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Résumé - L'objectif de cette communication réside dans la compréhension et |I'analyse des
valeurs du module d’indentation M, déterminé par la méthode de rigidité en continue
(CSM) dans le cas de matériaux fortement anisotropes et/ou actifs tels que les ferroélec-
triques ou les alliages a mémoire de forme. Plusieurs exemples sont présentés; Ni, W, Zn, Ni;
MnGa et PZT ou le module d’indentation différe assez fortement du module biaxé (E/1-12).
On propose une formulation analytique simple assez conforme aux résultats de simulations
3D par éléments finis de I'indentation Berkovich dans le cas des symétries cubiques et hexa-
gonales. On propose également une interprétation des valeurs des modules d'indentation
sous charge ou a charge presque nulle dans le cas des matériaux actifs. Ces valeurs sont a
corréler aux phénomenes de réorientation des domaines ferroélectriques ou des plaquettes
de martensite dans les deux exemples présentés. On montre ainsi que le module d’inden-
tation est loin d'étre une grandeur standard sitét que les matériaux présentent une forte
anisotropie ou qu'ils sont potentiellement actifs.

Abstract - Interpretation of the indentation modulus in the case of anisotropic
materials and/or smart materials. The aim of this paper consists in the understanding
and in the analysis of the indentation modulus values My, determined by the continuous
stiffness method in the case of anisotropic materials and/or SMART materials as ferroelec-
tric or shape memory alloys. Some examples have been studied; Ni, W, Zn, Ni; MnGa and
PZT where the indentation modulus values are very different to those given by the biaxial
modulus (E/1 — v?). A simple analytical formulation which gives results very close to those
obtained by 3D finite elements calculations of Berkovich indentation of materials with cu-
bic and hexagonal symmetries has been proposed. An interpretation of the two indenta-
tion modulus values of SMART materials under loading or at 90% of unloading has been
proposed. These two values are linked to the modification or the reorientation of the fer-
roelectric domains or of the martensite variants under the pressure of the tip. In conclusion,
the indentation modulus is far to be a standard parameter, that is to say the biaxial modu-
lus, when the studied materials present a great anisotropy or behave as SMART materials.

essai de nanoindentation instru-

menté n'a cessé de se développer

depuis une vingtaine d’années et
constitue a présent un important moyen
d’investigation des propriétés mécaniques
des matériaux a 1'échelle locale, qu’ils
soient sous forme volumique ou de films
minces [1-3]. Les potentialités de cet es-
sai vis-a-vis de la caractérisation des pro-
priétés élastique, viscoélastique, plastique
ou viscoplastique sont considérables, ce-
pendant l'interprétation des mesures, soit

par des méthodes directes (modéles ana-
lytiques recalés), soit par des méthodes
inverses (modélisation numérique par élé-
ments finis, E.F.), demeure encore un do-
maine de recherche actif et ouvert. L'ob-
jectif de cette communication réside dans
la compréhension et 1’analyse des valeurs
du module d’indentation My déterminé
par la méthode de la mesure de la rigidité
de contact en continue (CSM) dans le cas
de matériaux fortement anisotropes et/ou
actifs (ferroélectriques, alliages a mémoire
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de forme, ...) [4, 5]. Quelques exemples
concrets seront présentés et analysés au re-
gard des simulations 3D par E.F.

1 Méthodes expérimentales
et résultats

Différents matériaux ont été caractérisés par
nanoindentation instrumentée pour évaluer
l'effet de I’anisotropie et des propriétés spé-
cifiques des matériaux actifs sur la valeur
du module d’indentation M, . Dans cet ar-
ticle on ne présentera pas de résultats concer-
nant les propriétés inélastiques déterminées
par ces mémes essais d’indentation, a sa-
voir la dureté Hppxy, la longueur interne

s - 6]

1.1 Matériaux et techniques
expérimentales et numériques

On étudie en détail le nickel polycristallin
a gros et a tres petits grains. Le Ni po-
lycristallin de haute pureté a gros grains
(D ~ 160 pum) est obtenu par un recuit de 3 h
a 900 °C d’un lingot élaboré par la société
Goodfellow. Le Ni a trés petit grains est ob-
tenu par électrodéposition sous différentes
conditions et les dépdts de 200 a 300 um
d’épais reposent sur des substrats de Cu ou
de Sig100y. Les diametres des grains, ou plu-
tot des colonies de nanocristaux, varient de
0,2 a 0,3 ym suivant la densité du courant
d’électrodéposition. Les images EBSD (elec-
tron back scattering diffraction) fournissent
I'orientation des différents grains indentés.
Dans le cas du Ni a gros grains on étudie les
états recuits et écroui a 30 % en traction.

Pour ce qui concerne les matériaux
actifs on étudie successivement une cé-
ramique massive polycristalline piézoélec-
trique douce du type PZT-PIC 255 (Pb(Zr,
Ti)O3) élaborée par PI Ceramic Allemagne,
et un monocristal de Ni, MnGa orienté (100),
bien connu pour étre un alliage magnétique
a mémoire de forme.

Les essais d'indentation ont été réalisés a
l’aide d’un nanoindenteur IIs. Ils consistent
a imposer, selon un trajet de chargement
prédéfini et controlé, le déplacement d’une
pointe en diamant de type Berkovich. De
plus, la méthode de mesure de la rigidité

de contact en continue (CSM) permet d’ac-
céder a lI'évolution du module d’indenta-
tion et de la dureté en fonction de la pro-
fondeur d’indentation [2]. Les profondeurs
maximales d’indentation ont été fixées entre
100 et 1200 nm suivant les phénomeénes
recherchés. La forme exacte des indents a
été déterminée par microscopie a force ato-
mique (AFM PSIA, XE 150) en mode non
contact, ce qui permet de tenir compte dans
le calcul du module d’indentation des re-
montées de matiere le long des faces de I'in-
denteur.

