Eurotherm) qui permet de régler la vitesse de montée en température de 1 a
25°C/minute. Un thermocouple platine/platine rhodié (6/30%) placé sous I’échantillon mesure
sa température et est relié au régulateur. La zone chaude centrale est isolée de la paroi par un
enroulement de feutre de carbone et de Kerlanew (silico-alumineux) sur un écran de graphite
(Figure 2-42). L’ensemble est percé de 4 lumiéres circulaires pour assurer I’introduction et

I’aspiration de gaz, ainsi que 1’observation de la goutte.

¢cran de graphite

feutres de graphite résistor de graphite

W
et Kerlane
goutte sur son substrat

rétro-éclairage

camera

VErs

["analyseur dc_%.

et
le groupe dcm

Figure 3-42 : Dispositif expérimental de goutte posée a haute température

canalisation
d’introduction de gaz
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b) Controle de I'atmosphére

Pour éviter toute oxydation liée a la présence d’oxygéne dans ’atmosphére du four, les
mesures de mouillabilité ont été conduites dans un premier temps sous un vide de 0,12 Pa
jusqu’a 1000°C, puis sous atmosphére inerte (argon qualit¢ 5.5 d’Air Products). Dans
I’enceinte 1’argon est maintenu en légeére surpression pour éviter toute entrée d’air et assurer
une meilleure stabilisation de la goutte. Au-dessus de 1000°C, I’atmosphére, que ce soit sous

vide ou en atmosphere contrélée, du fait du résistor en graphite est toujours réductrice.

3.6.1.2 Préparation des plots de cuivre

Les plots de cuivre utilisés ont un diamétre de 4,8 mm et une hauteur de 6 mm (99,99,% de

pureté, Goodfellow) (cf figure 2-43)

Figure 3-43 : Plot de cuivre sur substrat d’acier inoxydable 304L

3.6.1.3 Acquisition des images et

exploitation des contours

L’utilisation d’une caméra vidéo CCD, alliée au traitement informatique d’image permet de
travailler en temps réel (25 images/seconde) et de s’affranchir des étapes de développement.
Le dispositif d’acquisition initial du laboratoire était constitué d’une caméra CCD
THOMSON CSF avec un capteur de 288 lignes de 500 pixels, reliée a 1’ordinateur par une
carte MATROX PIP1024. Le contour, extrait de I’image seuillée en noir et blanc (Figure 2-

44(b)), comporte 20 % de points en plus qu’avec I’ancien matériel.

121



Figure 3-44 : Image d’une goutte de cuivre brute (a) et seuillée (b)

Un logiciel, développé au laboratoire, permet d’extraire le profil de la goutte, de mesurer
I’angle de contact ainsi que la tension de surface. Dans cette configuration, la précision sur les
mesures de 1’angle de contact, de la tension de surface et du travail d’adhésion est

respectivement de 1, 2 et 2%, conformément aux étalonnages effectués au laboratoire.

3.7 Techniques de caractérisations

3.7.1 Microscope a force atomique

La technique de microscopie a force atomique (Atomic Force Microscopy ou AFM) donne
acces a la topographie de la surface des particules étalées. Le microscope est en fait constitué
d’une pointe dont I’extrémité est composée de seulement quelques atomes, celle-ci est fixée
sur un microlevier (cantilever). En fonctionnement, le microlevier est fixe et 1’échantillon,
situé a une distance tres faible de la pointe (1nm), est déplacé sous celle-ci selon les trois axes,
au moyen d’un ensemble de translateurs piézoélectriques. La déflexion d’un signal laser,
focalis¢ sur la partie supérieure du microlevier, associ¢é a un systéme ¢électronique
d’asservissement, permet de garder la distance entre la pointe et la surface constante, et de
reconstituer une image tridimensionnelle de la surface de 1’échantillon.

Le microscope utilisé pour faire des images AFM est le PicoScan de Molecular
Imaging.
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3.7.2 Microscope électronique a balayage

Un microscope Philips XL30, couplé a une sonde d’analyse X a dispersion en énergie (EDS)
de type EDAX 9100/60, a été utilis€ pour les observations en microscopie a balayage

¢lectronique (MEB).

L’interaction entre le faisceau électronique et [’échantillon se traduit par 1’émission
d’¢lectrons secondaires et rétrodiffusés. La détection de ces électrons est mise a profit pour
obtenir des images réalisées a partir d’un balayage de la surface de 1’échantillon par la sonde

¢lectronique.

La méthodologie employée a consisté a observer les échantillons en image d’électrons
secondaires (SE) a 20 keV pour obtenir une bonne résolution. L’analyse EDS a été¢ accomplie
a 10 ou 20 keV en mode d’¢lectrons rétrodiffusés (BSE) afin d’augmenter le rapport
signal/bruit des ¢éléments 1égers. La microanalyse X permet de détecter les ¢léments lourds
ainsi que certains ¢léments 1égers (limite de ’appareillage = carbone), la teneur en éléments

légers n’étant pas quantifiable.
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4 RESULTATS EXPERIMENTAUX

4.1 Introduction

Comme nous I’avons déja spécifi¢ dans le paragraphe 2-1, les travaux réalisés dans les
laboratoires SPCTS (Limoges) et Advanced Joining Process Laboratory (Toyohashi) ont
porté sur I’impacts de gouttes a deux échelles de taille et de vitesse différentes. Les matériaux
utilisés dans I’expérience de chute libre sont le nickel et le cuivre et celui utilisé en projection
plasma est la zircone.
Comme nous I’avons détaillé dans la partie bibliographique, les recherches sur les
morphologies de lamelle aprés I’impact d’une goutte ont été jusqu’a aujourd’hui
essentiellement traitées sous un aspect hydrodynamique. L’utilisation des nombres
adimensionnels relatifs a une goutte en vol tels que le Reynold Re ou le Weber We ont par
exemple permis de définir un critére de splashing avec le paramétre de Sommerfeld K
(splashing pour K> 57,7). Cette approche hydrodynamique a montré sa pertinence pour le cas
de gouttes liquides simples mais montre ses limites dans le cas de gouttes soumises a une
solidification.
Les paramétres de la goutte en vol ont de toute évidence une importance sur le comportement
de ce type de goutte a I’impact mais ils ne sont pas les seuls. Lors de ces travaux, notre
attention s’est particulierement dirigée sur le substrat et plus particulierement sur 1’influence
de son préchauffage. Les expériences présentées par la suite montrent 1’importance du
substrat sur la morphologie de la lamelle pour des paramétres en vol de particules constants.
Ces observations, réalisées aussi bien a I’échelle millimétriques que micrométriques montrent
des concordances de comportement pour les lamelles.
Ces ¢études sont menées de fagon a donner un maximum de similitudes hydrodynamiques et
thermiques entre les gouttes millimétriques et micrométriques utilisées. Certains parametres
tels que le Reynolds Re et le Peclet Pe ont pu étre ajustés mais d’autres (We,...) restent
cependant différents comme le montrent les calculs rassemblés dans le tableau 4 du
paragraphe 2-1.
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4.2 Validation imagerie/mesures

En dehors des études de Moreau et al (Moreau C., 1995) portant sur le comportement des
gouttes de molybdéne traitées par projection plasma en utilisant une technique
d’obscurcissement par laser pour visualiser 1I’évolution du diamétre lors de 1’étament, la
majorité des études effectuées dans le domaine ont été réalisées avec des gouttes
millimétriques. Le but de notre étude est de comparer les images obtenues (a I’ordre du
micrometre et du millimetre) aux parameétres de la particule en vol pour pouvoir les situer

dans le temps grace au signal pyrométrique.

4.2.1 Validité du systeme de

synchronisation en projection plasma

Les premicres expériences ont ét¢ consacrées au contrdle de la validit¢é du systéme de
synchronisation. Lors de cette étude, des particules de zircone (ZrO,-Y,03, 7% en masse) de
granulométrie comprise entre 40 et 60 um sont projetées par plasma sur un substrat en verre
(Ra<0,05 um). La torche a plasma fonctionne avec une intensit¢ de 500 A et utilise un
mélange argon — hydrogéne (45-10 L/min). La comparaison des signaux enregistrés (figure 3-
1) et les images données par les deux caméras (figure 3-2) confirme que les parameétres
calculés (vitesse, taille, température) correspondent a la méme particule que celle visualisée
grace aux caméras. La figure 3-1 montre les signaux obtenus expérimentalement : le premier
d’entre eux est le signal vitesse qui permet la génération d’un pulse TTL. Le retard affecté a
ce pulse TTL est de 47 ps. Le signal du pyrométre sert de référence pour repérer de fagon
précise le moment ou a lieu I’impact. Grace a lui, il est possible de savoir exactement a quel
moment les caméras se déclenchent (juste avant I’impact, au moment de I’impact ou juste

apres) et nous pouvons comparer les indications avec les images. La vitesse de la particule est

125



estimée a 150 m/s et sa taille est proche de 45 um. Les signaux obtenus sur 1’oscilloscope
indiquent que les caméras se sont déclenchées 4 ps avant la collision de la goutte sur le
substrat en verre. Cette donnée est confirmée par la mesure de la trace de la particule en vol
sur I’image donnée par la caméra 2 (figure 3-2) (connaissant sa longueur et la vitesse avant

impact nous pouvons déterminer le temps de parcours entre I’impact et le déclenchement de la

caméra).
=
W E
10 ps - |
0.8 ¥ o — |
31ay a)signal vit .. ofeee g

" I cjpllse rrE:' i I T

i -, S -
e, [kl el @R @ bkl Bkl
]

Declencherment
des caméras

Figure 4-1 : Validité de systeme de synchronisation
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Camera 2

Temps d'exposition 5 ps

Vitesse ~ 150 m/s
taille ~ 45 ym

Temps d'exposition 5 s

Figure 4-2 : Images obtenues par les caméras
Pendant le temps d’ouverture de la camera qui est de 5 ps, le temps correspondant a la
particule en vol est de 4 pus et celui correspondant a I’impact et au processus d’étalement est
de 1 ps. La corrélation des résultats témoigne de la validité du systeme. Ce dernier va

permettre de nombreuses études concernant les phénomenes de splashing a I’impact

4.2.2 Validité du systeme dans

I’expérience de chute libre

Afin de valider le systéme de synchronisation entre 1’acquisition des signaux pyrométrique et
la technique d’imagerie pour I’étude des gouttes millimétriques, il est nécessaire de comparer
les images et les temps mis en jeu dans les signaux pyrométriques. La figure 3-3 montre
I’exemple d’une séquence d’images obtenues pour une goutte de nickel, de diamétre initial de
1,2 mm, impactant sur le substrat en acier avec une vitesse de 4 m/s. Le temps t = Os est défini
au moment ou la goutte touche la surface du substrat. La vitesse d’acquisition étant de 1/4500
s, les images suivantes sont enregistrées toutes les 0,222 ms. La figure 3-4 montre les signaux

pyrométriques obtenus pour la méme goutte au cours de son impact. Comme nous 1’avons
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décrit au préalable (voir paragraphe 2-2-2-3), les signaux pyrométriques peuvent Etre
décomposés en trois parties qui correspondent chacune a une étape dans I’histoire de
I’étalement de la goutte. La deuxiéme partie des signaux, correspondant & une augmentation
de I’intensité lumineuse recueillie par la lunette pyrométrique, se traduit par un front montant
qui correspond a la phase d’étalement. Le temps d’étalement peut €tre estimé en mesurant le
temps mis par le front montant pour atteindre son maximum. Dans le cas étudié ici, le temps
d’étalement de la goutte est d’environ 1,5 ms (correspondant a un facteur 1000 par rapport
aux 1 a 2 ps obtenues lors de I’impact de la zircone en projection plasma) selon les signaux
pyrométriques. L’observation des images correspondantes montre que le processus
d’étalement sur un substrat non préchauffé s’accompagne de la formation d’instabilités dans
le liquide provoquant la formation de doigts en périphérie de la lamelle. La derni¢re image de
la figure 3-3 présente I’image de la lamelle résultante 4,4 ms aprés I’impact. Cette image

montre que le diamétre maximum a été atteint aux environs de 1,54 ms.

La comparaison du temps d’étalement avec les deux techniques est satisfaisante et valide le

systéme de mesure pour les expériences qui seront effectuées avec le dispositif de chute libre.
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Figure 4-3 : Impact d’une goutte de nickel de 1,2 mm de diamétre sur un substrat en acier
inoxydable 304 L poli miroir non préchauffé
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Figure 4-4 : Signaux pyrométriques obtenus pour I’impact d’'une goutte de nickel sur un
substrat en acier inoxydable 304 L poli miroir non préchauffé

La corrélation des différents systémes intervenant a des échelles de taille
(micrométrique/millimétrique) et de temps (microseconde/milliseconde) différentes va

permettre d’étudier de facon précise le comportement des gouttes a I’impact.

4.3 Etude des phénomenes de

"splashing”

L’¢étude du "splashing" en projection plasma est réalisée avec des particules de zircone de
granulométrie 40-50 um sur substrat en acier inoxydable 304 L poli miroir (Ra<0,05). Le
substrat est non préchauffé¢ (300K). Sa température est donc inférieure a la température de
transition, ce qui favorise le phénomene de "flattening splashing" (voir paragraphe 1-2-4-3).

Les paramétres de projection sont donnés dans le paragraphe 2-2-1-2.
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Les premieres études d’imagerie ont été effectuées avec un temps d’ouverture long (1ms) qui
permet d’intégrer les différentes étapes de I’impact d’une particule sur une méme image. La
figure 3-5 permet de visualiser la trajectoire de la particule incidente avant son impact, la zone
d’impact et des €jections de matieéres qui semblent €tre orientées dans différentes directions.
Ces premiers résultats sont comparables a ceux obtenus par Escure et al (Escure C., 2003)

(voir paragraphe 1-4-2-2) avec des particules d’alumine.

surface du substrat J_ B e

Figure 4-5 : Visualisation du phénomene de splashing - Temps d’ouverture 1 ms

Ces premicres observations ne permettant pas une ¢tude (visuelle et temporelle) assez précise
des phénomenes, une opération d’exposition multiple a été réalisée grace a la caméra 2 visant
parallelement la surface du substrat.

