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INTRODUCTION GÉNÉRALE 
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CHAPITRE I 

Le nitrure de silicium dense. 

Importance de la phase aux joints 
de grains. 
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Fi~:ure le: Empilement CD 
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Plus e est petit, plus le liquide 
mouille la surface 

Fi2ure 2: Mouillabilité d'une surface par un liquide 



Morphologie 
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Figure 3; Processus du frittage en phase liquide 



Verre Nitrure 

Figure 4a: Morphologie d'un nœud triple 

Figure 4b: Morphologie idéale 



Influence de la quantité de yerre et de l'angle dièdre 

w-5 
FiJ:ure Sa 

,-_ 

9 ._, 
1:1:) 

= A ·- A = J,., [] Cl et) w-6-= A 0 0 A 1:1:) b. Cl cu A "CC 4~ A [J 0 Cl b. 
cu (~ Cl 

[J 
0 0 Cl A 

J,., 
C) 0 0 0 Cl A = b. 

,Q. 0 Cl b. 
A J,., 0 

[J 
Cl A = 0 Cl b. b. 

Q 10-7 0 Cl [J ~ 
(.J 0 0 [J [~ 
cu 0 0 C) 

"CC 

= 0 Vg=2,5% 
Q [J Vg=5% ;;.... 
= b. Vg= 10% c::: d - 1 mi~rQmftr~ 

10-8 1 

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 

Angle dièdre (0) 

Influence de la taille de grains et de l'angle dièdre 

10-5 
Q A FiJ:ure Sb 

,-_ 

9 A ._, 
b. b. 

b. 
1:1:) ·~ A b. = ·- Cl Cl b. = A J,., 

b. b. et) 10-6-= [J 0 0 [J A 
1:1:) [J A A cu 

[~ 0 [J b. n "CC 0 0 
cu 0 0 0 
J,., 

C) 0 0 0 Cl 
= 0 

,Q. 0 [J 
Cl J,., 0 [] Cl = 0 [J [] 

Q 10-7 0 
(.J 0 0 

0 0 () cu 
"CC 

= 0 d = 0,5 micron 
Q [J d = 1 micron ;;.... 

= b. d = 5 micron c::: Y~:= Hl ~ w-8 1 1 1 

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 

Angle dièdre (0) 



Fi~ure 6a; Configuration du nœud triple pour e = 0 

Phase a 

__________ v_e_rr_e _________ t h 

Phase j3 

Fi~ure 6b; Equilibre d'un verre entre deux phases cristallines 



Epaisseur du film interfacial 
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o < e ~ 30° 

Fieure 6d: Nœud triple pour 8 7é0 

30 < e < 90° 

Fieu re 6e: Nœud triple pour 8 7é 0 
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Influence du temps de pressaee sur la ténacité {227 
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Fh:ure 8; Relation rapport d'aspect contrainte à la rupture [22] 
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Fi~:ure 9; Relation taille de grains contrainte à la rupture [22] 
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CHAPITRE II 

Dispositif expérimental: 

1) Caractérisations mécaniques 

2) Recuits des échantillons 

3) Investigations microstructurales. 



- --
Dll croûte de frittage 

~cœur 

lmJ échantillon 

Fi2ure 1: Echantillons de fluage 
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Fi2ure 2a: Dispositif d'application de la charge 
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Fi2ure 2b: Montage au voisinage de l'échantillon 



24mm 

... .. 
+ 2mm 

... .. 
4mm 

Fi~ure 3; Eprouvettes de flexion 3 points 
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CHAPITRE III 

Dévitrification de la phase 
intergranulaire du nitrure de 

silicium. 

--' 
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Fi~ure 1: Echantillons pour les essais de recuit 
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Figure 2a: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon A de la 
nuance NSC9 brute de frittage. Microstructure typique en champ clair 



Figure 2b: Micrographie en MET. Echantillon A de la nuance NSC9 
brute de frittage. Microstructure typique en champ sombre 

10 nm 

Figure 3: Micrographie en METHR. Echantillon A de la nuance NSC9 
brute de frittage. Film vitreux interfacial et marches atomiques aux joints 



Figure 4: Micrographie en METHR. Echantillon A de la nuance NSC9 
brute de frittage. Film vitreux interfacial 