1.2 Calculs numériques

La modélisation numérique des essais d’'in-
dentation 3D de solides élastiques aniso-
tropes a été réalisée avec le code éléments
finis ANSYS. Les calculs ont été effectués en
considérant successivement trois types d’'in-
denteur indéformable, a savoir un inden-
teur conique dont I’angle d’ouverture est de
70,3° donnant une surface projetée identique
a celle d’un indenteur Berkovich, un inden-
teur a base triangulaire du type Berkovich
dontl’angle d’ouverture est de 65,3° et un in-
denteur circulaire plan de 0,28 ym de rayon.
Le massif indenté est un cylindre de 4 ym de
rayon pour une hauteur également de 4 ym.
La profondeur maximale de pénétration de
I'indenteur a été fixée a 0,1 um, c’est-a-dire
40 fois inférieure a la hauteur et au rayon du
massif. Ceci permet de s’affranchir raisonna-
blement des conditions aux limites imposées
au massif, a savoir : aucun déplacement de
la surface inférieure du massif et la surface
latérale est totalement libre. Pour réellement
s’affranchir de ces conditions on réalise pour
les matériaux étudiés des simulations axisy-
métriques 2D avec un cone de 70,3° d’ou-
verture et ’'on cherche par analyse inverse le
module d"Young et le coefficient de Poisson
du matériau isotrope équivalent. On réalise
un maillage trés fin au niveau du volume de
pénétration de 1'indenteur, puis celui ci est
progressivement croissant au fur et a mesure
que l'on s’en éloigne. Dans tous les calculs
on a considéré un coefficient de frottement
nul, ce qui est parfaitement justifié pour les
grands angles d’ouverture des indenteurs.
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Fig. 1. Image EBSD d’un Ni recuit a gros grains.
Positions des points d’indentation. Le diametre
moyen des grains est de 1’ordre de 150 ym.

Fig. 1. EBSD picture of an annealed Ni with large
grains. Places of the different indentation measure-
ments. The mean grain diameter is of the order of
150 pm.

2 Effets de I'anisotropie et calcul
du module d’indentation

2.1 Cas du nickel

Les figures 1 et 2 représentent respective-
ment les images EBSD de la cartographie et
de l'orientation des grains pour deux types
de Ni, I'un recuit et 'autre électrodéposé.
Entre ces deux matériaux on remarque la
trés grande différence de la taille des grains.
Ainsi, pour les gros grains dont on connait
'orientation, il est possible d’effectuer plu-
sieurs indentations (fimax = 900 nm) repré-
sentatives du grain testé et donc de son
orientation. Les petits points noirs sur la fi-
gure 1 correspondent a la position des dif-
férents indents. Les points encerclés sont
ceux out des images AFM ont été réalisées
pour estimer les hauteurs des remontés de
matiére selon les flancs de l'indenteur ce
qui permet de corriger les valeurs des mo-
dules mesurés. Sur la figure 3 on repré-
sente pour l’échantillon de Ni recuit 1'évo-
lution du module d’'indentation My, dont
la définition exacte sera donnée ultérieure-
ment, en fonction de la profondeur d’in-
dentation h pour différentes orientations de
grains. Les valeurs ont été corrigées des ef-
fets de remontés de matiere (pile-up cor-
rection). Le nickel étant un matériau ani-
sotrope, son facteur d’anisotropie f est de

Gray Scale Map Type: <none=

Calor Coded Map Type: Inverse Pole Figure [(
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*Far statistics - any point pair with misariental
exceeding 2° is considered a boundary
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Fig. 2. Image EBSD d’un Ni électrodéposé sur sub-
strat Cu. Le diametre moyen des grains est de I’ordre
de 0,36 ym.

Fig. 2. EBSD picture of an electroplated Ni deposited on a
Cu substrate. The mean grain diameter is of the order of
0.36 um.
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Fig. 3. Evolution du module d’indentation M ik
en fonction dela profondeur d’indentation pour
différentes orientations de grains.

Fig. 3. Evolution of the indentation modulus M gy,
as a function of the indentation depth for different
orientations of the grains.

2,44, il semble clair que ce module dépend
del’orientation des grains suivant I'inégalité
Ma11y)M110))Maooy, ¢’ est-a-dire suivant I'in-
égalité des modules d"Young E g fonction
de la direction (hkl) de traction ou de com-
pression. La figure 4 représente I’évolution
du module d"Young du Ni électrodéposé
sur deux substrats différents en fonction de
la densité ] du courant d’électrodéposition.
On considere dans ce cas que Egxy = My
(1 —v?) avec v = 0,31. Ces échantillons ne
présentant pas de texture bien définie et le
diametre du champ de contrainte généré du-
rant l'indentation étant bien supérieur au
diametre des grains, I'effet d’orientation est
négligeable et le module d’Young mesuré
estsensiblement constant, indépendamment
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Fig. 4. Module d"Young du Ni électrodéposé en
fonction de la densité de courant J pour deux
substrats différents.

Fig. 4. Young’s modulus of the electroplated Ni as a

function of the current density | and for two different
substrates; Ni/Si and Ni/Cu.
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Fig. 5. Variation du module d"Young E gy et du
module d’indentation M, avec 1’orientation.
L'indentation moyenne tres fortement les effets
d’anisotropie.