L’image de figure 3-6 a été obtenue par la superposition de 10 images avec un temps
d’ouverture de 5 us et un délai de 5 ps entre chaque image. L’'image montre la trajectoire de
la particule avant son impact, la phase d’étalement et différents types d’¢jections de maticres.
Certaines ¢jections semblent étre issues de la zone centrale proche du point d’impact et
montrent un angle d’¢jection privilégi¢ de 45° par rapport a la surface du substrat.
Connaissant le temps d’ouverture et le délai existant entre chaque image, la vitesse moyenne
de ces ¢jections a pu étre estimée. Elle est de ’ordre de 15 a 20 m/s pour cette particule
impactant a 180 m/s, c’est a dire environ dix fois plus petite que la vitesse d’impact. D’autres
¢jections naissent en périphérie de la lamelle étalée et la matiére semble Etre éjectée avec un
angle proche de la surface du substrat. Ces observations nous aménent a différencier deux

types de "splashing".
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Le premier nommé "Impact Splashing" apparait des les tous premiers instants (quelques
centaines de nanosecondes) aprés 1’impact (voir paragraphe 1-2-2-1). Le deuxiéme appelé

"Flattening Splahing" se manifeste pendant la phase d’étalement de la lamelle.

Vitesse d'éjection
20 m/s

surface du substra

Figure 4-6 : Estimation des vitesses moyennes d’éjection de matiére

4.3.1 "Impact Splashing”

La figure 3-7 illustre le phénomene d’"Impact Splashing" avec des gouttelettes secondaires
trés petites (<10 um) éjectées a des distances supérieures a un millimétre de la surface du
substrat. L’image permet de visualiser que ces éjections ont lieu avant I’étalement complet de

la lamelle.

Une quantit¢ de maticre est donc perdue lors de I’impact d’une gouttelette pendant la
formation d’un dépdt en projection plasma et il est difficile de savoir si cette matieére sous
forme de petites gouttelettes sera retrouvée sur le substrat. On peut cependant estimer que
celles qui atteignent des distances de plus de Imm du substrat ne sont plus dans la couche

limite mais a son voisinage et sont donc entrainées par 1’écoulement.

L’observation d’impacts de gouttes millimétriques (d =1,5 mm) de cuivre (voir figure 3-8) et
de nickel sur un substrat d’acier inoxydable 304 L (T=300K), ne montre pas d’éjections de

matiere similaires caractérisant I’"Impact Splashing". Les vitesses d’impact, d’environ 4 m/s
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ne sont pas assez importantes pour générer une pression suffisante dans la goutte a I’impact.
Les conditions de projections plasma permettent quant a elle, d’accéder a des vitesses

supérieures a 100 m/s pour la particule a I’impact.

L'origine de ce phénomeéne est probablement due a la propagation d’une onde dans la goutte
lors de l'impact. La vitesse de propagation de cette onde est évaluée a 3000 m/s pour une
gouttelette liquide de 30 um de diamétre. Les observations réalisées confirment la théorie de
collision de Houben (Houben J.M., 1988). Immédiatement aprés la formation d'un contact
entre la gouttelette et la surface, une onde se forme dans le liquide.

La pression appliquée comprime la matiere, change sa densité et accélére simultanément la
matiere compressée. Armster et al (Armster S.Q., 2002) introduisent la notion d’ondes

d'expansion qui permettraient de diminuer la forte pression d'impact.

surface du substrat

Figure 4-8 : Visualisation de I’impact d’une goutte de cuivre sur un substrat en acier
inoxydable 304 L poli miroir a température ambiante (diamétre =1,5 mm, Vimpact = 4m/s)
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Les tensions peuvent alors étre relachées au sein de la goutte entrainant une rupture de fluide.
Ces phénomenes ne correspondent pas a la propagation d’une onde de choc gouvernée par le

nombre de Mach.

Avec v vitesse d’impact de la particule et c

Ma =% vitesse du son dans le liquide.

En effet, en considérant une vitesse d’impact de 150 m/s pour une gouttelette et une vitesse
du son dans le liquide de ¢ = 3000 m/s, le nombre de Mach correspondant est égal 4 Ma =
0,05.

La plupart des études sur le probléme fondamental d'impact de gouttelettes considérent un
petit nombre de Mach et donc une compressibilité du liquide négligeable. L’ interaction
goutte-substrat est alors dépendante de 1’inertie, de la viscosité et de la tension superficielle.
Cependant, ces considérations ne peuvent pas expliquer les phénomenes d'éjection de matiere
observés dans les conditions plasma.

C’est pourquoi ce phénomene d’"Impact splashing" est considéré comme étant dii a
I’instabilité générée lors de la propagation de I’onde au contact triple : -goutte en cours

d’écrasement - atmosphére ambiante — substrat (voir figure 3-9) (Armster S.Q., 2002)

v impact = 100 m/s

: d particule = 50 pm

Yoy o

Impact Front de propagation
s 777 a)  Hautes pressions b) d’onde e)
- o
Onde d’expansion o o »
P P
d
) e)

Figure 4-9 : Mécanisme proposé pour le phénomene d’"Impact splashing"
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4.3.2 "Flattening Splashing”

En projection plasma, avec les mémes conditions expérimentales que celles utilisées dans le
chapitre précédent, la caméra 1 (qui vise orthogonalement la surface de substrat) permet
d'observer le comportement de la gouttelette apreés son impact, et plus particuliérement

pendant sa phase d’étalement.

En raison d’un contraste moins important entre la gouttelette pendant 1’é¢talement et le substrat
illuminé par le plasma, les images de bonne qualité sont plus difficiles a obtenir dans cette
configuration. Cependant, différentes observations intéressantes ont été réalisées permettant

d’interpréter le comportement de la gouttelette.

4.3.2.1 Formation de doigts

Quelques micro-secondes apres 1'impact, une forme dentelée apparait en périphérie du film
liquide mince s'étendant sur la surface du substrat (figure 3-10 a et b). L'apparition d'une telle
forme est probablement la cause des digitations observées en périphérie d’une lamelle

résultante (figure 3-11).

<4
100 pm

A
&5

LY

time exposure 1,5 us

time exposure 2 s

Figure 4-10 : Formation de doigts en périphérie du liquide en expansion, (a) et (b) sont deux
gouttelettes différentes de diametre 40-50 um
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Figure 4-11 : Micrographie d’une lamelle de zircone sur substrat en acier inoxydable 304L
poli miroir a4 300 K

L’image a de la figure 3-10 a été réalisée avec un temps d’exposition de 1,5 pus et 1’étude des
signaux (impulsion TTL et signaux pyrométriques) montre que la caméra s’est déclenchée 0,5
us apres 1’impact. L’image intégre donc les phénomeénes se déroulant entre 0,5 et 2 ps apres
I’impact. L’image b de la figure 3-10 a été obtenue avec un temps d’ouverture plus long de
2us et la caméra s’étant déclenchée au moment de I’'impact.

11 apparait clairement ici que la formation des doigts commence pendant la phase d’étalement.
Ceci est confirmé par I’observation de 1’é¢talement d’une goutte de cuivre d’environ 2 mm
(voir figure 3-12). On voit que la formation des doigts débute alors que 1”étalement n’est pas
encore achevé. Moreau et al (Moreau C., 1995) pensent, pour une lamelle de molybdéne sur
un substrat de verre que les doigts se forment aprés la phase d’étalement, lorsque que la
lamelle ayant atteint son diameétre maximum et n’ayant pas commencé a se solidifier entame
une phase de recul. Les images obtenues aux deux ordres de grandeur (Ni, Cu, ZrO,) ne nous
ont pas permis de vérifier cette hypothése avec les gouttes de nickel car aucun phénomene de
rétractation de la lamelle n’a été observé. Notons que ceci ne veut pas dire que les deux
comportements ne coexistent pas puisqu’ils correspondent a trois matériaux dont les
propriétés physiques et thermiques différent notablement.

Les résultats que nous avons obtenus nous permettent de donner une explication différente
qui repose sur I’hypothése d’un transfert thermique suffisamment lent avec le substrat en acier
inoxydable pour laisser le temps au liquide de développer des instabilités pendant son
expansion radiale avant de se solidifier. Ceci peut s’observer en particulier sur la lamelle de
zircone fissurée au centre pour relacher les contraintes (figure 3-11), comme on pouvait s’y
attendre, mais aussi sur les doigts. Ceci montre que ces derniers se sont trouvés en bon contact

avec le substrat aprés écoulement du liquide.
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Figure 4-12 : Diamétre de la lamelle et de la goutte de cuivre avant son impact

Figure 4-13 : "Flattening splashing" observé lors de I’impact d’une goutte millimétrique de
cuivre sur substrat acier inoxydable 304L poli miroir non préchaufté

4.3.2.2 Ejections de gouttes secondaires

Le couplage des deux caméras et I’utilisation d'un temps d'exposition de 2 us permet une
visualisation de phénomenes d'éjection de gouttelettes secondaires en projection plasma de
zircone (Fig 3-14 a et 3-14 b). La formation de ces gouttelettes est observée pendant
I’étalement. En effet les signaux enregistrés (figure 3-15) indiquent que les caméras ont été
déclenchées respectivement 1,72 us apres I'impact pour la caméra 1 (Figure 3-14 a) et 1,8 us
aprés I’impact pour la caméra 2 (figure 3-14 b). Contrairement au phénoméne d’Impact

Splashing, ou la matiére est ¢jectée au début méme de 1’impact avec un angle proche de 45 °
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par rapport a la surface de substrat, les €éjections du "Flattening Splashing"semblent dirigées
de préférence parallélement au substrat (figure 3-14 b). La lamelle résultante, correspondant a
la gouttelette observée a I’impact, a été localisée dans le but d’étre étudiée ultérieurement. La
micrographiec MEB de cette lamelle (figure 3-16) montre son aspect déchiqueté avec de
multiples doigts en périphérie. De toutes petites lamelles (10-20 um), observées autour de la

lamelle principale semblent étre le résultat de la déposition des gouttelettes secondaires.

Ce phénomene d’¢jection de matiére pendant la phase d’ étalement peut €tre plus facilement

¢tudié grace aux séquences réalisées sur des gouttes métalliques millimétriques.

trajectoire de

la particule Ejections de goutelettes
secondaires

500 pm

Figure 4-14 : Observation des ¢jections de gouttelettes secondaires pendant la phase
d’étalement d’une particule micrométrique de zircone : a) caméra perpendiculaire, b) caméra
parallele a la surface du substrat. Temps d’ouverture : 2 ps.
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Figure 4-15 : Signaux enregistrés
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Figure 4-16 : lamelle déchiquetée résultante

La figure 3-13 permet de comprendre la chronologie des événements se déroulant lors de
I’impact d’une goutte de cuivre sur substrat acier inoxydable 304L poli miroir non préchauffé.
Les images montrent clairement que les gouttelettes sont générées au terme du processus de
formation de doigts. Une fois les gouttelettes formées aux extrémités des doigts, celles-ci se
détachent et suivent une trajectoire parall¢le au substrat en gardant la direction de I’instabilité
qui lui a donné naissance. Comme dans le cas de la lamelle micrométrique obtenue en

projection plasma, les gouttelettes satellites retombent aux alentours de la lamelle principale.

Apres cette étude, nous pouvons donc dissocier deux processus intervenant dans I’impact
d’une particule en projection plasma. Le premier apparait lorsque la vitesse de la goutte est
suffisamment grande pour générer une pression importante au sein du liquide (pression
d’enclume, voir paragraphe 1-2-2-1) et le deuxieme indépendant du premier apparait comme

responsable de la morphologie déchiquetée de la lamelle en fin d’étalement.

Comme nous ’avons rappelé dans le paragraphe 1-2-4-3, la température du substrat joue un
role décisif sur la formation d’une lamelle. Le paragraphe suivant présente les résultats de

I’étude de I’influence de la température du substrat sur les deux types de splashing.

4.3.3 Influence de la température du
substrat sur les deux types de
"Splashing”

La température de transition pour la zircone stabilisée a I’yttrine (7 % en masse de Y,03) sur

un substrat en acier inoxydable a été évaluée a 520 K par Bianchi (Bianchi L., 1997). Pour
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déterminer l'effet du préchauffage sur 1"Impact splashing" et le "Flattening splashing", la
surface de substrat a été chauffée a Ts = 673 K pour I’expérience effectuée en projection
plasma. Le dispositif expérimental de préchauffage du substrat est détaill¢ dans le paragraphe
2-5-1-2.

L'image obtenue par la caméra 2 avec un long temps d'exposition (1ms) est présentée sur la
figure 3-17. Cette image permet de visualiser la trajectoire de la particule avant son impact, la
zone d'impact sur le substrat et les éjections produites par 1’"Impact splashing". La lamelle

obtenue (voir figure 3-18) présente une forme circulaire et adhére bien au substrat.

1

Figure 4-18 : Lamelle résultante en forme de disque
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La présence de ces ¢éjections de matiere, malgré le préchauffage du substrat, montre que
I’Impact Splashing est totalement indépendant de la température du substrat alors que le

Flattening splashing, lui, est absent sur substrat chaud.

L’observation de la séquence d’images obtenue a I’échelle du millimétre pour une goutte de
cuivre impactant sur substrat préchauffé (673 K) illustre parfaitement 1’effet du préchauffage

sur la formation d’instabilités en périphérie de la lamelle.