Figure 5: Micrographie en METHR. Echantillon A de la nuance NSC9 
brute de frittage. Absence de film vitreux interfacial 



0,25 p.m 

Figure 6a: Micrographie en MET. Echantillon A de la nuance NSC9 
brute de frittage. Petit grain de nitrure dans poche vitreuse 

Figure 6b: Micrographie en MET. Echantillon A de la nuance NSC9 
brute de frittage. Petit grain de nitrure dans poche vitreuse 
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Figure 7: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon A de la 
nuance NSC9 brute de frittàge. Phase cristalline aux joints 
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Figure 8: Diagramme de DRX. Nuance NSC9 brute de frittage 
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Figure 10: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon B de la 
niwnce NSC9 brute de frittage. Microstructure typique 



Figurell: Micrographie en MET. Echantillon B de la nuance NSC9 brute 
de frittage. Grain de SiC 
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Figure 12: Micrographie en MET et analyse EDS. Nuance NSC9-S brute 
de frittage. Microstructure typique 
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Figure 13: Diagramme de DRX. Nuance SiA/ON brute de frittage 
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Figure 14: Micrographie en MET et analyse EDS. Nuance SiA!ON brute 
de frittage. Phases f3-Si3N4 et a-YSiA!ON 
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Figure 15: Micrographie en MET et analyse EDS. Nuance SiAlON brute 
de frittage. Phase cristalline aux joints 



Figure 16: Micrographie en MET. Nuance SiAION brute de frittage. 
Phase cristalline aux joints 

Figure 17: Micrographie en MET. Nuance SiAlON brute de frittage. 
Phase amorphe résiduelle 



Figure 18: Micrographie en MEB en électrons rétrodiffusés. Nuance 
SiALON brute de frittage. Allure typique 
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Figure 20: Diagramme de DRX en surface. Echantillon A de la nuance 
NSC9 recuit 72 heures à 1340 oc 
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Figure 21: Micrographie en MEB et analyse EDS. Echantillon A de la 
nuance NSC9 recuit 72 heures à 1340°C. Cristallisation d'Y2Si20 7 



Figure 22: Micrographie en MEE. Echantillon A de la nuance NSC9 
recuit 72 heures à 1340 °C. Bulle en surface 
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Figure 23a: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon A de la 
nuance NSC9 recuit 72 heures à 1340°C. Phase YAG (champ clair) 



Fi!!ure 23b: Micrographie en MET. Echantillon A de la nuance NSC9 
recuit 72 heures à 1340°C. Phase YAG (champ sombre) 
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Figure 24: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon A de la 
nuance NSC9 recuit 72 heures à J340°C. Phase disilicate d'yttrium 



_.,_'+: UNIVERSITE LILLE I :1<* TRACOR FRANCE FRI 14-.JAN-94 16:59 

Cursor: 0.0001<<?'1 : 0 ROI (0) 0.01..-"0! 0.000 

'.'FS = 2048 5 120 

Figure 25: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon A de la 
nuance NSC9 recuit 72 heures à 1340 °C. Phase vitreuse résiduelle ayant 

la composition de la silice 



10 nm 

Figure 26: Micrographie en A1ETHR. Echantillon A de la nuance NSC9 
recuit 72 heures à 1340 °C. Film vitreux résiduel à un inteiface nitrure -

hase recristallisée 
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Figure 27: Diagramme de DRX en surface. Echantillon A de la nuance 
NSC9 recuit 24 heures à 1340 °C 



Figure 28a: Micrographie en !vfET. Echantillon A de la nuance NSC9 
recuit 24 heures à 1340 °C. Plage recristallisée (champ clair) 

Figure 28b: Micrographie en MET. Echantillon A de la nuance NSC9 
recuit 24 heures à 1340 °C. Plage recristallisée (champ noir) 



Figure 29: Micrographie en MET. Echantillon A de la nuance NSC9 
recuit 24 heures à 1340 °C. Phase vitreuse résiduelle 
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Figure 30: Diagramme de DRX en swface. Echantillon A de la nuance 
· · NSC9 recuit 5 heures à 1340 oc 
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Figure 31a: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon A de la 
nuance NSC9 recuit 5 heures à 1340°C. Phase Y2Si05 (champ clair) 