Fig. 5. Variation of the Young's modulus E gy and of
the indentation modulus My as a function of the
orientation. The indentation test greatly average the
effects of the anisotropy.

des conditions de déposition, et voisin de la
valeur du module calculé selon la méthode
de Hashin et Shtrikman [7] pour les poly-
cristaux, soit : E ~ 213 GPa pour v ~ 0,307.
Par contre, sur les matériaux a gros grains,
lorsque la profondeur d’indentation n’est
pas trop élevée et que le champ de contrainte
est confiné dans un grain, la valeur du mo-
dule d’indentation My dépend de 1’orien-
tation du grain, du moins pour les matériaux
anisotropes.

On reporte sur la figure 5 pour les deux
états du Ni, recuit et écroui, les évolutions du
module d"Young E 1y et du module d’inden-
tation My, déterminé expérimentalement
pour quelques orientations particulieres.
Il est visible que l'indentation moyenne
treés fortement les effets d’orientation cal-
culés a partir du module d’Young E .
Par exemple Eq11y/Eqoy = 2,2 alors que

M1y /Mooy ~ 1,10. On notera que lorsque
le coefficient de Poisson vy est proche de
zéro, c’est-a-dire au voisinage de la direction
<110>, on a E(hkl) ~ M(hkl)'

2.2 Calcul du module d’indentation,
modeéles analytique
et numérique. Applications
au cas des matériaux
a symétrie cubique

2.2.1 Modeéle analytique

D’une maniére générale le module d’inden-
tation M,y mesuré sur un monocristal dont
la normale a la surface a pour cosinus direc-
teur o, est donné par [4] :

270 -1
M(hkz>=167'(2 [fan1ﬁ,:r}l(cij, y)akdy] avec
0
1 (1-v\"
Moy = | — —
(0 [Mr ( Eina )]
LT ()
" 25vA \dh
4
A(he) = 24,56h% + X (a,hY") et
n=1

F
he=h-eg. 1)

Dans ces formules, A = f(h) est I'aire de
contact projetée, P la charge appliquée a 1'in-
denteur et Sg = dP/dh la rigidité du contact
mesurée en continue durant la pénétration
de l'indenteur. Les constantes 6 et ¢ dé-
pendent de la forme de l'indenteur et font
encore 1'objet de quelques controverses [3];
ici & ~ 1,034 et ¢ ~ 0,72. (E/1 — v?)inq est
le module réduit du diamant de l'inden-
teur. 1 est la profondeur d’indentation et y
I’angle dans le plan de la surface de 1’échan-
tillon. La matrice ,x(C;j, 7) est une matrice
trés compliquée fonction des rigidités élas-
tiques C;; du cristal considéré ainsi que de
son orientation par rapport a la direction
d’indentation. Il n’existe pas de solution ana-
lytique a I’équation (1), mais seulement des
approximations fonctions de la symétrie du
cristal [4,5]. Vlassak et Nix [4] ont montré
al’aide d'un modele numérique d”indenta-
tion avec un poingon triangulaire plan que
pour les matériaux a symétrie cubique on
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256
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32 256
3C C 10C 33C 31C 62C
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pouvait écrire :

E
Mty = Bty (m) avec

iso
Baky = a + c(fani — fo)" et
_ 2Cy4
fani = Ci1 —Cip’

Les coefficients a, c, fy, et n dépendent du
coefficient de Poisson v et de 1'orien-
tation (hkl). fani est le facteur d’anisotro-
pie du cristal. Ainsi, Mgy est fonction du
module réduit isotrope (E/1 — 1%)is0 estimé
a partir de l'approximation de Hashin et
Shtrikman [7] et de la fonction tabulée B .
Dans le cas d'un matériau isotrope, par
exemple le tungstene f ~ 1,01, By = 1 et
I'on retrouve la formule bien connue et sou-
vent appliquée a tort :

)

E

Delafargue et Ulm [5] ont proposé des so-
lutions analytiques approchées et explicites
del’équation (1) dans le cas de matériaux or-
thotropes indentés avec un poingon conique.
Sans entrer dans les détails de la formula-
tion, le module d’indentation dans la direc-
tion x; d’'un matériau isotrope transverse (les
propriétés élastiques selon les directions x;
et x3 sont identiques), s’exprime par :

Cn
Mqi00) = M3 C_33 avec

Mae \/C11C33—C%3( 1 2 B
’ Cll C55 I VC11C33+Cl3 .
(4)

Nous proposons une approximation analy-
tique simple de My s’inspirant de ce ré-
sultat et pouvant s’appliquer a toutes les
directions d’indentation dans le cas des cris-
taux a symétrie cubique. L'idée repose sur le
calcul du module d’indentation d"un maté-
riau isotrope transverse équivalent fonction
de l'orientation du cristal puis d’appliquer
I'équation (4). Ainsi on propose :

(&
Mgy = Miso ﬁ
3

. 1 21
avec <Cif>:£j; amCij(y)axdy  (5)

Mo est le module d’indentation isotrope
égal a EVRH/l - V%/RH ou EVRH et VVRH sont
calculés avec laméthode de Voigt-Reuss-Hill
et qui conduit sensiblement a la moyenne
des bornes obtenues avec la formulation de
Hashin-Shtrikman [7]. Les (C;j) représentent
donc les valeurs moyennes dans le plan d’in-
dentation des constantes élastiques expri-
mées dans la direction d’indentation. Dans
le cas d’une symétrie cubique les valeurs des
rigidités (C},) et (C3;) = (C5,) pour quelques
directions privilégiées (hkl) sont rapportées
ci-dessous :

Voir equation (6) ci-dessus.