Ces résultats montrent que la morphologie finale d’une gouttelette est contrdlée par 1’étape ou

la goutte étalée sous forme de couche mince liquide est en contact intime avec le substrat.

Figure 4-19 : Formation d’une lamelle en forme de disque sur substrat en acier inoxydable
304 L préchauffé a 673 K a partir d’une goutte de cuivre (d initial = 1,5 mm, v =4 m/s)
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4.3.4 Influence de la température du

substrat sur les temps d’étalement

Une étude statistique aux deux ordres de grandeur de taille de particules (échelles
micrométrique et millimétrique) a été réalisée afin de voir I’influence du préchauffage du
substrat sur les temps d’étalement des gouttelettes. Ces temps d’étalement moyens sont
déterminés a partir de la corrélation entre I’imagerie et le front de montée des signaux

pyrométriques.

Les résultats obtenus sont présentés dans le tableau 9. Ils montrent nettement que la vitesse ou
le temps d’étalement dépendent du préchauffage du substrat (au dessus de la température de

transition)

Temps d’étalement ZrO2 (um) Ni (mm)

Substrat acier inox poli miroir non préchauffé 2a5us 3,5 ms

Substrat acier inox poli miroir préchauffé la2uys 1,5 ms

Tableau 9 : Influence du préchauffage du substrat sur les temps d’étalement des gouttelettes

4.3.4.1 Formation d’'une lamelle

déchiquetée sur substrat non préchauffé
a) Projection plasma

Les lamelles déchiquetées pour chaque type de matériau sont obtenues sur substrat poli miroir
a température ambiante (300 K). L’exemple suivant présente les images (figure 3-20) et les
signaux enregistrés (figure 3-21) pour le cas d’une particule micrométrique de zircone de
diametre compris entre 50 et 60 um avec une vitesse d’impact de 102 m/s. Les €jections de
maticere a ’impact sont facilement visualisées sur les images correspondant a une intégration
sur 3 ps. Le temps d’étalement peut étre estimé a 2,7 us grace a 1’étude du front montant du

signal pyrométrique.
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substrate

Figure 4-20 : Observation du splashing temps d’ouverture 3 ps : a) caméra paralléle au
substrat, b) caméra orthogonal au substrat
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temps d'ouverture : 3 ps
Figure 4-21 : signaux enregistrés correspondants a la figure 3-20

b) Expérience de chute libre

La figure 3-22 présente le cas d’une goutte de cuivre (d =1,5 mm v = 4m/s) sur substrat

acier inoxydable 304 L poli miroir. Le temps d’étalement calculé ici est de 2,7 ms.
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Figure 4-22 : Signaux pyrométriques pour déterminer le temps d’étalement d’une goutte de
cuivre (d =1,5 mm v = 4m/s) sur substrat acier inoxydable 304 L poli miroir non préchauffé.

La figure 3-23 montre la lamelle déchiquetée résultante.

Figure 4-23 : lamelle de cuivre déchiquetée

4.3.4.2 Formation d’'une lamelle sur

substrat préchauffé

Pour obtenir une lamelle circulaire présentant une bonne adhésion avec le substrat, il est
nécessaire de préchauffer le substrat au dela de la température de transition Ti. Pour cette
étude les substrats en acier inoxydable 304 L ont été préchauffés a la température de 673 K
aussi bien pour les expériences de projection plasma que pour les expériences de chute libre.
a) Projection plasma

La figure 3-24 a) montre un exemple de signaux et d’images obtenus dans le cas de la
formation d’un disque. Afin de déterminer exactement le moment de déclenchement des
caméras, il est nécessaire d’enregistrer 1’impulsion TTL responsable du déclenchement
externe des caméras et un signal pyrométrique.

Le délai intrinseque des cameras doit étre pris en compte de fagon a déterminer précisément le
début de I’acquisition de I'image par les caméras PCO Sensicam. Ce délai avait été

programmé a 4,98 us. La ligne en pointillé sur le coté gauche correspond au début de
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I’acquisition par les caméras. Le temps d’ouverture des caméras étant de 2 ps au cours de

cette expérience, la seconde ligne en pointillé correspond a la fin de I’exposition.
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Figure 4-24 : Formation d’une lamelle circulaire de zircone en projection plasma :a) signaux
enregistrés, b) image obtenu par la camera 1 (temps d’ouverture 2 ps), c) lamelle résultante

La corrélation entre les signaux enregistrés et les images obtenues permet d’analyser la tres

courte période de formation de la lamelle.

La figure 3-24 b montre une forme circulaire déja parfaitement dessinée a la fin de
I’acquisition de I’image, c’est a dire a la fin de la phase d’étalement si on se référe au signal
pyrométrique (figure 3-24 a). La lamelle résultante correspondante est automatiquement
localisée et analysée. Si on compare I’image de la lamelle en phase d’étalement et celle prise

quelques minutes apres, on note que les diameétres des deux lamelles sont identiques.

Cela signifie que 1’é¢talement complet de la particule s’est effectu¢ en moins de 2 ps pour

atteindre un diametre maximum de 100 pm.
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Figure 4-25 : Morphologie de la lamelle observée au MEB
La figure 3-25 présente une morphologie plus détaillée de la lamelle (figure 3-24 ¢). Ony
distingue treés nettement le rebord de la lamelle qui n’est pas en contact avec le substrat et la
partie centrale (presque toute la surface de la particule) uniformément microfissurée pour

relaxer les contraintes de trempe.

b) Expérience de chute libre

Les signaux pyrométriques obtenus lors de I’impact d’une goutte de cuivre (d =1,5 mm, v =
4m/s) sur substrat acier inoxydable 304 L poli miroir préchauffé (673 K) sont présentés sur la
figure 3-26. Par comparaison avec le cas de I’impact d’une goutte de cuivre sur substrat non
préchauffé (figure 3-22 et 3-23), le temps d’étalement est ici beaucoup plus court (1,2 ms
contre 2,7 ms précédemment) pour un diamétre initial de goutte identique. La figure 3-27

montre une photographie de la lamelle en forme de disque obtenue.

V
2
AN
1 !
A ]
0 \omnara ol |
R e el ess gy e s 7y e s s« S s i

temps d'étalement : 1,2 ms

Figure 4-26 : Mesure du temps d’étalement d’une goutte de cuivre (d =1,5 mm, v = 4m/s) sur
substrat acier inoxydable 304 L poli miroir préchaufté (673 K)

Figure 4-27 : image de la lamelle sphérique de cuivre résultante
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4.3.5 Refroidissement de la lamelle

Le refroidissement d’une lamelle de zircone en projection plasma (figure 3-24 b) aprés impact
de la particule (50-60 um) a environ 120 m/s a pu étre étudié grace a 1’imagerie. Pendant la
phase d’étalement, des nuances de luminosité entre le centre et la périphérie témoignent d’une
différence de température (plus importante en périphérie) et permet de dire que le

refroidissement semble débuter lors de la phase d’étalement.

La micrographie MEB de la lamelle (figure 3-25) révele la présence de microfissures dans la
zone centrale de méme épaisseur et un bourrelet en périphérie. Ces observations témoignent
d’un refroidissement rapide et homogéne dans la partie centrale de la lamelle alors que du

liquide était encore présent sur une couronne externe.

Le refroidissement d’une lamelle de cuivre (d =2,1cm) sur acier inox 304L poli miroir a été
film¢ grace a une caméra numérique classique permettant de visualiser le phénomene en
couleur (temps entre deux images : 40 ms). Le résultat obtenu montre un net contraste entre le
centre de la lamelle et la couronne périphérique. Il semble la encore que le centre se

refroidisse plus rapidement, mais pas uniformément, que le reste de la lamelle.

Figure 4-28 : Visualisation du refroidissement d’une lamelle de cuivre (d =2,1cm) sur acier
inox 304L poli miroir
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4.3.5.1 Conclusion sur la chronologie des

évenements en projection plasma

Les premiers résultats observés ont permis de mettre en évidence deux phénomenes différents
intervenant en projection plasma : I’impact splashing et le flattening splashing (figure3-29).

Le premier est caractérisé par des ¢éjections de maticre dues a un régime de propagation
d’onde qui semble intervenir immédiatement apres la collision (de quelques nanosecondes a
1 us apres I’'impact selon les corrélations avec les signaux obtenus). La vitesse moyenne de

ces ¢jections est estimée aux alentours de 15-20 m/s et leurs trajectoires n’ont pas seulement
la direction de la particule incidente mais aussi une trajectoire d’un angle de 45° avec la
surface du substrat. L’Impact splashing est observé quelque soit la nature ou la température du
substrat.

Le Flattening splashing devient visible lors de 1’apparition des formes filamenteuses en
périphérie de la lamelle pendant son processus d’étalement. La rupture du fluide apparait avec
la naissance de gouttelettes secondaires ¢jectées parallelement a la surface du substrat. Le
Flattening splashing n’apparait pas pour une température de substrat Ts supérieure a la
température de transition Tt,

La chronologie de ces événements est récapitulée sur la figure 3-29 pour le cas d’un substrat
non préchauffé.

Projection plasma:
2 types d'é jections de matiére sur substrat
Poli miroir non préchauffé

“ Impact Splashing” “Flattening Splashing”
‘ Etalement ¢ ‘
t b I |
' P R
quelques quelques ps quelques ps

100 ns

AT A Y

Figure 4-29 : Chronologie des événements pour I’impact d’une particule en projection plasma
sur substrat non préchauffé

Le préchauffage du substrat intervient directement sur les temps d’étalement pour que la

lamelle atteigne son diameétre maximum (voir figure 3-30). Les degrés d’étalement étant a peu
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pres les mémes pour les cas observés, il semble que I’étalement d’une lamelle soit plus rapide

sur substrat préchauffé pour atteindre un méme diameétre.

Le refroidissement de la lamelle semble évoluer du cceur vers la périphérie quelque soit le

type de lamelle observée.

Figure 4-30 : diamétres maximums pour les deux types de lamelles

Toutes ces observations ont montré I’importance du préchauffage du substrat sur le
comportement de la lamelle liquide. De nombreuses études ont été réalisées dans le passé
pour tenter de comprendre 1’influence du préchauffage mais aucune ne propose a ce jour une

explication raisonnable expliquant la globalité des phénomenes observés.

La suite de cette étude va donc étre consacrée plus précisément a 1’ effet physique du

préchauffage sur un substrat en acier inoxydable.

4.4 Modification de I'état de surface

du substrat due au préchauffage

Les travaux menés en collaboration avec le laboratoire Advanced Joining Process Laboratory

de Toyohashi au Japon ont permis :
- de visualiser I’effet du préchauffage sur la topographie de surface du substrat
- de caractériser la topographie grace au parametre d’"oblicité" Sy (voir la définition
au paragraphe 1-5-4-2)
- d’analyser I’effet chimique du préchauffage

- d’étudier l’'influence de cette modification de surface sur les vitesses de

refroidissement de la lamelle
- d’étudier ’influence de cette modification de surface sur la mouillabilité

Les différentes parties sont détaillées dans la suite de ce manuscrit.
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4.4.1 Modification de la topographie de

surface a lI'ordre du nanometre

Les travaux récents de Fukumoto et al (Fukumoto M., 2004) ont montré que le préchauffage
d’un substrat poli miroir en acier inoxydable de type 304 L modifie la topographie de surface
du substrat a D'ordre du nanomeétre. Les résultats de leurs expériences concernant la
morphologie des lamelles montrent une influence certaine du profil de nano-rugosité sur leur
forme et leur adhésion avec le substrat. Les résultats de leurs observations sont détaillés dans
le paragraphe 1-5-4-2.

Les morphologies ne dépendent pas d’une rugosité a 1’échelle du nanomeétre a proprement
parler, mais du profil développé par la croissance de ces pics d’oxyde. Ce profil, caractérisé
par le paramétre Sy, défini dans les paragraphes 1-5-4-2 et 1-1-3 par la relation 1-3 permet de

définir un état de surface ainsi que la morphologie de la lamelle qui lui est associé.

Pour des substrats de méme nature, de méme rugosité (Ra de quelques nanomeétres) mais de
parametres Sy différents (positif ou négatif), les morphologies des lamelles tant aux échelles
millimétriques que micrométriques sont différentes. Pour un Sy positif, la lamelle sera en
forme de disque présentant un bon contact avec le substrat et pour un Sy négatif, la tendance

est celle d’une lamelle déchiquetée de mauvaise adhérence avec le substrat.

La présence de pics a I’échelle nanométrique en surface permet d’obtenir des lamelles en
forme de disque sur substrat chaud maintenu a 673 K mais aussi sur un substrat préchauffé a

673 K et ensuite refroidi jusqu’a température ambiante (300K) (Fukumoto M., 2004).

Ces résultats montrent que la formation d’une lamelle circulaire ne repose pas simplement sur
I’effet thermique provoqué par une diminution de I’écart de température lamelle/substrat. La
thermique du phénomene est ici trés certainement contrélée de fagon non négligeable aux
multiples points de contact générés a I’interface.
Lors des expériences menées a Toyohashi et a Limoges, les modes de préparation et de
préchauffage des substrats en acier inoxydable 304 L ont été conservés de fagon a pouvoir
garder la cohérence nécessaire a I’exploitation des résultats.

Les observations réalisées par AFM grace au PicoScan (Molecular Imaging) a
Limoges (voir détails au paragraphe 2-7-1) confirment les observations faites sur le méme

type de substrat par Fukumoto et al.

149



Les figure 3-31 et 3-32 présentent les balayages obtenus en mode "tapping" sur lum? et les
images inverses recomposées en trois dimensions pour la surface du substrat en acier
inoxydable 304 L poli miroir analysée. La figure 3-31 montre une surface avec des
irrégularités modérées pour le cas du substrat non préchauffé. L’image en 3D du méme
substrat mais préchauffé (voir figure 3-32) montre clairement un changement d’aspect en
surface. La valeur du parameétre Sk est fortement modifiée aprés le préchauffage et devient

positif & cause de la morphologie particuliére des pics apparus en surface (figure 3-32).