Figure 31 b: Micrographie en MET. Echantillon A de la nuance NSC9 
recuit 5 heures à 1340°C. Phase Y2Si05 (champ sombre) 

Figure 32: Micrographie en MET. Echantillon A de la nuance NSC9 
recuit 5 heures à 1340°C. Fronts de cristallisation 



Figure 33: Micrographie en MET. Echantillon A de la nuance NSC9 
recuit 5 heures à 1340 °C. Petit cristal dans une poche de verre 
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Figure 34: Diagramme de DRX en surface. Echantillon A de la nuance 
NSC9 recuit 72 heures à 1280 oc 



Figure 35: Micrographie en MET. Echantillon A de la nuance NSC9 
recuit 72 heures à 1280 °C. Plage recristallisée 
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Figure 36: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon A de la 
nuance NSC9 recuit 72 heures à 1280°C. Phase vitreuse résiduelle ayant 

la composition de la silice 
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Figure 37: Diagramme de DRX en surface. Echantillon A de la nuance 
NSC9 recuit 24 heures à 1280 oc 
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Figure 38: Micrographie en MEB et analyse EDS. Echantillon A de la 
nuance NSC9 recuit 24 heures à 1280°C. Cristallisation d'Y2Si20 7 



Figure 39a: Jtficrogaplzie en lv! ET. Echantillon A de la nuance NSC9 
recuit 24 heures à 1280 °C. Phase recristallisée (champ clair) 

Figure 39b: Micrographie en MET. Echantillon A de la nuance NSC9 
recuit 24 heures à 1280°C. Phase recristallisée (champ noir) 
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Figure 40: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon A de la 
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Figure 41: Micrographie en Jvf ET. Echantillon A de la nuance NSC9 
recuit 5 heures à 1280 °C. Petit cristal dans une poche de verre 
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Figure 42: Diagrarnme de DRX en swface. Echantillon A de la nuance 
NSC9 recuit 72 heures à 1150 oc 
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Figure 43a: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon A de la 
nuance NSC9 recuit 72 heures à 1150 oc. Phase mouchetée (champ clair) 



Figure 43b: Micrographie en MET. Echantillon A de la nuance NSC9 
recuit 72 heures à 1150 oc. Phase mouchetée (champ noir) 

Figure 44: Micrographie en MET. Echantillon A de la nuance NSC9 
recuit 72 heures à 1150 °C. Phase mouchetée,fronts de cristallisation 
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Figure 45: Diagramme de DRX en surface. Echantillon B de la nuance 
NSC9 recuit 72 heures à 1340 °C. 
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Figure 46: Micrographie en MEB et analyse EDS. Echantillon B de la 
nuance NSC9 recuit 72 heures à 1340 °C. Cristallisation de kyanite et de 

cristo ba/lite 
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Figure 47: Micrographie en MET. Echantillon B de la nuance NSC9 
recuit 72 heures à 1340°C. Précipitation de nodules 

Figure 48: Micrographie en MET. Echantillon B de la nuance NSC9 
· recuit 72 heures à 1340°C. Précipitation de nodules 
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Figure 49: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon B de la 
nuance NSC9 recuit 72 heures à 1340 oc. Précipitation de nodules 
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Figure 51: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon B de la 
nuance NSC9 recuit 72 heures à 1150 °C. Plage cristalline 



;:.::-RA'/: 
Li '•.1.::: 
F.~.::a l: 

i 

!~::;~ 5 
1 f::: 

0 - 20 k .;:1_) 
200::: Pn:s.::t: 
227s 

l 
n 
~l 

20 0 s R >::ma i n i n SI: 
O.::ad 

•·. : ~ 
jiv'"';Mi~~-~. 