Pour le cas du Ni on reporte respective-
ment sur les figures 6 et 7 les variations
de My et du rapport My /Mq100) en fonc-
tion de l'orientation du cristal. On rapporte
les valeurs expérimentales ainsi que les va-
leurs calculées avec les relations (5) et (6) en
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Fig. 6. Variation du module d’indentation M,
avec l’orientation du cristal. Valeurs expérimen-
tales, analytiques calculées avec (5) et (6) et se-
lon la méthode de Vlassak et al. On reporte les
valeurs estimées par E.F. 3D pour un indenteur
conique.

Fig. 6. Variation of the indentation modulus Mgy,
with the orientation of the crystal. Experimental val-
ues, analytical values calculated thanks to the rela-
tions (5) and (6) and wvalues following the Viassak
et al. method. The estimated values obtained by 3D
F.E. calculations with a conical indenter have also been
reported.

prenant : C;; = 248 GPa, Ci; = 153 GPa,
Cy = 116 GPa, Eygyg = 213,05 GPa et
vyru = 0,307. Ces valeurs sont en trés bon
accord avec celles calculées a partir de la ta-
bulation de Vlassak et Nix [4] pour les direc-
tions (100), (110) et (111) avec f = 2,44 pour
le Ni. On montre ainsi, en accord avec les
résultats expérimentaux, que 1’effet d’aniso-
tropie sur le module d’indentation n’excede
pas10a12 % pour f = 2,44. Les calculs réali-
sés sur du tungstene (f = 1,01) conduisent a
une variation maximale de 1’ordre de 0,09 %.

Variation of the Mgy /Mo1y ratio with
the crystal orientation. Experimental values,
analytical values calculated thanks to the re-
lations (5) and (6) and values calculated fol-
lowing the Vlassak et al. method. The 3D
EE. results with a conical and a Berkovich
indenters have also been reported.

Des calculs identiques réalisés sur un ma-
tériau a symétrie cubique possédant un tres
fort coefficient d’anisotropie tel que le lai-
ton B, f = 855, conduisent aux résultats
présentés dans le tableau 1. Les valeurs ex-
périmentales sont empruntées a l’article de
Vlassak et Nix [4]. On observe un trés bon ac-
cord entre ces différentes valeurs, entre autre
celles obtenues par Vlassak et al. et la pré-
sente étude. Ainsi, l'effet maximal de 1’ani-

1,2 T T
® M<hklI>, E.F. 3D axis. i =
M<hkI>, E.F. 3D Berk. o Ni (CFC) = 244
ASol.Analyt. Viassak & al. (1994) W(C.C) f=1,01
1,45 H © Sol.Analyt. Present work

’ OM<hkI>Exp. C.W. (b=1,034)
< M<hkI>Exp. Ann. (b=1,034)

1,05 ] S
1 %—/D * M " \%

<001> <101> <111> <010>
A 1 . . .

M<hki>/M<100>

-60 -40 -20 0 20 40 60 80 100
Orientation (°)

Fig. 7. Variation du rapport M /M) avec
I'orientation du cristal. Valeurs expérimentales,
analytiques calculées avec (5) et (6) et selon la
méthode de Vlassak et al. On reporte également
les valeurs estimées par E.F. 3D pour des poin-
cons conique et Berkovich.

Fig. 7. Variation of the My /Moy ratio with the
crystal orientation. Experimental values, analytical
values calculated thanks to the relations (5) and (6) and
values calculated following the Viassak and al. method.
The 3D E.E. results with a conical and a Berkovich in-
denters have also been reported.

sotropie sur My pour f = 8,55 n’est que
d’environ 20 %.

2.2.2 Modéle numérique

Afin de valider ces formulations analytiques
approchées on les compare aux solutions nu-
mériques issues de calculs E.F. 3D pour trois
types d’indenteur, a savoir : conique, Ber-
kovich et circulaire plan. On étudie donc
les réponses numériques, réaction des forces
sur la surface supérieure plane de I'inden-
teur en fonction du déplacement imposé :
Pywy = f(h). Pour un céne d’ouverture a
telle que sa surface projetée soit identique
a celle d’une pointe Berkovich (ou Vickers)
une pointe Berkovich et un indenteur circu-
laire plan de rayon r, cette relation s’écrit
respectivement selon :

2tga
Py = My - W,
2tea
Py = Oqnay Mnkay 5 h?
et P(hkl) = M(hkl)zrh- (7)

Pour un indenteur Berkovich a = 70,3° et
Oy est un facteur d’ajustement dont la va-
leur exacte est encore sujette a discussion.
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Tableau 1. Cas du laiton § possédant un facteur d’anisotropie f = 8,55.
Table 1. Case of the  brass. The factor f of the anisotropy is equal to 8.55.