Les mesures de rugosité S, et de facteur Sy sont présentées dans le tableau 10. Le
parameétre S, est I’équivalent du R, a la différence que le S, est calculé sur une surface et non
sur une ligne. Les valeurs qui apparaissent dans le tableau correspondent a des mesures sur
une surface de 100 pm®. Les résultats des mesures mettent en évidence une augmentation de
la rugosité de surface a I’échelle du nanomeétre qui apparait environ 6 fois plus importante sur
le substrat préchauffé. Pour un substrat poli miroir, le Sy est proche de 0, ce qui signifie que la

surface respecte une quasi-symétrie et une uniformité dans sa distribution d’amplitude.

Z-range: 13.7 nm

1000

nm
a00

o 00 1EIEI
picoscan Mode tapping

Figure 4-31 : Etude AFM du substrat en acier inoxydable 304 L poli miroir non préchauffé
(300K)
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picoscan mode tapping

Figure 4-32 : Etude AFM du substrat en acier inoxydable 304 L poli miroir préchauffé (673K)

. Samm) | Si (=)

Substrat inox 304 L non préchauffé 096 0,05

Substrat inox 304 L préchauffé (673 K) H 395 0,9

Tableau 10 : Valeurs des S, et Sy mesurés sur 100 umz

4.4.2 Effet chimique du préchauffage

Fukumoto et al ont réalis¢ des analyses permettant de mesurer I’épaisseur de la couche

d’oxyde et de caractériser les éléments présents (voir paragraphe 1-5-3).

L’¢étude Auger des deux types de substrats en acier inox 304 L poli miroir (I’un préchauffé a
673 Ket ’autre non) montre que le préchauffage modifie 1’épaisseur de la couche d’oxyde a
I’échelle du nanometre. L’exemple présenté dans le paragraphe 1-5-3 indique une variation
d’épaisseur de la couche d’oxyde de 12 nm a 20 nm (voir figure 1-30). L’étude Auger permet
de caractériser les proportions des éléments présents: avant et aprés préchauffage, ces
¢léments restent en proportions constantes en surface (Ni: 10 %, Cr :13 %, Fe : 76%, et O :
11%).

Les études menées a Toyohashi ont permis de mettre en évidence la nature des oxydes

présents pour chaque substrat grace a la réalisation de spectre XPS (figure 3-33)
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Figure 4-33 : Spectre XPS des substrats AISI 304 L

On remarque que la nature des oxydes (Fe,O;, Cr,Os3) reste la méme avant et apres
préchauffage.

Toutes ces observations concernant la chimie de surface du substrat a moins de 750K
soulignent que le préchauffage a un effet sur I’épaisseur de la couche d’oxyde (de seulement
quelques nanometres) mais pas sur la chimie de surface a proprement parler. La nature des

oxydes et leurs proportions sont identiques en surface.

Pour rester dans les conditions expérimentales ci-dessus, il est important de conserver les
mémes techniques de préparation et de préchauffage (paragraphe 2-5-1). Les échantillons

préparés a Limoges seront utilisés dans les mémes conditions qu’a Toyohashi.

Le préchauffage semble intervenir plus sur la physique de surface que sur la chimie de celle-
ci. La question qui se pose alors est : comment cette modification de topographie a I’ordre du
nanometre influe t’elle sur la formation de la lamelle ?

Pour tenter de répondre a cette question, des expériences aux deux ordres de grandeurs (mm

et um) visant a étudier le comportement thermique de la lamelle ont été réalisées.
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4.4.3 Influence de la topographie de
surface du substrat sur les vitesses de

refroidissement des lamelles

Les dispositifs expérimentaux de chute libre (gouttes millimétriques) et de projection plasma
(gouttes micrométriques) disposent chacun d’un systeme de mesure de température par
pyrométrie bichromatique rapide (50ns). Les détails concernant les procédés sont donnés dans

les paragraphes 2-2 et 2-3.

Les signaux pyrométriques obtenus dans chaque cas ne présentent pas la méme échelle

temporelle (la pus en projection plasma et la ms en chute libre).

Pour pouvoir comparer les courbes d’évolution de température de la lamelle avec le temps sur
substrat préchauffé¢ et sur substrat non préchauffé, il est nécessaire de travailler dans des

conditions favorables a la reproductibilité des événements.

Les courbes expérimentales présentées ci-apres (figure 3-34) ont été obtenues lors de 1’impact
d’une goutte millimétrique de nickel sur acier inoxydable 304L poli miroir grace au dispositif

de chute libre (diamétre 1,5 mm, v =4 m/s).

Trois différentes conditions ont été étudiées : impact de la goutte (1,5 mm de diamétre) sur un
substrat préchauffé a 673 K (figure 3-34 a), sur un substrat a température ambiante (figure 3-
34 b) et sur un substrat a température ambiante mais ayant subi au préalable un préchauffage
a 673 K (figure 3-34 c). L’allure des signaux pyrométriques différe fortement en fonction des

conditions expérimentales.

Dans le cas d’un substrat préchauffé et maintenu a 673 K, le front de montée des signaux
pyrométriques semble plus rapide (~ 1us) que ceux obtenus dans le cas du substrat a
température ambiante (~ 2,5 ps) et a température ambiante ayant subi un préchauffage
préalable (3,5 us).

Les différences les plus notables se trouvent dans la derniére zone des signaux, c’est a dire
lors de D’étape de refroidissement de la lamelle aprés qu’elle ait atteint son diameétre
maximum. Grace a cette partie des signaux, I’évolution de la température de la lamelle en
fonction du temps peut étre estimée. Le principe du calcul de la température a partir des

signaux pyrométriques est détaillé dans le paragraphe 2-3-2.
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Les vitesses de refroidissement peuvent étre ensuite étre estimées a partir des courbes
d’évolution de la température de la lamelle en fonction du temps. Les différentes vitesses de
refroidissement calculées grace a la pente des courbes sur les deux premiéres millisecondes du

refroidissement du liquide sont répertoriées dans le tableau 11.

On constate des différences importantes concernant les vitesses de refroidissement des
lamelles sur chaque type de substrat. Les températures des lamelles en fin d’étalement
(correspondant au temps initial de calcul du refroidissement de la lamelle) sont comprises

entre 1770 K et 1880 K.

Le préchauffage du substrat (T = 673 K) induit un refroidissement de la lamelle plus rapide
(vitesse de refroidissement > 60.10° K/s) que sur les deux autres substrats a température

ambiante.

g Amplitude (V)
N a) preheated substrate (673 K)
4
2
0
0 20 20 60 30 700
1L Time (ms) ERIm
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o ——
K24 26 28 30 32 34 36 38 40 :
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25

b) room temperature substrate
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Amplitude (V)
10 c) room temperature substrate
once preheated at 673 K
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Figure 4-34 : Signaux pyrométriques et évolution de la température de la lamelle de nickel en
fonction du temps apres étalement pour différentes conditions de préparation de substrats

Température

ambiante
Préchauffé

T s une fois
(Tamb) préchauffé a 673 K
(T=673K)

Température du substrat

Température de la lamelle 1770 K < T tamenie < 1880 K
apreés étalement

Temps d’étalement (ms) ~1

Vitesse de refroidissement

' 3 3
(K/s) 35.10°<v <50.10

Morphologie de la lamelle
résultante

Tableau 11 : Vitesse de refroidissement pour une goutte millimétrique de nickel sur un
substrat en acier inoxydable 304 L
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Les deux autres résultats montrent cependant que pour des substrats de méme température, il
existe des différences de valeurs importantes pour les vitesses de refroidissement. Malgré un
¢écart de température AT = Tiamelle - Tsubstrat @ I’interface constant dans les deux cas, la vitesse

de refroidissement est plus grande dans le cas d’un substrat ayant subi un préchauffage.

Les résultats montrent que leur interprétation doit tenir compte de la topographie de surface
particuliére des substrats ayant subi un préchauffage. Il semble que la présence des pics
d’oxyde en surface favorisant un S positif en surface, ait une influence importante sur le

refroidissement des lamelles ainsi que sur leur morphologie finale.

Si les morphologies des lamelles résultantes et les valeurs des vitesses de refroidissement sont
comparées, on peut imaginer que la présence de nombreux pics d’oxyde va générer un plus
grand nombre de points de contact a I’interface. Un meilleur contact a 1’interface lamelle-
substrat permettrait alors une meilleure évacuation de la chaleur de la lamelle vers le substrat.
On remarque que pour les deux types de substrat ayant subi un préchauffage (Sk>0), celui
maintenu a 673K permet d’obtenir une vitesse de refroidissement plus grande que pour celui
redescendu a température ambiante.

Deux hypothéeses peuvent étre prises en compte pour expliquer cette différence de
comportement :

- Cette observation peut laisser penser que le refroidissement est amélioré sur un
substrat chauffé, du a une augmentation de la surface d’échange et une plus faible résistance
thermique

- Un phénomene d’adsorption de contaminants (humidité, poussiére...) (voir
paragraphe 1-5-3-1) en surface lors du refroidissement du substrat aprés son préchauffage a
673 K peut expliquer une plus grande résistance thermique de contact pour le cas du substrat

une fois préchauffé que celle du substrat maintenu a 673 K lors de I’impact de la goutte.

Le méme type d’expériences a été mené en projection plasma utilisant des particules
micrométriques de zircone impactant sur des substrats en acier inoxydable.
Les signaux pyrométriques et les courbes d’évolution de la température de la lamelle en

fonction du temps sont présentés sur la figure 3-35.

Les différences d’aspect des signaux pyrométriques sont visibles mémes si elles sont moins

marquées qu’avec la goutte millimétrique de nickel (figure 3-34). Comme pour le cas de la
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goutte de nickel, les fronts de montée des signaux pyrométriques correspondant a la phase
d’étalement de la particule sont plus rapides pour les substrats ayant subi un préchauffage a
673 K (3,5 us sur le substrat a 300K apres avoir subi un préchauffage et 4 us sur le substrat a
673 K). Le temps d’¢étalement de la particule de zircone est plus lent sur substrat non
préchauffé (6 ps).

Dans les cas étudiés a deux échelles différentes, on peut conclure que 1’étalement est plus
rapide lorsque qu’il y a présence des pics nanométriques en surface et donc un parametre Sk
positif.

Les différentes vitesses de refroidissement calculées grace a la pente des courbes sur les deux
premiéres microsecondes sont répertoriées dans le tableau 12. Les résultats des mesures
montrent 12 aussi des différences pour le refroidissement de la lamelle.

a)

\Y

substrat a Tamb
5 une fois préchauffé
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T lamelle = f(t) aprés étalement
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. substrat a Tamb
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1 o
0-
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substrat préchauffé
aT=673K
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" K
3000

T lamelle = f(t) apres étalement
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Figure 4-35 : Signaux pyrométriques et évolution de la température de lamelles de zircone en
fonction du temps apres étalement pour différentes conditions de préparation du substrat

Température

ambiante i
Préchauffé
Température du Tomp une fois

substrat (Tamb) préchauffé a 673 K
(T=673K)

Température de la 2950 K < T <3000 K
lamelle aprés étalement

Temps d’étalement (us)

Vitesse de
refroidissement 50.106< v < 70.106
(K/s)
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Morphologie de la
lamelle résultante

T 100 pm

SE 97

Tableau 12 : Vitesse de refroidissement pour une particule micrométrique de zircone sur un
substrat en acier inoxydable 304 L

Comme pour le cas de la goutte de nickel, il semble que la présence des pics d’oxyde joue un

réle non négligeable sur I’évacuation de la chaleur a I’interface lamelle liquide-substrat.

Les résultats pour des particules au deux échelles de taille sur des matériaux différents (Ni,
Cu, ZrO,) montrent des similitudes quant aux temps d’étalement et aux vitesses de
refroidissement de la lamelle liquide en contact avec le substrat. Le profil en surface des
substrats, généré par un préchauffage a 673 K, modifie les comportements de la goutte ainsi
que sa morphologie finale.

De fagon a mieux comprendre les effets produits par ces nano-rugosités a 1’interface lamelle-

goutte, des études de mouillabilité ont été réalisées.

4.5 Etude de l'influence du parametre

Sk du substrat sur la mouillabilité

Les mesures de refroidissement de lamelles liquides sur différents types de substrats ont
montré que la topographie de surface joue un role majeur sur la vitesse de refroidissement et

donc sur I’évacuation de la chaleur par conduction de la lamelle vers le substrat.

Comment une modification de profil en surface peut-elle permettre un meilleur échange

thermique entre la lamelle et le substrat ?

Si I’échange thermique est amélioré, la résistance thermique est alors réduite par la présence

de pics nanométriques en surface et ceci indépendamment de la température du substrat. Une
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des hypothéses logiques pouvant expliquer ce phénomene est de considérer un effet de la

rugosité de surface sur la mouillabilité d’un liquide.

Des expériences menées sur des gouttes d’eau sur des substrats de cire ont montrés que la
texture du substrat apparait comme un moyen particuliérement efficace pour piloter le
mouillage d’un liquide (De Gennes P.G., 2002). A trés faible rugosité, I’angle d’avancée 64
augmente en fonction de la rugosité alors que I’angle de recul Sk décroit (voir paragraphe 1-2-
2-3). Au dela d’une certaine rugosité le comportement de la goutte change et 61 et 9

tendent vers des valeurs constantes.

Une faible rugosité de surface influe sur le contact goutte substrat. C’est pourquoi il est
probable qu’un profil de surface a 1’ordre du nanométre ait lui aussi une influence non

négligeable sur la ligne de contact liquide-solide.

Le dispositif expérimental de mesure de mouillabilité sur le principe de la goutte posée, décrit
dans le paragraphe 2-6-1-1 va nous permettrent d’étudier I’influence du Sy sur la mouillabilité

d’une goutte de cuivre fondue.