1 • 7lfl) ~:: ;::1.) 
o::h 97= 

3. (1 >. 
213 (:ts' 

Figure 52: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon B de la 
nuance NSC9 recuit 72 heures à 1150 °C. Plage cristalline 

r.J 



X-RAY: 0 - 20 keU 
Li ..... e: 200::: F're:::et: 200::: F.:ema. in i n9: 0::: 
,Rea.l: 21'3::: · '3~·~ Oea.d 

:< . 5 
p::=511 

·; 

1.7l.f0 t::e'..J 
(:h •37::::: 

Figure 53: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon B de la 
nuance NSC9 recuit 72 heures à 1150 °C. Plage cristalline 



Figure 54: Micrographie en MET. Echantillon B de la nuance NSC9 
recuit 72 heures à 1150°C. Phase vitreuse résiduelle 

Figure 55: Micrographie en MET. Echantillon B de la nuance NSC9 
recuit 72 heures à 1150 °C. Verre résiduel et fronts de cristallisation 
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Figure 57: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon de type A 
testé en frottement intérieur jusqu'à 1230 °C. Phase mouchetée 
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Figure 59: Micrographie en MEB et analyse EDS. Echantillon De la 
nuance NSC9-S recuit 72 heures à 1340°C. Cristallisation d'Y2Si20 7 



Figure 60a: Micrographie en MET. Echantillon de la nuance NSC9-S 
recuit 72 heures à 1340°C. Phase cristallisée (champ clair) 

Figure 60b: Micrographie en MET. Echantillon de la nuance NSC9-S 
recuit 72 heures à 1340 °C. Plage cristallisée (champ sombre) 



FiQ:ure 61: Micrographie en MET. Echantillon de la nuance NSC9-S 
recuit 72 heures à 1340 °C. Phase vitreuse résiduelle 
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Figure 62: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon de la 
nuance NSC9-S recuit 72 heures à 1340°C. Disi/icate d'yttrium, front de 

cristallisation 
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Figure 65: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon de la 
nuance NSC9-S testé en frottement intérieur jusqu'à 1230 °C, puis retesté 

jusqu'à 1330 °C. Revitrification partielle de la phase aux joints 
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Figure 66: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon de la 
nuance NSC9-S testé en frottement intérieur jusqu'à 1230°C, puis retesté 
jusqu'à 1330 °C. Disilicate d'yttrium avec macles ou lamelles de verre ? 
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Figure 72: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon A de la 
nuance NSC9 recuit 72 heures à 1150 oc puis 24 heures à 1340 °C. YAG 
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Figure 73: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon A de la 
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Figure 74: Micrographie en MET et analyse EDS. Echantillon A de la 
nuance NSC9 recuit sous air jusqu'à 1230 °C, avec les mêmes paramètres 

que lors d'un recuit dans le dispositif de frottement intérieur. Phase 
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CHAPITRE IV 

Résistance au fluage. Influence 
d'une recristallisa ti on de · la phase 

aux joints de grains. 
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Figure 1: Fluage diffusionnel, hypothèse de Nabarro. Monocristal soumis 
à une contrainte de cisaillement pur 

Figure 2: Fluage diffusionnel, modèle de Nabarro-Herring. Grain 
polyédrique d'un ensemble polycristallin soumis au même champ de 

contrainte que sur la figure 1 



(a) (b) (c) 

Figure 3: Nécessité du glissement aux joints pour maintenir la cohésion 
des grains. 

a) Etat initial des quatre grains hexagonaux. La ligne de repère XYZ est 
parallèle à s. 

b) Elongation des grains par fluage-diffusion sans glissement. La ligne de 
repère XYZ est inchangée. 

c) Nécessité d'un glissement aux joints pour maintenir la cohésion des 
grains. La ligne se divise en deux segments XY' et YZ décalés au niveau 

du joint. 
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Figure 4: Modèle d'intercalation de grains. La déformation finale du 
groupe de grains est de 55 %, mais la forme des grains reste inchangée 
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Figure 8: Modèles de déformation faisant intervenir la cavitation. 
Description schématique de la création de microfissures 
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Figure 9: Modèles de déformation faisant intervenir la cavitation. 
Cavitation pour différentes distribution de la phase aux joints. 
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contenant une phase vitreuse résiduelle aux joints de grains 
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Nuance NSC9. Influence d'un recuit de 72 heures à 1340°C 
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Nuance NSC9. Influence d'un recuit de 72 heures à 1340°C 
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Comparaison des nuances NSC9 et SiAlON. Courbes de fluage 
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Nuance NSC9. Influence d'un traitement thermique 
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Nuance NSC9-S. Influence d'un recuit de 72 heures à 1340 oç 
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Figure 32: Micrographie en MET. Nuance NSC9 brute de frittage 
déformée à 1320 oc sous 300 M Pa. Phase recristallisée (YAG) 