(hkl)  E(hkly  M(hkl) Vlassak — M(hkl) présente M expérimental

et Nix [4] étude
(100) 27,4 95 97,2 104
(110) 77,2 112 112,5 121
(111) 1951 117 1164 130

Généralement, en accord avec les travaux
de King [8] on prend 6 = 1,034. En fait
pour les deux indenteurs conique et Berko-
vich les relations (7) ne sont pas parfaite-
ment vérifiées et ’exposant n’est pas tout a
fait égal a 2 et dépend tres légerement de
I'orientation (I'écart a 1’exposant 2 est in-
férieur a 1 %). Cependant, ceci peut avoir
une répercussion significative sur les valeurs
estimées de M. Pour I'indenteur circu-
laire la relation linéaire (7) est bien véri-
fiée. Il semble donc que cet écart soit plus
lié a la géométrie de I'indenteur, éventuelle-
ment au maillage ou a la gestion du contact,
qu'aux conditions aux limites du modele
numérique. Pour s’affranchir de cet effet
et évaluer le rapport My /M100) On trace
Paiay/Paooy = (Mauay/Mooy) [g9(ChkD), h)] en
fonction de i, ot g(¢hkl), h) dépend des écarts
a la puissance 2 entre les directions (hkl) et
(100), et I'on extrapole cette représentation
quasi linéaire en h = 0, g(¢hkl),0) = 1. Ainsi,
(Puty / Paooy)n=0 = Mty /M1o0y- Les rapports
ainsi calculés sont reportés sur la figure 7
pour les indenteurs conique et Berkovich.
Les résultats sont tout a fait cohérents avec
le modele présenté (relations (5) et (6)) ainsi
que celui de Vlassak et al. [4]. Pour obtenir
les valeurs de My et non plus celles du rap-
port My /Mqi00y on identifie Mgy par ana-
lyse inverse en comparant la solution 3D du
matériau anisotrope a celle obtenue par mo-
délisation E.F. 2D axisymétrique d"un maté-
riau isotrope équivalent. Les inconnues sont
donc Eqg0y et viooy d’ott Miq0y. Les valeurs
obtenues avec un identeur conique sont re-
portées sur la figure 6 et semblent en assez
bon accord avec les valeurs expérimentales
ainsi que celles évaluées avec les modéles
analytiques.

On peut évaluer l'influence de la forme
de l'indenteur sur 1’effet de 1’anisotropie en
calculant My /M100y pour les trois types
d’indenteur considérés. Les résultats sont

© M<hki>, E.F. 3D axis.
1,25 (| ¢ M<hki>, E.F. 3D Berk. T T
A Sol.Analyt. Vlassak & al. (1994) Ni (CFC) f=2,44

o Sol.Analyt. Present work
1,2 || OM<hkI>Exp. C.W. (b=1,034 %
4 |1 & M<hkI>Exp. Ann. (b=1,034
© M<hki>, E.F. Cylin. IS

1,15 /'
1,;5 / ’:'&:/Fm Y\?\\\\

- T
<001> <101> <111> <010>
| 1 |

-60 -40 -20 0 20 40 60 80 100
Orientation (°)

M<hki>/M<100>

Fig. 8. Influence de la forme de l'indenteur
sur le rapport My /M 100y Les effets sont plus
marqués avec un indenteur circulaire plan. De
méme ce rapport est sensiblement plus élevé
avec un indenteur conique qu’avec un inden-
teur Berkovich.

Fig. 8. Effect of the shape of the indenter on the
My /Mooy ratio. Greater effect is observed with a
circular plane indenter. Moreover, with a conical in-
denter this ratio is appreciably greater than those ob-
tained with a Berkovich tip.

reportés sur la figure 8 et montrent que
I'indenteur circulaire plan conduit a un ef-
fet de 'anisotropie beaucoup plus marqué
qu’avec les deux autres indenteurs 3D. De
plus, on peut évaluer le coefficient Oy
(Eq. (7)) en calculant pour une méme orien-
tation (hkl) et pour deux indenteurs diffé-
rents les rapports (P )Berko/ (Piky) Conique €t
(P ikay)Circutaire/ (P ity ) Conique-  Conformément
a la littérature ces rapports dépendent du
coefficient de Poisson et I'on reporte sur la
figure 9 les valeurs de 6,y en fonction d'un
coefficient de Poisson du matériau isotrope
Viso = Vvry calculé selon les méthodes citées
précédemment. Ce parametre dépend donc
de l'anisotropie du matériau. On reporte
également sur cette figure les valeurs issues
des travaux de Larson et al. [9] pour un in-
denteur 3D Berkovich et de Hay et al. [10]
pour un indenteur rigide conique. Claire-
ment ces valeurs sont supérieures a 1'unité

191



192

P. Delobelle et al. : Matériaux & Techniques 99, 185-196 (2011)

3C11 + 2C13 + 3C33 +4Cy

(100 (6 = 90°) (G =Cn (Cp) = 8
(001) (6 =0°) (Cip) =GCss (C3) =Cn
Cn +2C Cs3 +4C 19C11 + 10C13 + 3Cs3 +20C
(101) (0 = 45°) (€)= n+2liz+ Lz +aly (Co) = 11 13 323 44
4 32
+6Cy3 +9Cs3 +12C 99C11 +26C3 +3Cgs3 + 52C
<10 \/§> (6 — 300) <C;1> — Cll 13 33 44 <C§3> — 11 13 33 44
16 128
1 o .\ 9C11 +6Cq3 + Ca3 + 12Cyy .\ 59C;1 +42C13 +27C33 + 84Cy
<10%> (6 =60°) (Cy) = 6 (Cys) = 128 .
®)
116 o Wi, Coriaue | sur un matériau a symétrie hexagonale a sa-
114 $ W Conue 1 voir le Zinc. Les cristaux a symétrie hexago-
EgH i Ziensaromome. [ Nale présentent trés souvent une trés forte
o1 ¥ A Zn, Conique — . . . .
2 i £ Zn, Cylncr. - anisotropie entre les directions c (001) et a
S 1igg — 5 (100). Il semble donc intéressant de compa-
% 106 = _ rer les différents modéles d’indentation et en
© % B ST particulier la relation (5) sur ce type de sy-
o métrie. Les valeurs des rigidités élastiques
b : . . & . d
02 0,25 03 0,35 04 g5 du cristal de Zn ont été prises dans l'ar-

Viso

Fig. 9. Evaluation du facteur correctif & et
comparaison avec les modeles existants.