Le choix du matériau pour cette étude est limité, en effet, les expériences étant réalisées dans
un four de mouillage, il est nécessaire que le matériau formant la goutte ait une température
de fusion assez ¢éloignée de celle du substrat utilisé. La température de fusion de I’acier
inoxydable 304 L étant de 1723 K, I'utilisation du cuivre (Tf=1356 K) s’est imposée de facon
évidente face au nickel (Tr= 1726 K).

4.5.1 Conditions expérimentales

Différentes expériences ont été menées sur des substrats en acier inoxydable 304 L présentant
des rugosités voisines mais des profils de surface et des parametres Sk différents (obtenus au
polissage). Les mesures AFM permettant de caractériser les substrats (Sa, Sk et image 3D)

sont répertoriées dans le tableau 13.

Les parametres expérimentaux de montée en température du four de mouillage sont les
suivants :

- Mise du four sous vide a 14 Pa a froid

- Montée en température :

» 25 K/minute jusqu’a 1153 K
* 20 K/minute jusqu’a 1173 K
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Introduction de I’argon (jusqu’a la pression atmosphérique)
- Montée en température :

= 15 K/minute jusqu’a 1273 K
= 10 K/minute jusqu’a 1333 K
= 5 K/minute jusqu’a 1373 K
- Palier a 1373 K pendant 10 minutes

Les ¢étapes de mise sous vide du four et d’introduction d’argon sont trés importantes car elles

vont permettre de se placer en atmosphere neutre afin d’éviter toute oxydation de surface qui

pourrait fausser nos mesures.

Commentaires Image AFM 3D

Echantillon Poli miroir

Non préchauffé

Echantillon Poli
2 Non préchauffé

Echantillon Poli miroir
3 Préchauffé a 673 K
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Echantillon Poli miroir
4 Préchauffé a 673 K

Echantillon Poli
5 Non préchauffé

Tableau 13 : caractéristiques des substrats utilisés pour les mesures de mouillabilité

4.5.2 Mesures et résultats obtenus en

statique

La figure 3-36 montre des exemples de photographies prises lors des expériences.
L’exploitation de ces photographies par le logiciel permet de mesurer I’angle de mouillage &

de la goutte sur le substrat.

Les résultats des mesures des angles de mouillage a la mise en goutte & et a la fin du palier a
1373 K& sont présentés dans le tableau 14. Les résultats montrent nettement que le
mouillage de la goutte varie fortement en fonction du profil de surface, c’est a dire en fonction
du Sk. L’influence du Sk sur le mouillage semble intervenir dés la mise en goutte a 1373 K

c’est a dire 7 K au dessus du point de fusion du cuivre.

Echantillon 1 : mise en goutte a 1373 K Echantillon 1 : aprés 10 minutes a 1373 K
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Figure 4-36 : Photographies du comportement de la goutte sur I’échantillon 1 : a) a la mise en
goutte, b) apreés 10 minutes a 1373 K

O Angle de O Angle de
Echantillon n ° Sk (-) mouillage a la mise en| mouillage en fin de
goutte (°) palier(°)
| 2 -1,09 76,63 35,32 |
| 5 -0,32 69,45 28,64
1 -0,01 120 71
3 0,30 56,41 27,02
4 0,97 60 14,39

Tableau 14 : Mesures des angles de mouillage & et & pour les différents échantillons
Les tracés des courbes & = f(Sy) et &= (S)) sont présentés sur les figures 3-37 et 3-38. Les
résultats montrent qu’il existe une similitude de comportement du mouillage en fonction du S
entre le moment de la mise en goutte et la fin du palier isotherme (a 1’équilibre). Dans les

deux cas I’angle de mouillage varie en fonction du profil de surface pour des rugosités quasi-

constantes.

La figure 3-39 présente les photographies des gouttes obtenues en fin de palier isotherme

apres refroidissement.

Angle de mouillage aprés mise en goutte pour les
différents substrats

Ancie ©)

Valewr du Paramefre Sk

Figure 4-37 : 6,= f{S) pour les différents substrats
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Angle de mouillage aprés 10 minutes de palier isotherme
{1373 K) pour les différents substrats

Angie 7]

0,3 0.8 13
Valeur du parametre Sk

Figure 4-38 : 6,=f(S}) pour les différents substrats
Pour un parametre Sy proche de zéro (échantillon 1), la goutte de cuivre mouille de facon

moins importante que dans les autres cas. Pour des valeurs négatives et positives de Sy,

I’angle de mouillage semble diminuer en fonction de la valeur absolue du parametre |Sk| .

On remarque un comportement en mouillage qui semble respecter une certaine symétrie en
fonction de la valeur absolue de Sy.
Ces résultats montrent qu’il existe une influence non négligeable de la topographie de surface

a I’échelle du nanométre sur la mouillabilité.

Les substrats ayant subi un préchauffage (¢chantillons 3 et 4) ont des paramétres Sk positifs

(0,3 et 0,9 respectivement) et permettent un meilleur mouillage de la goutte de cuivre.

Echantillon 1 : Sk = 0,01 Echantillon 2 : Sk =-1,09 Echantillon 3 : Sk =0,3
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EoTARtNGnd * Tl i ou Echantillon 5 : Sk = -0,32

Figure 4-39 : Photographies des gouttes de cuivre apres refroidissement

Les substrats ayant subi un préchauffage (échantillons 3 et 4) ont des parameétres Sk positifs
(0,3 et 0,9 respectivement) et permettent un meilleur mouillage de la goutte de cuivre.

4.5.3 Cas réel : cas dynamique

Méme si ces résultats ne nous permettent de révéler une tendance de comportement qu’en
"statique", il est 1égitime d’imaginer un comportement similaire de la goutte en dynamique.
En effet, si une goutte a I’impact mouille mieux sur le substrat disposant de pics
nanométriques, ceci peut expliquer pourquoi on obtient des vitesses d’étalement et des

vitesses de refroidissement plus rapides sur des substrats aux parametres Sy positifs.

Les observations AFM du dessous de gouttes millimétriques (Ni et Cu), aprés impact et une
fois refroidies, tendent a confirmer les hypotheses d’un meilleur mouillage pour des substrats
préchauffé (présentant un Sy positif). La figure 3-40 présente 1’étude AFM du dessous de deux
lamelles de nickel obtenues dans des conditions expérimentales différentes. Les images en 3D
correspondent a une retranscription de la topographie de surface au centre de chaque lamelle
(figure 3-40). La figure 3-41 présente les topographies de surfaces des substrats utilisés au

cours de ces expériences.

Pour le cas de la lamelle déchiquetée obtenue sur substrat non préchauffé (Sx~0), on observe
une morphologie de surface au centre de la lamelle assez homogene correspondant a I’image
inverse de celle du substrat (sur lequel la goutte est venue s’étaler). Les ordres de grandeurs
des parameétres Sy sont trés proches pour le dessous de la lamelle et le substrat utilisé (voir

tableau 15).
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Pour le cas de la lamelle circulaire obtenue sur substrat en acier inoxydable 304 L, poli miroir,
préchauffé a 673 K, on peut observer le méme cas de figure. Le dessous de la lamelle de
nickel présente des irrégularités en surface qui correspondent & I’image inverse des pics
d’oxyde présents en surface du substrat (figure 3-41). La encore, les mesures montrent des

similitudes concernant les mesures des parametre Sk (voir tableau 16).

Ces résultats confirment I’hypothése d’une amélioration de mouillabilité de la goutte liquide

sur des substrats ayant subi une modification de profil de surface par préchauffage.

Les résultats présentés dans ce chapitre ont montré la complexité de 1’étude de la formation
d’une lamelle en projection plasma et I’utilité de travailler en parallele a une échelle
millimétrique grace au phénomeéne de chute libre. La comparaison des résultats
expérimentaux montrent qu’il existe des tendances de comportement similaires quelque soit
I’ordre de grandeur (micromeétre ou millimétre) ou les matériaux utilisés pour la formation des

gouttes.

Lamelle déchiquetée Ni obtenue | Lamelle circulaire Ni obtenue sur
sur substrat non préchauffé | substrat préchauffé (673K)

Vue de dessous Vue de dessous

Figure 4-40 : Etude AFM des dessous des lamelles de nickel pour deux types de substrat
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Substrat non préchauffé Substrat préchauffé a 673 K

x=1um

Figure 4-41 : Topographies de surfaces des substrats en acier inoxydable 304 L poli miroir
utilisés

Lamelle de nickel Substrat non Lamelle de nickel Substrat

déchiquetée préchauffé circulaire préchauffé 673 K

I Sk (-) 0,15 0,08 0,81 0,64
Tableau 15 : Paramétre Sk des surfaces étudiées pour les couples lamelle/substrat.

Les études réalisées ont montreé :

- Une modification physique de 1’état de surface (Sy>0) du substrat en acier
inoxydable due a un préchauffage a 673 K (croissance de pics d’oxyde

nanométriques)

- Un temps d’étalement et des vitesses de refroidissement plus rapides sur des
substrats de parametre S>0
- Une mouillabilité du liquide favorisée sur des substrats présentant une topographie
de nano-pics en surface (étude statique)
- Une meilleure mouillabilit¢ de la goutte sur substrat pour des Si>0 apres son
impact
L’ensemble de ces résultats permet de formuler des hypothéses concernant le
mécanisme de formation d’une lamelle. L’interprétation de ces résultats nous amene a
considérer la notion d’interface liquide-substrat et plus précisément celle de résistance
thermique de contact R». L’¢étude des vitesses de refroidissement nous laisse a penser que le

préchauffage du substrat et sa modification de surface permettraient de diminuer la résistance

167



thermique de contact entre la lamelle et le substrat. L’étude menée en paralléle sur I’influence
du Sy d’une surface sur la mouillabilité montre que la présence des pics (pour un Sy positif ou
négatif) semble accroitre le contact liquide-solide, ce qui permettrait de mieux évacuer le flux
de chaleur provenant de la goutte vers le substrat.

Le chapitre suivant propose des résultats expérimentaux et une discussion sur
I’influence de la topographie de surface sur la résistance thermique de contact et par

conséquent sur la morphologie finale de la lamelle.

4.6 Réflexion sur la notion de

résistance thermique de contact

4.6.1 Résistance thermique de contact :

Définition

Lorsqu’une goutte liquide métallique ou céramique impacte sur un substrat solide présentant
une rugosité de surface non nulle, celle-ci s’étale sur le substrat et se refroidit par conduction
de la chaleur vers le substrat a travers I’interface lamelle-substrat. Lorsque la goutte vient
s’¢taler, différents phénomeénes peuvent favoriser ou non le contact liquide- solide a
I’interface et jouer ainsi sur une plus ou moins bonne évacuation de la chaleur. Les résultats
du chapitre précédent (paragraphe 3-5) ont montré qu’un substrat préchauffé favorise la
mouillabilité et permet donc d’augmenter la surface de contact lamelle-substrat. Ce bon
contact va agir directement sur la valeur de la résistance thermique de contact R» a I’interface
définie comme la différence de température entre la goutte (7% ) et le substrat (75 ) divisé par le

flux de chaleur ¢ entre les deux :

1:-T;

Ru= p

. 4-1

Deux approches ont été utilisées pour notre €tude : la premicre consiste a évaluer par un
calcul simplifi¢ ’influence de la mouillabilit¢ du liquide sur la résistance thermique de

contact, la seconde utilise des modeles numériques conjugués aux résultats expérimentaux
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permettant d’estimer les ordres de grandeurs de résistances thermiques pour différents

matériaux et a différentes échelles (micrométriques et millimétriques).

4.6.2 Influence de la modification de
mouillabilité de la lamelle liquide sur la
résistance thermique de contact : calculs

simples pour une lamelle étalée

Au début de 1’étalement, des calculs simples a une dimension permettent d’estimer I’ordre de
grandeur de la résistance thermique de contact entre la goutte liquide et le substrat. Nous
allons ici estimer ces valeurs pour une lamelle liquide sur un substrat en acier inoxydable 304
L poli miroir préchauffé¢ et pour deux comportements en mouillabilité¢ différents : bonne
mouillabilité sur substrat maintenu a 673 K et moins bonne mouillabilité sur substrat a
température ambiante mais ayant subi un préchauffage a 673 K. L’origine d’une moins bonne
mouillabilité dans le deuxiéme cas pouvant étre due a 1’adsorption de contaminants de surface

(par exemple des molécules d’eau) lors de son refroidissement a I’ambiante.

Dans les deux cas, on considére : une lamelle liquide de nickel étalée sur le substrat et la

conservation du flux de chaleur par conduction dirigée de la lamelle vers le substrat.

Figure 4-42 : lamelle étalée sur le substrat

Flux de chaleur dans la goutte :

by = K, A, (—ﬂ—rTZ) .42

Avec K, conductivité thermique de la goutte (W/mK), A surface de contact (m?) lamelle-
substrat , T| température de surface de la lamelle (K), T, température du liquide a I’interface

liquide solide (K), r épaisseur de la lamelle (m).
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Flux de chaleur dans le substrat :

.4-3

p=K.A. (Mj

e

Avec K, conductivité thermique du substrat (W/mK), T, température du solide a I’interface
liquide solide (K), T3 température du substrat (K), e épaisseur du substrat (m).

Conservation du flux :

_ T2p—T,
¢ =K, A (%F Ks.A. (73) —A| Ll 44
he

Avec L=Ri : résistance thermique de contact & I’interface (m*K/W).

h

4.6.2.1 Cas d’'une faible mouillabilité

Nous avons vu dans le paragraphe 3-3-3 que le refroidissement d’une lamelle liquide sur un

substrat en acier inoxydable poli miroir a température ambiante mais ayant subi un

préchauffage a 673 K était moins bon que sur substrat maintenu a 673 K. Cette différence de

comportement peut s’expliquer par la présence d’adsorbats en surface qui peuvent empécher

le liquide de remplir la totalité des cavités offertes par les irrégularités de surface et qui piege

ainsi des poches d’air dans les crevasses.