Fig. 9. Evaluation of the corrective factor Oguy and
comparison with the existing models.

et nos valeurs s’approchent de celles obte-
nues par Hay et al. [10], tout particuliére-
ment pour l'indenteur circulaire plan. De
plus, pour vis, ~ 0,3 les valeurs sont plus
proches de 1,07 a 1,11 que de 1,034, va-
leur couramment utilisée dans les calculs
de My [8]. Oliver et Pharr [3] rapportent
une valeur de 1,07 avec un identeur conique
sur différents matériaux isotropes. Cepen-
dant, il s’agit d"un calcul purement élastique
ne tenant pas compte de la plasticité qui
peut affecter la forme exacte de 'empreinte
et conduire a des valeurs légerement plus
faibles. En conclusion, en accord avec Oli-
ver et Pharr [3] des valeurs comprises entre
1,023 et 1,085 semblent tout a fait réalistes.

2.3 Application a la symétrie
hexagonale

Des calculs identiques a ceux présentés pré-
cédemment pour le Nickel ont été réalisés

ticle de Vlassak et al. [4] : C1; = 161,1 GPa,
C12 = 34,2 GPa, C13 = 50,3 GPa, C33 =
61,1 GPa, C44 = C55 = 38,3 GPa et C66 =
(C11 — C12)/2 = 63,45 GPa. Le calcul de Mg,
de la relation (5) dans le cas d'une symé-
trie hexagonale a été réalisé selon la formu-
lation de Watt et Peselnick [11]. On arrive
ainsi a Ejs, = 98,2 GPa, vis, = 0,251 donc
Mis, = 104,8 GPa. Comme précédemment
pour la symétrie cubique quelques valeurs
de (Cj;) et (C;) = (C5,) pour des orien-
tations caractéristiques (hkl) dans un plan
prismatique (angle 0) sont données ci des-
sous dans les relations (8) :

Voir equation (8) ci-dessus.

On représente sur la figure 10 les évolutions
de E g1y et de Mgy en fonction de 1’orienta-
tion O dans un plan prismatique. Les valeurs
expérimentales de My issues de I'article de
Vlassak et Nix [4] sont également reportées.
Les valeurs obtenues avec les modeles de
Vlassak et al. [4], Delafargue et al. [5] et is-
sues des équations (5) et (8) sont en tres bon
accord ce qui conforte la derniere approche.
Les résultats des calculs E.E. 3D avec un in-
denteur conique accréditent les différentes
approches analytiques. Surla figure 11 on re-
présente I'évolution du rapport My /M oo1)
en fonction de l'orientation. Contrairement
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Fig. 10. Cas du Zn. Evolutions du module
d’Young Egxy et des modules d’indentation
M k) s valeurs expérimentales, valeurs calculées
avec les méthodes de Vlassak et al., Delafargue
et al. et selon les relations (5) et (8). Les résultats
E.E.3D avec un poinc¢on conique sont également
reportés.

Fig. 10. Case of the Zn material. Evolution of the
Young’s modulus E gy and of the indentation modulus
M uay: experimental values, calculated values accord-
ing to the Vlassak et al. and Delafarque et al. methods
and according to the relations (5) and (8). The 3D F.E.
results with a conical indenter have also been reported.

aux matériaux cubiques, méme avec un fort
coefficient d’anisotropie f (cas du laiton) et
qui conduisent a des variations de rapports
au plus égales a 25 %, sur les matériaux
hexagonaux on enregistre des variations de
I’ordre de 100 %, soit un facteur deux sur le
module d’indentation. Ceci peut conduire a
de grosses erreurs d’interprétation du mo-
dule d’indentation si ’on considére ces ma-
tériaux hexagonaux comme isotropes en pre-
nant la relation (3) : M = E/1 — 2.

3 Interpretation du module
d’indentation des materiaux
actifs

3.1 Cas d’'un monocristal d’alliage
magnétique a mémoire
de forme Ni; MnGa de symétrie
tétragonale

On réalise les mémes exercices que précé-
demment sur un monocristal d’alliage a mé-
moire de forme magnétique du type Ni,
MnGa dans l’état martensitique. La direc-
tion d’indentation est (100). La valeur de
My déterminée selon la méthode dyna-
mique classique est de 95 + 5 GPa. On dé-
termine analytiquement les valeurs de E )

2.3 o Exp. I I
2,2 9| & M<hkI> Sol. Analyt. Delafargue & al. (2004) [~ 7z, (Hex.)
2.1 | AM<hkI> Sol. Analyt. Vlassak & al. (1994) | _ "
*_ || @ M<hki> Sol. Analyt. Present Work
2 | mM<hki> E.F. Conique
1,9 - * M<hki> E.F. Cylindr.
Al

<001>, %" <101> <100> |
5 - - |
0,9 T T T T

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Orientation (6°)

Fig. 11. Variation du rapport My /Moy avec
I'orientation O et calculée selon les différents
modeéles analytiques et numérique.

Fig. 11. Variation of the M, /Mooy ratio as a func-
tion of the orientation 6 and calculated according to
the different analytical and numerical models.