Pour ce calcul, nous estimons dans le cas d’une faible mouillabilit¢ que le contact liquide-

solide correspond a une hauteur correspondant a 1/8 de la hauteur des bosses présentes en

surface du substrat voir figure (3 -41). Pour simplifier les calculs, nous supposons que les

bosses ont une forme conique.

S.=3,5nm Sk= 0,9
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Figure 4-43: Topographie de surface du substrat en acier inoxydable 304 L poli miroir
préchauffé a 673 K

Les détails du calcul sont présentés en annexe B-1.
On obtient dans le cas d’une lamelle de nickel sur substrat non préchauffé :

Ru=10"°m2K/W
4.6.2.2 Cas d’une bonne mouillabilité

Les mesures de refroidissement de lamelle réalisées sur un substrat maintenu a 673 K
témoignent d’une plus grande vitesse de refroidissement de la lamelle qui peut résulter d’une
bonne mouillabilit¢ du liquide sur une surface "propre". On peut imaginer que le liquide
pénétre plus facilement dans les crevasses pour les remplir. La présence de poches d’air serait
alors plus rare que dans le cas précédent et la surface de contact liquide-solide serait alors

augmentée.

Pour ce calcul, nous estimons la encore que les pics d’oxyde ont une forme conique et que le
contact liquide-solide correspond a une hauteur correspondant a 1/2 de la hauteur des bosses
présentes en surface du substrat (forte mouillabilité). Les détails du calcul sont présentés en

annexe B-2.
On obtient alors, dans le cas d’une lamelle de nickel sur substrat préchauffé a 673 K :

Ran=2.10"m>K/W

En modifiant la température du substrat tout en conservant la topographie de surface, il est
raisonnable de penser qu’on modifie I’état de contamination de surface et par conséquent la
mouillabilité du liquide sur le substrat. Le maintien en température du substrat aurait alors
tendance a diminuer la résistance thermique de contact. Cette diminution peut étre d’un
facteur 10 comme le montre les calculs simplifiés présentés ci dessus. Ces estimations vont
dans le sens des résultats expérimentaux concernant les vitesses de refroidissement obtenues
(paragraphe 3-3-3).

Le calcul de la résistance thermique de contact a I’interface goutte/substrat est le plus souvent
réalisé en 1D ou 2D a la fin de I’étalement et avant solidification, c’est a dire pour le cas

d’une lamelle liquide sur substrat solide.

Comme les résultats expérimentaux 1’ont montré dans les paragraphes 3-3-3 et 3-3-4, la
topographie de surface tient un réle important en ce qui concerne la mouillabilité du liquide et

le transfert de chaleur des le début de la phase d’étalement de la goutte, c’est a dire
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immédiatement apreés I’impact (une a deux millisecondes pour des gouttes millimétriques et
une a deux microsecondes pour les gouttes micrométriques) (paragraphe 3-2-4). Pour
comprendre ’influence du préchauffage sur la morphologie de la lamelle finale, il apparait
nécessaire d’étudier le comportement de la résistance thermique de contact juste apres

I’impact, et son évolution pendant les phases d’étalement et de refroidissement.

4.6.3 Evolution de la résistance

thermique de contact au cours du temps

Le dispositif expérimental de chute libre développé a Limoges (paragraphe 2-4) a permis une
estimation de la résistance thermique de contact goutte-substrat dés les premiers instants apres

I’impact d’une goutte millimétrique de cuivre (pendant les 2ms suivant 1’impact).

Le systéme permet une mesure synchronisée de la surface de la lamelle et de la température
du substrat grace a un pyrometre bichromatique (temps de réponse 50 ns) et une technique

d’acquisition rapide de température par thermocouple (Heichal Y., 2005).

Apres acquisition et traitement des données, nous obtenons dans le cas de ’impact d’une
goutte de cuivre (d = 2,6mm, v =3,5 m/s) sur un substrat non préchauffé. La variation de la
température de surface du substrat (acier inoxydable 304 L) lors de I’impact de la goutte de
cuivre de température initiale proche de 1450K (point de fusion du cuivre : 1356 K) apparait
sur la figure 3-45. La température de surface a I’endroit ou a lieu I’impact est donnée par le

thermocouple.
Si on suppose :

- que le transfert de chaleur pendant 1’impact initial et lors de 1’é¢talement est un probléme a

une dimension

- que la goutte garde une température constante durant les 2 ms apres son impact (étalement)
- que le substrat est un corps semi infini
- que la résistance thermique de contact a I’interface liquide-solide est constante

on peut alors utiliser une équation analytique pour le transfert de chaleur par conduction a une

dimension ((Carslaw H.S, 1959; Heichal Y., 2005).

La variation de température de surface du substrat Ty(t) est alors donnée par 1’équation 3-5 :
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T(O)=Tro+(Teo-Teo)|l—expl(RaK. ) st prfdl (oK. ) Vet )| 45

Avec Tioet Tgzo températures initiales du substrat et de la goutte, Ks etas conductivité

thermique et diffusivité thermique du substrat, t est le temps et Rarésistance thermique de

contact.

La résistance thermique de contact peut Etre estimée en comparant les courbes d’évolution en
température théoriques pour différentes valeurs de Ry avec la courbe obtenue
expérimentalement. La figure 3-45 montre que la résistance thermique de contact peut étre
estimée proche de 6.10° m?K/W pour le cas d’une goutte de cuivre (d =2,6 mm) impactant
sur un substrat en acier avec une vitesse de 3,5 m/s.

Cette valeur est du méme ordre de grandeur que celle obtenue par Heichal et al. pour I’impact
de gouttes millimétriques d’aluminium sur acier inoxydable (Rg = 1,7.10° m*K/W pour un

substrat a I’ambiante avec un R, de 0,5 pm).

Cette méthode permet une approche quantitative de la résistance thermique de contact mais
montre rapidement ces limites. Nos travaux ont montré 1’importance du contact liquide solide
sur le transfert de chaleur par conduction (topographie de surface, mouillabilité favorisée par
un Sy >0, pénétration du liquide dans les crevasses de la surface...) et ceci des les tous
premiers instants aprés 1’impact. Il est clair qu’une compréhension totale des phénomenes
passe par une étude précise de la résistance thermique de contact pendant le début de

I’étalement de la goutte.
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Figure 4-44 : Evolution de la température de la température du substrat durant les 2 ms apres
I’impact d’une goutte millimétrique de cuivre
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Le dispositif expérimental (paragraphe 2-2-2) permet de mesurer de facon synchronisée, les
variations de température de surface de la goutte et de température de surface du substrat au
cours du temps. Il permet donc de calculer et d’étudier la variation de la résistance thermique
de contact a I’interface liquide solide au cours du temps. Les mesures ont été réalisées lors de

I’impact de goutte millimétrique de cuivre sur acier inoxydable poli non préchauffé.

Le calcul simplifié de la résistance thermique, ne prenant pas en compte les phénomenes de
diffusion thermique et de changement de phase liquide-solide, est réalis¢ a partir de I’

équation 3-7 suivante :

Tg

el N
ﬁgﬁ%ﬁ .

Figure 4-45 : lamelle étalée sur le substrat

On peut exprimer le flux ¢ tel que :

¢_Tg—7§_mcwng>< 1

T Rn dt A - 4-6
D’ou:
th:J—lA I:—T:
me dT; 4-7
A\ dt

Avec ¢ densité de flux de chaleur par conduction (W/m?), T, température de la goutte (K), T,

température de surface du substrat (K), Ry, résistance thermique de contact (m’K/W ), A aire

de contact (m”), m masse de la goutte et c, chaleur spécifique (J/kg.K).

L’évolution de l’aire de contact A(t) est calculée a partir du front montant du signal
pyrométrique (phase d’étalement), I’amplitude minimum (t=0s) du signal pyrométrique
correspondant a la section d’un disque de 3 mm diamétre (diamétre de la goutte en vol) et
I’amplitude maximum correspondant a la section d’un disque de diamétre 12 mm (diametre

final de la lamelle).

Les résultats expérimentaux de mesures de températures (T, et Ts) et le signal pyrométrique

sont présentés sur la figure 3-46. La courbe d’évolution de la résistance thermique de contact
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(figure 3-46) calculée a partir de 1I’équation montre une augmentation de celle-ci au cours de

I’étalement de la goutte de cuivre sur le substrat.

Aux tous premiers instants suivant le premier contact de la goutte avec le substrat (de
0 20,1 ms), la température du substrat au point d’impact augmente rapidement et la Ry,
diminue passant de 5,2.10° 4 2. 10°® m?K/W alors que la surface de contact n’a atteint qu’un
tiers de la surface maximale et que la température de la goutte reste quasi-constante (1470 K).
Pendant la phase d’étalement de la goutte de cuivre, de 0,1 ms & 2 ms, la température du
substrat augmente beaucoup plus lentement alors que la température de surface de la goutte
évolue peu mais que 1’aire de contact augmente fortement (jusqu’a son maximum). La
résistance de contact correspondante augmente jusqu’a atteindre 1,7.10° m*K/W en fin

d’étalement.
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—  delagoutte
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Figure 4-46 : Evolution de la résistance thermique de contact en fonction du temps apres
I’impact pour une goutte de cuivre impactant sur un substrat en acier inoxydable non
préchauffé

Les ordres de grandeurs obtenus au cours de cette étude sont en accord avec celui obtenu
précédemment pour la résistance thermique de contact calculée a partir de I’expression

théorique (voir figure 3-44).

La premicére phase apres 1’impact correspondant a une diminution de la résistance thermique

de contact peut correspondre au moment ou une forte pression est générée a I’impact de la
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goutte impactant a la vitesse de 3,5 m/s. Le liquide, en trés bon contact avec le substrat peut
venir remplir toutes les cavités en surface du substrat jusqu’a ce que la pression retombe
(apres 0,1 ms). Le contact liquide-solide dépend alors de la mouillabilité¢ du liquide sur le
substrat. Ceci expliquerait alors I’allure de la courbe de Ry, en fonction du temps au cours de

I’étalement.

Comme nous I’avons vu précédemment dans les paragraphes 3-2, 3-4 et 3-5, la mouillabilité
du liquide, le refroidissement du liquide et ainsi que la morphologie finale de la lamelle
dépendent fortement de la topographie de surface du substrat ainsi que de sa température.

Il convient par conséquent de penser que la résistance thermique de contact pendant la phase
d’étalement est elle aussi tres reliée a ces deux parametres. Ainsi 1’évolution de la Ry, doit
certainement étre différente sur substrat préchauffé a 673 K, sur substrat a température

ambiante ayant subi un préchauffage, et sur un substrat non préchaufté.

L’¢étude de la variation de Ry, en fonction du temps est actuellement en cours d’étude, mais on
peut déja supposer, en fonction des résultats obtenus au préalable, que la résistance thermique
obtenue en fin d’étalement pour le substrat préchauffé sera plus faible que celle obtenue sur
substrat a température ambiante ayant subi un préchauffage, elle-méme plus faible que celle

obtenue sur substrat non préchauffé.

Cette étude, permettant les mesures simultanées des températures de la goutte et de la surface
du substrat n’est actuellement pas réalisable en projection plasma avec des gouttes
micrométriques. La taille de la particule de zircone étant trés petite (40-60 um), il est difficile
de réaliser un capteur micrométrique pour la mesure de la température de surface du substrat

sous la lamelle.

La méthode qui reste la plus cohérente pour estimer la résistance thermique de contact entre
une lamelle et son substrat lors de la construction d’un dépdt en projection plasma repose
encore aujourd’hui sur la comparaison des résultats expérimentaux avec ceux obtenus par des
modeles analytiques et numériques. Le paragraphe suivant expose les résultats obtenus au

cours d’une étude de formation de lamelle de zircone sur un substrat de zircone.
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4.7 Formation d’'une lamelle de
zircone pour la réalisation d'un dépot

en projection plasma

Lors de la réalisation d’un dépdt de zircone par projection plasma, les premiéres lamelles
viennent impacter sur le substrat et les lamelles suivantes viennent recouvrir les lamelles déja
solidifiées. L’impact d’une lamelle de zircone sur acier inoxydable a déja fait I’objet d’études
((Leger A.C., 1996; Bianchi L., 1997) dans le passé et particuliérement en ce qui concerne
I’estimation de la résistance thermique de contact a I’interface lamelle de zircone
¢talée/substrat acier (R, =3 a5 10”° m*K/W sur acier a 350 K et Ra =107-10® m2K/W sur
acier a 473 K)

Lors de nos travaux, notre attention s’est portée sur 1’impact d’une lamelle de zircone
(diamétre de la particule en vol : 40-50 pm) sur un substrat de zircone poli, qui permet de

simuler la réalité de ’impact d’une lamelle sur couche de lamelles déja solidifiées.

4.7.1 Résultats expérimentaux :

Les mesures pyrométriques ont permis d’obtenir les courbes de refroidissement de lamelles
¢talées pour deux conditions expérimentales différentes : substrat de zircone non préchauffé et
préchauffé a 520 K. Les courbes expérimentales d’évolution de température en fonction du
temps pour une lamelle étalée sont présentées sur les figures 3-47 et 3-48 (cas de deux
lamelles sur chaque courbe). La température mesurée est la température de surface de la

lamelle. Le temps t=0 correspond a la fin de 1’étalement (maximum du signal pyrométrique).

On peut remarquer sur la figure 3-47 la présence du palier de solidification sur la courbe de
refroidissement de la lamelle de zircone sur substrat de zircone a température ambiante. Ce
palier, d’une durée d’environ 2 pus permet de repérer 1’étape de refroidissement du liquide (~

3,5 us) avant son changement de phase et celle de refroidissement du solide.