110 DE<hki> ! !
100 1 & N<hki> Exp. H E‘R# Ni2MnGa (Tetra.) |
90 1 @ M<hkI> E.F. 3D cylindr. I -
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z AL :
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£ 40 v : .
£ R \ ! -]
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Flg 12. Evolution de E(hkl) et de M(hkl) en
fonction de l'orientation pour un cristal de
Ni, MnGa. Point expérimental et résultats de
calculs E.F. 3D avec un indenteur plan.

Fig. 12. Evolutions of E gy and of My as a function
of the orientation of the Ni, MnGa crystal. Experi-
mental result and 3D F.E. results with a circular plane
indenter.

puis celles de My par simulation E.E 3D
avec un indenteur conique et circulaire plan.
Les valeurs des rigidités élastiques utilisées
dans les calculs sont celles rapportées par
Daietal.[12]: Cy; = 156 GPa, C1, = 140 GPa,
C13 = 142,8 GPa, C33 = 149 GPa, C44 =
Css = 36 GPa et C¢¢ = 40 GPa. Les fi-
gures 12 et 13 représentent respectivement
les évolutions de Ey, My et du rapport
My [M 100y en fonction de 'orientation. On
peut observer une tres grande anisotropie
puisqu’il existe sensiblement un facteur 10
entre Eqny = 11,2 GPa et E111y = 103 GPa.
Comme montré précédemment 'essai d'in-
dentation moyenne trés fortement cette
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Fig. 13. Variation du rapport M /M0y en
fonction de l'orientation du cristal. On note la
forte anisotropie du cristal.

Fig. 13. Variation of the Mgyuy/Maooy ratio as a
function of the orientation of the crystal. The great
anisotropy of this material can be observed.

variation puisque M1y = 42 GPaet M(11y =
76 GPa (indenteur conique), soit un rapport
de 1,8. La confrontation du modele analy-
tique proposé avec les résultats du modeéle
numérique reste a faire. La valeur mesurée
expérimentalement est en total désaccord
avec celle obtenue numériquement puisqu’il
existe sensiblement un rapport de 2,2 entre
ces déterminations.

En fait, le comportement mécanique for-
tement non linéaire en traction (ou compres-
sion) de ces alliages a mémoire de forme a été
attribué a une réorientation plus ou moins
réversible des plaquettes de martensite sous
I'action de la contrainte de traction (ou de
compression). Il en est de méme pour l'in-
dentation, les plaquettes se réorientent dans
le champ de contrainte généré par l'inden-
teur. Ainsi, sous chargement on mesure le
module d’indentation de la martensite ré-
orientée par la contrainte et non le module
de la martensite initiale. La détermination
de ce module doit donc s’effectuer sous tres
faible charge et afin de suivre en continu
I'évolution du module on réalise le trajet
de chargement représenté sur la figure 14.
Les décharges sont de 90 % des charges
pics. De maniére a comparer la réponse de
cet alliage a celle d’un matériau inerte pour
un trajet de chargement similaire on réa-
lise des essais sur de la silice fondue. Les
résultats sont donnés sur la figure 15 ou
'on représente pour ces deux matériaux les
évolutions continues du module d’indenta-

1,1
) - ;
0.7 | W ]
Zo6 | Wi |}
Eos | ! |
CL0’4 A _3 |} $ %
03 f\ i i} ]
0,2 y, I H t{ ;‘
11/ V- :
0 25 50 75 100 125 150 175 200 225 250
Temps (s)

Fig. 14. Trajet périodique de charge — décharge
en force appliquée par I'indenteur.

Fig. 14. Periodic loading — unloading path applied by
the indenter.
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Fig. 15. Valeur du module d’indentation dé-
terminé par la mesure dynamique durant les
phases de chargement déchargement. Cas de la
silice et de Ni, MnGa.

Fig. 15. Value of the indentation modulus determined
by the CSM method during the loading — unloading
paths. Cases of the fused Silica and of the Ni,MnGa
alloy.

tion (Eing = M(1 — v?) avec v = 0,25) pour
I'ensemble du trajet de chargement. Le mo-
dule mesuré sur la silice ne subit pratique-
ment aucune variation lors des phases de
décharge a 90 %. A l'inverse sur Ni; MnGa
on observe une variation instantanée des le
début du déchargement, ce qui pourraits’ex-
pliquer par le phénomene de réorientation
réversible des plaquettes de martensite. A
90 % de déchargement l'indenteur semble
toujours étre en contact avec 1’échantillon.
Bien qu’incertaine la valeur déterminée a
charge presque nulle (P < 0,1 mN) est de
50 £ 5 GPa d’'ott M = 54 GPa, ce qui cor-
respond assez bien a la valeur calculée de
M(wo) =51 GPa.
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Fig. 16. Evolution du module d’indentation
d’une céramique ferroélectrique massive PIC
255, d’un film mince de PZT et delasilice fondue
durant une séquence de chargement décharge-
ment du type de celle présentée sur la figure 14.

Fig. 16. Evolution of the indentation modulus of a
ferroelectric bulk ceramic PIC255, of a thin film of PZT,
and of the fused silica during the loading-unloading
path as those presented in figure 14.

Nous allons montrer dans le paragraphe
suivant que cette interprétation semble pou-
voir se transposer au cas des matériaux fer-
roélectriques.