Les mémes mesures réalisées sur substrat préchauffé ne nous permettent pas de mettre en

évidence ce palier de solidification.
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Le temps de solidification d’une lamelle de zircone peut étre estimé a partir de calculs
simplifiés.

Le calcul suivant utilise la formule proposée par Poulikakos (Poulikakos D.):
Les conditions sont les suivantes :

= Contact parfait entre la lamelle et le substrat : Ry, =0

= Les propriétés thermiques du liquide, du solide ainsi que celles du substrat sont

identiques.

Schiaffino and Shonin (Schiaffino S., 1997) estiment que le temps de solidification ts est
équivalent au temps nécessaire pour évacuer la chaleur latente pendant la solidification, en
négligeant le temps pour évacuer la chaleur de surfusion. Deux autres effets sont négligés
dans la formulation théorique de ce temps de solidification : les effets de convection dans la

goutte et la résistance thermique de contact a I’interface.

tv_dg L

o ) 48

avec tstemps de solidification (s), doépaisseur de la lamelle (m), « diffusivité thermique

(m?/s), L chaleur latente de fusion (J/Kg), Tntempérature de fusion (K) et 7s température du
substrat (K).

Si on applique cette formule au cas d’une lamelle de zircone de 1um d’épaisseur sur un

substrat de zircone non préchauffé, on obtient :

£,=0,64.10-6s

Ce temps calculé¢ est du méme ordre de grandeur que celui obtenu de facon expérimentale
grace aux signaux pyrométriques (figure 3-47) mais présente cependant une valeur plus faible

qui peut s’expliquer par I’hypothése d’une résistance thermique nulle dans le calcul.

178



Température de la lamelle = f(t)
aprés étalement
ZrO2 | substrat ZrO2 non préchauffé
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Figure 4-47 : Courbe expérimentale de refroidissement d’une lamelle de zircone sur un
substrat de zircone non préchauffé

179



température (K)

Figure 4-48 : Courbe expérimentale de refroidissement d’une lamelle de zircone sur un

L’¢étude AFM des substrats de zircone montre que la topographie de surface, la rugosité de
surface (S, = 200 nm) ainsi que les valeurs du parametre Si (Sx = - 0,5) ne sont pas modifiés

par le préchauffage. La figure 3-49 montre les images AFM obtenues en 3D.

Les différences de comportement ne sont donc pas liées, dans le cas présent, & une

modification de topographie de surface avec le préchauffage et demandent une autre

explication.

Température de la lamelle = f(t)
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substrat de zircone non préchauffé substrat de zircone préchauffé a 520 K

y =100 ym

Figure 4-49 : Image 3D AFM des substrats de zircone avant et apres préchauffage

Nous avons cherché a estimer, pour chaque cas, la valeur de la résistance thermique de
contact de la lamelle liquide sur le substrat. Cette étude a nécessité une collaboration au sein
du laboratoire permettant de rapprocher les résultats expérimentaux avec ceux obtenus grace
aux calculs numériques.

4.7.2 Estimation de la résistance
thermique de contact lamelle

liquide/substrat solide

L’utilisation d’un code numérique nous a permis d’estimer la résistance thermique de contact

de la lamelle liquide étalée sur le substrat de zircone préchauffé et non préchauffé.

Le but est d’ajuster la valeur de la résistance thermique dans le code pour se rapprocher au
maximum de la courbe expérimentale. Cette étude est réalisée sur les deux premicres

microsecondes apres 1’étalement c’est a dire avant le palier de solidification.
Les détails du code numérique sont donnés en annexe C.

La figure 3-50 montre la comparaison de la courbe expérimentale obtenue sur substrat de

zircone non préchauffé avec les courbes obtenues avec le code numérique pour différentes
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valeurs de résistance thermique de contact. On peut estimer ainsi une résistance thermique

comprise entre 5,5.107 et 10° m*K/W entre la lamelle liquide étalée et le substrat.

Le cas d’un substrat de zircone préchauffé a 520 K est illustré sur la figure 3-51 : on
estime ici une résistance thermique comprise plus faible que dans le cas précédent comprise

entre 4,5.10C et 6.10° m*K/W entre la lamelle liquide étalée et le substrat.

3350 g T T
Evolution de la température a la surface de la
lamelle de zircone/substrat de zircone non préchauffé

3300 — - 1

3250} g T \_\_L
o
>
® 3200+
]
£ =
3150} —— expérimental

—— RTC = 10%(-5)

3100} —— RTC = 5,5.107(-5)

3050

3000 L L ”

0 0,5 1 1,5

Temps (us)

Figure 4-50 : Estimation de la résistance thermique de contact pour une lamelle étalée de
zircone liquide sur substrat de zircone non préchauffé
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Evolution de la température a la surface de la
lamelle de zircone/substrat de zircone préchauffé a 520 K
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Figure 4-51 : Estimation de la résistance thermique de contact pour une lamelle étalée de
zircone liquide sur substrat de zircone préchauffé a 520 K

Ces résultats montrent que le comportement de la lamelle ne dépend pas uniquement d’une
topographie de surface (comme nous 1’avons détaillé dans le chapitre 3) mais aussi de la
température du substrat. Le maintien en température du substrat peut en effet permettrent un
nettoyage des contaminants présents en surface (molécules d’eau, graisse, poussicres...) et
améliorer ainsi le contact liquide solide.

Le substrat de zircone non préchauffé contient probablement une couche d’adsorbats en
surface, nuisible a une bonne mouillabilité et par conséquent a un bon contact de la lamelle

liquide de zircone.
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4.8 Conclusion du chapitre

L’ensemble des résultats obtenus dans les chapitres 4 et 5 permet de mieux appréhender les
phénomeénes mis en jeu lors de I'impact d’une goutte, de son ¢étalement et de son
refroidissement et ceci a deux ordres de grandeurs de taille de particule (échelles

millimétriques et micrométriques).

Le phénomene de transition lié au préchauffage du substrat qui gouverne la morphologie
finale de la lamelle et son adhésion sur le substrat se révele complexe et ne s’explique pas au

travers d’un seul phénomene.

Le chapitre 3 nous a permis d’étudier en détails le comportement de gouttes (millimétriques et
micrométriques) sur des substrats en acier inoxydable 304 L. Les résultats montrent que le
comportement de la goutte était intimement li¢ a la topographie de surface. En effet, les
¢tudes AFM révelent que le préchauffage du substrat génére une croissance de nombreux pics
d’oxyde a I’échelle du nanometre. Ce profil défini par un paramétre Sy positif, favorise le
mouillage d’une goutte de cuivre et de nickel et améliore ainsi la quantité de points de contact

liquide-solide a I’interface.

Les études de refroidissement de lamelles (paragraphe 3-4-3) ont en effet montré qu’une
surface présentant des pics d’oxyde favorisait 1’étalement et le refroidissement de la lamelle.
Il est donc raisonnable de penser, que le préchauffage du substrat permet de diminuer la

résistance thermique de contact a I’interface liquide-solide.

La comparaison des comportements de lamelles sur deux types de substrats, I'un a
température ambiante mais ayant subi un préchauffage a 673 K et ’autre maintenu a 673 K,
montre que la topographie de surface n’est pas le seul facteur intervenant sur le phénomene de
transition. Le deuxiéme facteur important intervenant directement sur la résistance thermique
de contact est le phénoméne d’adsorption de molécules d’eau, de graisse ou de poussicre...sur
un substrat a température ambiante. Le préchauffage du substrat permet de "nettoyer" la
surface, favorisant ainsi le mouillage du liquide dans les trous présents en surface et limitant

la quantité de poches d’air prises au pi¢ge pendant I’étalement.

Le paragraphe 3-7 regroupe les résultats obtenus sur 1’impact d’une particule de zircone sur
un substrat de zircone. L’étude de ce type d’impact est particulierement intéressant car il

reflete le cas réel lors de la formation d’un dépdt en projection plasma.
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Le préchauffage du substrat de zircone affecte la encore le comportement thermique de la
lamelle. Les différences observées ne peuvent pas dans ce cas précis trouver d’explications
ayant un lien avec une modification de topographie de surface du substrat. Les études AFM
montrent en effet que le préchauffage du substrat ne modifie ni la rugosité ni la valeur du
parametre Sy. L’explication d’un refroidissement plus rapide sur substrat préchauffé repose la

encore sur I’hypothése d’un "nettoyage de surface".

Ainsi, nous pouvons penser que la topographie de surface ou plutot ses conséquences sur le
comportement de la lamelle et le phénomene d’adsorption régissent de facon couplée ou
séparée le phénomene de transition et par conséquent la morphologie et I’adhésion d’une

lamelle (métallique ou céramique) sur un substrat.
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CONCLUSION ET PERSPECTIVES

Les travaux présentés dans ce manuscrit montrent qu’il est difficile, d’un point de vue
technique, de travailler directement sur des particules micrométriques pour comprendre les
différentes étapes intervenant sur la formation d’une lamelle lors de la réalisation d’un dépot
par projection plasma. Les phénomeénes tels que [D’interaction goutte-substrat et la
solidification de la lamelle sont difficiles a analyser expérimentalement a cause des échelles

de temps et d’espace de I’ordre respectivement de la microseconde et du micromeétre.

Pour approfondir les connaissances sur la formation d’une lamelle, notre stratégie
expérimentale s’est orientée sur une étude a deux ordres de grandeurs utilisant des gouttes
micrométriques et millimétriques. Les échelles de temps étant respectivement la
microseconde et la milliseconde, les techniques expérimentales ont di étre adaptées pour

permettre une visualisation des phénomenes et leur interprétation dans chacun des cas.

Le chapitre 1 a permis de faire un rappel des techniques expérimentales et des
connaissances sur le sujet de I’impact de goutte. Les études menées dans le passé portent
essentiellement sur la physique associée a ce processus et montrent que les phénomenes
hydrodynamiques et thermiques intervenant dans le comportement d’une particule fluide
isolée sont nombreux et ne suffisent pas a expliquer tous les phénomeénes observés. De
récentes ¢tudes ont montré 1’importance des paramétres du substrat (topographie,
température) sur la formation de la lamelle pour le cas d’une goutte soumise a la

solidification.

Le chapitre 2 a été consacré a la description des méthodes expérimentales employées
pour 1’étude d’impact de goutte aux deux échelles de temps et d’espace. Chaque dispositif a
permis de faire une analogie entre les mesures effectuées (vitesse de la goutte, évolution de la
température de la lamelle) et les images obtenues. Des mesures de résistance thermique de
contact a l’interface lamelle-substrat ont également été réalisées grace a un dispositif
mesurant simultanément la température de la goutte et celle de la surface du substrat sous la

goutte.

Au cours du chapitre 3, les expériences réalisées aux deux ordres de grandeur ont été

présentées. La visualisation des phénomenes intervenant lors de I’impact d’une particule de



zircone en projection plasma montre que les ¢jections de matiere provoquées sont de deux
types, caractérisant ainsi deux types de "splashing". Les premicres éjections correspondant a
I’"Impact splashing" ont lieu dés les premiers instants aprés 1’impact (100 ns - 1 ps) et
semblent étre produites par les fortes pressions générées dans la goutte lors de son contact
avec le substrat : une fraction de matiére est alors ¢jectée sous forme de gouttelettes (~10 um
de diametre) avec une direction présentant un angle préférentiel de 45° avec la surface du
substrat. L’apparition du deuxiéme type d’éjections de matiere, qualifié de "Flattening
splashing" se fait dans un second temps, au cours de I’étalement sur le substrat. Des
gouttelettes secondaires se détachent de la lamelle en expansion a la fin de son étalement avec
une direction paralléle au substrat. Seul ce dernier type d’éjections de matiere est observé lors
de I'impact d’une goutte métallique millimétrique (expérience de chute libre) et semble
dépendre des parametres du substrat (température, topographie). Les expériences ont en effet
montré que le préchauffage d’un substrat poli miroir en acier inoxydable (304 L) modifie
drastiquement sa topographie (caractérisée par le paramétre Si), en provoquant la croissance

de pics d’oxyde a I’échelle nanométrique en surface du substrat.

Nos travaux ont montré que la morphologie de la lamelle finale est intimement liée a
la présence de ces pics en favorisant une forme circulaire présentant un bon contact avec le
substrat. Les études réalisées aux deux échelles (projection plasma/chute libre) présentent des
similitudes de comportement de la lamelle (temps d’étalement, vitesse de refroidissement) en
fonction des parametres du substrat : la présence des pics d’oxydes (pour des températures de
surface de substrat a I’ambiante ou a 673 K) favorisent des temps d’étalement plus courts, des

vitesses de refroidissement de lamelle plus rapides et des lamelles circulaires.

L’amélioration des vitesses de refroidissement témoigne d’un meilleur échange
thermique lamelle — substrat dés le début de la phase d’étalement. Des études de mouillabilité
(étude statique) de goutte de cuivre sur des substrats en acier inoxydable (304 L) pour
différentes valeurs de paramétre Sy montre que 1’angle de mouillage diminue pour lorsque |Sg|
augmente. Ces résultats viennent appuyer I’hypothése d’une augmentation des points de
contact entre la lamelle et le substrat par la présence des pics nanométriques d’oxyde en

surface du substrat.

Méme si la topographie de surface du substrat joue un rdle certain dans le processus de
formation d’une lamelle, elle ne semble pas étre le seul élément déterminant pour la

morphologie de cette dernicre.
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Les expériences réalisées sur des gouttes millimétriques (Cu, Ni) et
micrométriques (ZrO,) ont en effet montré que la température du substrat joue un role
non moins important sur la morphologie de la lamelle finale : pour un méme état de
surface (parameétre S>>0 et équivalent) du substrat en acier inoxydable (304 L) la
morphologie de lamelle obtenue est plus réguliere (forme circulaire) dans le cas d’un
substrat préchauffé¢ a 673 K que dans le cas d’un substrat a température ambiante
(ayant préalablement subi un préchauffage). Les observations réalisées sur une
particule de zircone impactant sur un substrat de zircone poli confirment cette
tendance : le préchauffage du substrat (oxyde ZrO,) ne pouvant pas modifier sa
topographie de surface, les différences de formes des lamelles ne peuvent dans ce cas
précis s’expliquer que par un effet intrinséque du préchauffage. L hypothése d’un
"nettoyage de surface" provoqué par une montée en température du substrat peut alors
expliquer les phénomenes observés. L’évaporation des contaminants (graisse,
poussiere...) permettant d’éliminer la présence de poches de gaz sous lamelles offre
une explication correcte aux différents résultats obtenus.

Ainsi, deux phénomeénes complémentaires relatifs au substrat semblent régir le
comportement de la goutte lors de son étalement et de son refroidissement : la
topographie et 1’état de contamination en surface du substrat.

L’¢étude de la résistance thermique de contact a I’interface goutte - substrat sur
des gouttes millimétriques montre une forte évolution de celle-ci au cours de la phase
d’étalement. Les études montrant I’influence du préchauffage sur les valeurs de
résistances sont actuellement en cours et semblent montrer que la présence des pics
nanométriques permet de diminuer la résistance thermique de contact a I’interface.

Les perspectives s’ouvrant a la suite de cette étude sont nombreuses :

e Dans un premier temps, il serait nécessaire de continuer les expériences de
mesure de résistance thermique de contact pour différents types de substrat (différents
matériaux, différentes rugosités de surface) et différents types de gouttes (différentes
matériaux) en vue de valider I'influence de la température et de la topographie du
substrat sur la formation de lamelles. Une étude de résistance thermique plus précise
utilisant plusieurs thermocouples disposés sur le substrat suivant le rayon de la lamelle
permettraient une meilleure compréhension des phénomeénes de transfert de chaleur

lamelle — substrat au cours de son expansion radiale.
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e Le développement d’un dispositif de chute libre susceptible de réaliser des
gouttes millimétriques de céramique (zircone, alumine) permettrait une approche
encore plus réaliste des phénomenes produits en projection plasma (mémes propriétés
physico-chimique telles que la mouillabilité et la viscosité de la goutte). Pour cela, il
faudrait élaborer un systéme possédant une puissance suffisante pour atteindre la
température de fusion de baguettes céramiques.

e L’amélioration des procédés de visualisation en utilisant des caméras rapides
de fréquence supérieures a 4500 images/s permettant 1’acquisition d’images a la
microseconde permettrait une étude plus précise des phases d’impact et d’étalement en

condition réelles.
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ANNEXES

Annexe A - Calculs des nombres adimensionnels

Cu Ni Zr0;
» masse volumique (Kg/m") 8000 7900 5900
4 viscosité dynamique au point de fusion 4107 4,9.10° -
(Pa.s)
¢, chaleur spécifique a 300 K (J/kg.K) 380 440 400-500

| K conductivité thermique a 300 K(W/m.K) 401 90,7 2,5

o tension superficielle (N.m) 1,77 1,28 -
T¢ température de fusion (K) 1357 1726 2973
L; enthalpie de fusion (J/Kg) 205.10° 292.10° 7.10°

Dispositif de chute libre : v vitesse (m/s) : 4 m/s , d diamétre (m) : 2.10° m

Dispositif de projection plasma : v vitesse (m/s) : 200 m/s , d diamétre (m) : 40. 10° m
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Annexe B - Estimation de la résistance thermique de contacts :
calculs simplifiés
1/ Cas d’une faible mouillabilité

Estimation de la surface de contact :
Pics d’oxyde en surface : Rt ~ 30 nm

Estimation du contact a 1/8 de la hauteur des pics, ce qui correspond pour chaque pic a une

surface de contact de forme conique :

h=4nm
Lt
e y
=2 nm

Calcul de I’aire de contact latérale /pic:
Ac=m.R.h=25.10"m’
Densité de pic : 100 pics/um’

Aire mise en contact / pm” : 2.5 107" m?

Aire disponible / pm’ :

Aire cone * 100 : 0.05 10° *3.5 107 *x *100=1;3,510 "

Rapport Ac/A = 1/1000

Tu—Trs Ta—12s Tu—Ts
d=A 1 = Ac e Te +Av e
he 8Kg 8Kb Kair
_ Tru—T>B ) 8KgKS —I | Av .
¢ ( e {Ac[7Kg+KsJ 4 Kazr}
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he e {Ac[7Kg+KsJ' A Rair

AN : e épaisseur de la couche d’oxyde = 30.10° m, K, = 80W/mK (Ni a 1600K), K = 6
W/mK (oxyde) et K,ir conductivité thermique de I’air = 0,035 W/mK

1|1 |8%80% |, 999 }= )

Rec = 10°m*/KW
2 / Cas d’une bonne mouillabilité

Estimation du contact liquide-solide correspondant a 1/2 de la hauteur des bosses.

pour 1/2 de contact

Ac =m. R. h=400. 10"® m?

Densité de pic : 100 pics/um2

Aire mise en contact / pm® : 4. 10 m?
Ac/A=0.01=1/100
Av/A =0.99

= 1) 4] 2KeKs | Ay
he e {Ac{Kg+KS " A Rair

Rc=0,2 10°m%/KW
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Annexe C - Modele 1D de transfert de chaleur par conduction pour

un systeme a deux couches : lamelle-substrat

h;
Y U ‘ Lamelle (p1,Cp1, k1) |
t ﬁ
//_,_/—"’1—

ap Lo
0
Substrat (ps, Cpa, ko)
-a,
&, =
Hypothéses:

les propriétés thermo-physiques sont constantes

Dans cette étude, seul le phénomene de conduction est considéré entre la lamelle liquide

et le substrat solide.

Equation de chaleur :

Avec 0; =Tump-Ti , 1= 1 pour la lamelle , i=2 pour le substrat.

%0 1 06
=—x

o' a ot

1

Conditions limites extérieures:

%0

2

Tk ( ) —ta, +h0(y ==*a,t)=0,

le signe (+) est valide pour i=1, le signe (-) est valide pour i=2.

Conditions limites intérieures (interface):
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0’6, 0°0
kl (E;)y:() = kZ(Ezz)y:O

06,
O(y=0,0)-6,(y =0,0) =TRCx kl(gl)y:o

Conditions initiales:

O (y,t=0)= fi(y) , 0,(y,t =0)= £,(»)

Solution par la méthode de séparation des variables:

0.(3,1) =Y, (»)xG,(1)

1 sz(y)i_ 1 dGi(t)__/12
Y(y) &' G dr [

+ Z2a,G.(1)=0

2
YD, 2y =0, 460
dy dt

On obtient alors :

Y.(y) = 4, cos(A.y)+ B;sin(Ly), G.(t) = exp(-L a,t)
Par ’application des conditions limites extérieures et intérieures, on obtient :
4, =FB xR (%),

k. A+ h; tan(4.a,)

ou R (4,)=
,( 1) hi _ kiﬂ“i tan(ﬂﬁai)

On obtient alors :

2
%:ﬁ’ et klxﬂ“lel =k2X/12sz
Q,
d’ou

R+ (220 Ry () + (i xky <TCR) =0

2 X
avec TCR : résistance thermique de contact
Y (y) = B, (sin(4,y) = R, (4) cos(4, )

Y,(y) = B,(sin(4,y) + R,(4,)cos(4,))

nLy=C (llj—l) X (\/%) x (sin(4, ) + R, (4,) cos(4, 1))
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Calcul des valeurs propres :

Les valeurs propres (A, ) sont les racines réelles différentes de zéro des équations suivantes :

R],7(Al,,)+(k ﬂ‘") R,,(A,,)+ (A, xk xTCR)=0

2>< 2,n

kA, , +h tan(4, ,a;)
where R ,(4.,)=
R h; — kA, tan(4; ,a,)

nLn-i

Nous obtenons alors les valeurs propres suivantes :

Dans la lamelle :

)/l,n (y) = Cn (Sin( ﬂ‘l,ny) + Rl,n (ﬂ‘l,n ) COS( ﬂ‘l,ny))

N, =C,xY,,(») ou Y, (y)=(sin(4,»)+R,(4,)c0s(4,y))

Dans le substrat :

k )
Y2,n »)=C, (k_l) X (\/%) X (Sm(lz,ny) + R2,n (lz,n ) cos(ﬂzy,,y))

2

k
n,(»=C, (k—l)>< (\/%)X Voun(¥)

ou Y2d,n )= (Sin(;tz,nJ’) + R2,n (ﬂZ,n ) COS(/Iz,nJ’))

Les solutions en température pour chaque valeur propre sont :

0,,(y,t)=C,xY,, (y)xexp(- 11 . X0 Xt)

k /a
92,71 (y’ t) = Cn X (k—l)X( ;2) x YZd,n (y)X eXp(_//{’lz,n x al Xt)
1

2

Les expressions finales des températures dans les deux domaines sont :

91 (y7 t) = z Cn X Yld,n (y) X eXp(_ﬂ’lz,n x al X t)

n=1

n=1

k a >
0,(y,1) = (k—l) x(, /;2) x Y C,xY, ,(y)xexp(=4;, xa, x1)
2 1
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Les coefficients C, sont déterminés en utilisant les relations d’orthogonalités suivantes et les

conditions initiales.

0 for n#m

a 0
kZ_[O Yla’,n(y)Yld,m (y)dy + kl-[—az YZd,n (y)YZd,m(y)dy = {N fOl" n=m

a 0
N, =k | Y, 0V dy+k [ Yy, (0)dy

h, xk,

Fox) i)

ok KR (A, )% (a0, +

k
N ==2(1+R’ TR Rl T
n 2 ( l,n(ﬂ'l,n))x(al (2’12,” Xk12)+h12 2

Application des conditions initiales :

L) = icn Yy, (¥), /()= (%)>< (\/%) X ic,, % Y200 (¥)

n=1 n=1

C, = F{\/%IO Lo(D)x Yy, (v)dy + f:l Si()xY,, (y)dy}

CAS 1:

matériau : lamelle et substrat en zircone
données : dimensions : a;=1um, a,=4mm, h;=20 (W/mz.K), h,=0.1 (W/mz.K), TCR=
différentes valeurs (m>.K/W), Tamb=300K, Tinit (lamelle)=3300K, Tinit
(substrat)=520K

CAS 2 :
matériau : lamelle et substrat en zircone

données : dimensions : a;=1pm, a,=4mm, h;=20 (W/m>.K), h,=0.1 (W/m*.K), TCR=
différentes valeurs (m*K/W), Tamb=300K, Tinit (lamelle)=3300K, Tinit
(substrat)=300 K
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RESUME

Un grand nombre de propriétés (thermiques, électriques, mécaniques...) des dépodts réalisés
par projection plasma est directement li¢ a la qualité du contact entre les lamelles empilées les
unes sur les autres. Ce contact résulte de la pression exercée par la goutte a I’impact et peut
varier de facon importante en fonction des propriétés de la goutte (taille, vitesse,...) et des
parametres du substrat (température, topographie).

Deux techniques différentes ont été développées pour étudier le comportement a I’impact
d’une particule projetée par plasma. Le premier dispositif expérimental (laboratoire SPCTS,
Limoges) permet 1'étude et la visualisation directe de particules micrométriques en conditions
de projection plasma, tandis que le deuxiéme (Advanced Joining Process lab., Toyohashi),
basé sur 1’¢tude de gouttes métalliques millimétriques en chute libre permet la visualisation
des phénomenes d’étalement mais a plus grande échelle (de temps et d’espace). Ces deux
techniques expérimentales apportent des approches et des résultats complémentaires. Les
résultats montrent que les temps d’étalement et les vitesses de refroidissement des lamelles
(métalliques et céramiques) augmentent sur substrat en acier inoxydable 304 L ayant subi une
modification de topographie de surface a I’ordre du nanomeétre par préchauffage (Tsubstrat >
température de transition). Les expériences de mouillabilité montrent que la présence de pics
d’oxyde a I’échelle nanométriques en surface du substrat améliore le contact goutte - substrat
(meilleure mouillabilit¢) et semble diminuer la résistance thermique de contact. Le
phénomene de "nettoyage de surface" produit par le préchauffage du substrat semble lui aussi
contribuer a la morphologie de la lamelle.

Mots-clés:
Projection plasma, impact de gouttes, éclaboussures, technique d’imagerie, résistance
thermique de contact, vitesse de refroidissement, topographie de surface du substrat.

ABSTRACT

Many properties (thermal, electrical, mechanical...) of thermal sprayed coatings are strongly
linked to the real contact between the “piled-up” splats. The contact quality depends on the
particle impact pressure, that varies drastically with droplet (size, velocity...) and substrate
parameters (temperature, topography).

Two different techniques have been developed in order to study plasma sprayed particle
behaviour at impact. The first one (SPCTS Lab.) allows direct studying under dc plasma spray
conditions, while the latter one, based on the millimetre sized free falling drop (Advanced
Joining Process lab., Toyohashi), enables the visualization of flattening phenomena, but at
larger scale (time and space). These two techniques give complementary approaches and
results. Results show that flattening time and cooling rate of the lamellac (metallic and
ceramic) are improved with stainless steel substrate surface modification at the nanoscale and
preheating over the transition temperature. Experiments of wettability show that the presence
of nanopics increases the contact angle of the liquid on the substrates and reduces thermal
contact resistance at interface. The phenomenon of " cleaning of surface " produced by a
substrate preheating seems to contribute to the morphology of the small strip also.

Keywords:
Plasma spraying, droplets impact, splashing processes, imaging technique, thermal contact

resistance, cooling rate, substrate surface topography.
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