3.2 Cas d'une céramique
ferroélectrique du type PZT

Si l'on réalise le méme type de séquence
de chargement que celui reporté sur la fi-
gure 14 sur une céramique ferroélectrique
massive (PIC 255) ou sur un film mince de
PZT qui sont des matériaux actifs et dont
I'état de polarisation dépend trés fortement
des contraintes appliquées, du moins au-
dela des contraintes coercitives, on montre
figure 16 que les réponses sont qualitative-
ment identiques a celles obtenues sur 1'al-
liage martensitique Ni, MnGa. Des le début
du déchargement le module d’indentation
chute rapidement contrairement a ce qui est
observé sur SiO, (Figs. 15 et 16). En fait ce
comportement peut étre imputé au mouve-
ment plus ou moins réversible des parois
des domaines ferroélectriques sous 1’action
des contraintes appliquées. Notons que 1'on
peut méme dépolariser completement le ma-
tériau avec des niveaux de contrainte éle-
vés. Ainsi, le module biaxé (E/1 — 1v? avec
v = 0,3) sous charge est de l'ordre de 120
a 130 GPa, soit deux fois supérieur a la va-
leur constructeur souvent évaluée par me-
sure dynamique, alors que le module sous
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Fig. 17. Comportement en compression d'une
céramique massive polarisée ou non polarisée.
Définition des modules ala charge, ala décharge
et tangent.

Fig. 17. Compressive behaviour of a poled or unpoled
bulk ceramic. Definition of the loading modulus, of the
unloading modulus and of the tangent modulus.
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Fig. 18. Evolution des différents modules au
cours des essais de compression et de traction.
Comparaison avec les modules d’indentation
durant le chargement ou le déchargement.

Fig. 18. Evolution of the different modulus calculated
along the compressive and the tensile tests. Compar-
ison with the indentation modulus measured during
the loading or the unloading paths.

tres faibles charges n’est que de 50 & 60 GPa,
valeur couramment admise pour ce type de
céramique.

Afin d’éclaircir plus précisément le
lien entre module d’indentation et module
d"Young dans ce type de matériau actif, on
reprend les essais mécaniques de traction et
de compression réalisés par Guillon [13] sur
cette méme céramique polarisée ou non. La
séquence est du type chargement cyclique
progressif répété (50 MPa par incrément), si-
milaire a celle réalisée en nanoindentation et
présentée sur la figure 14. La figure 17 re-
présente la réponse en compression alternée
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de cette céramique. Son comportement for-
tement non linéaire est clairement mis en
évidence et l'on peut en déduire, voir dé-
finir, trois types de modules : le module
sous chargement croissant pour les faibles
niveaux de contrainte (définition classique
du module d"Young et mentionné par Ej oaq
sur Fig. 17), le module tangent (définition
classique de ce module, Etangent) et le mo-
dule a la décharge au maxima de chacun
des cycles (noté Eynjoad). Les valeurs de ces
trois modules a chaque cycle en contrainte,
soit tous les 50 MPa, sont reportées sur la fi-
gure 18 ainsi que les valeurs déterminées en
nanoindentation d’apres la figure 16. Ainsi,
on montre que les deux modules d’inden-
tation déterminés sous charge ou a charge
presque nulle correspondent respectivement
sensiblement au module a la décharge au
maximum des chargements (Eynioad) €t au
module a la charge au minimum des char-
gements. Le vrai module d’indentation est
donc celui mesuré a charge presque nulle
c’est-a-dire a 90 % de déchargement lors du
cyclage en force. Le module d’indentation
sous charge correspond au module lorsque
les domaines ferroélectriques sont totale-
ment réorientés par le champ de contrainte
et ne correspond donc pas au vrai module
d"Young tel que 1'on peut le déterminer de
maniéres classiques.

A l'aide des deux exemples présentés
précédemment, alliage & mémoire de forme
et céramique ferroélectrique, nous avons
tenté de montrer que le module mesuré
de maniere classique en nanoindentation ne
correspond pas au module biaxé du maté-
riau mais au module lorsque le matériau
s’est totalement réorganisé sous l’action des
contraintes générées par I'indenteur. A 1'op-
posé, il semblerait que le module mesuré par
la technique CSM lors de décharge presque
totale, avant la perte de contact de I'inden-
teur, corresponde effectivement au module
biaxé du matériau vierge non contraint.

4 Conclusions

Dans cet article nous avons tenté d’éclair-
cir la compréhension et 1’analyse des va-
leurs du module d’indentation My déter-
miné par la méthode de rigidité en continue
(CSM) dans le cas de matériaux fortement

anisotropes et/ou actifs tels que les ferroélec-
triques ou les alliages a mémoire de forme.
Plusieurs exemples de matériaux ont étayés
notre propos; Ni, W, Zn, PZT et Ni, MnGa
otl le module d’indentation différe assez for-
tement du module biaxé (E/1 — v?) classi-
quement déterminé. On propose une formu-
lation analytique simple assez conforme aux
résultats de simulation 3D par éléments finis
de l'indentation Berkovich dans le cas des
symétries cubiques et hexagonales. On pro-
pose également une interprétation des va-
leurs des modules d’indentation sous charge
ou a charge presque nulle dans le cas de
deux types de matériaux actifs. Celles ci sont
a corréler aux phénomenes de réorientation
des domaines ferroélectriques ou des pla-
quettes de martensite dans les deux cas pré-
sentés. D’une maniére générale on montre
que le module d’indentation est loin d’étre
une grandeur standard sitot que les maté-
riaux présentent une forte anisotropie ou
qu’ils sont potentiellement actifs, ce qui est
particulierement vrai pour les films minces
obtenus par différentes techniques de dépo-
sition.
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