Figure 33: Micrographie en MET. Nuance NSC9 brute de frittage 
déformée à 1320°C sous 300 MPa. Forte cavitation 



Figure 34: Micrographie en MET. Nuance NSC9 brute de frittage 
déformée à 1280°C sous 300 MPa. Phase recristallisée (YAG) 

Figure 35: Micrographie en MET. Nuance NSC9 brute de frittage 
déformée à 1280°C sous 300 MPa. Phase recristallisée (Y2Si20 7) 

/ 



Figure 36: Micrographie en MET. Nuance NSC9 brute de frittage 
déformée à 1280°C sous 300 MPa. Cavités deforme plutôt équiaxe 

1 IJm 

Figure 37: Micrographie en MET. Nuance NSC9 brute de frittage 
déformée à 1280°C sous 300 MPa. Contrastes en ailes de papillon 



Figure 38: Micrographie en MET. Nuance NSC9 recuite 72 heures à 
1340°C sous air et déformée à 1320°C sous 300 MPa. Phase recristallisée 

(YAG) 

Figure 39: Micrographie en MET. Nuance NSC9 recuite 72 heures à 
1340°C sous air et déformée à 1320°C sous 300 MPa. Cavités équiaxes 



Figure 40: Micrographie en MET. Nuance NSC9 recuite 72 heures à 
1340°C sous air et déformée à 1280°C sous 300 MPa. Phase recristallisée 

(YAG) et absence de cavités 

Figure 41: Micrographie en MET. Nuance NSC9 recuite 72 heures à 
1340°C sous air et déformée à 1280°C sous 300 MPa. Phase recristallisée 

(Y2Si20 7) et absence de cavités 
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Figure 42: Micrographie en MET. Nuance NSC9 recuite 72 heures à 
1340°C sous air et déformée à 1280°C sous 300 MPa. Petit nodule 

Figure 43: Micrographie en MET. Nuance NSC9 recuite 72 heures à 
1340°C sous air et déformée à 1280°C sous 300 MPa. Contrastes en ailes 

de papillon 



Figure 44: Micrographie en MET. Nuance NSC9-S brute de frittage 
déformée à 1280°C sous 300 MPa. Phase vitreuse résiduelle 

Figure 45: Micrographie en MET. Nuance NSC9-S brute de frittage 
déformée à 1280°C sous 300 MPa. Phase recristallisée (Y2Si20 7) avec 

macles? 



Figure 46: Micrographie en MET. Nuance NSC9-S brute de frittage 
déformée à 1280°C sous 300 MPa. Phase recristallisée (Y2Si20 7) avec 

macles ou fines aiguilles de verre ? 

Figure 47: Micrographie en MET. Nuance NSC9-S brute de frittage 
déformée à 1280°C sous 300 MPa. Contrastes en ailes de papillon 



Figure 48: Micrographie en MET. Nuance NSC9-S brute de frittage 
déformée à 1280°C sous 300 MPa. Contrastes en ailes de papillon 

Figure 49: Micrographie en MET. Nuance NSC9-S brute de frittage 
déformée à 1280°C sous 300 MPa. Forte cavitation 



Figure 50: Micrographie en MET. Nuance NSC9-S brute de frittage 
déformée à 1280 oc sous 300 MPa. Forte cavitation 

Figure 51: Micrographie en MET. Nuance NSC9-S brute de frittage 
· déformée à 1280 oc sous 300 MPa. Fibrille 



Figure 52: Micrographie en MET. Nuance NSC9-S recuite 72 heures à 
1340°C sous air et déformée à 1280°C sous 300 MPa. Forte cavitation 

Figure 53: Micrographie en MET. Nuance NSC9-S recuite 72 heures à 
1340°C sous air et déformée à 1280°C sous 300 MPa. Phase recristallisée 
(Y2Si20 7) avec macles ou fines aiguilles de verre ? Contrastes en forme 

d'ailes de papillon 



Figure 54: Micrographie en MET. Nuance SiAlON brute de frittage 
déformée à 1280 oc sous 300 MPa. Absence de cavitation et de dislocation 

Figure 55: Micrographie en MET. Nuance SiAlON brute de frittage 
déformée à 1280 oc sous 300 MPa. Absence de cavitation et de dislocation 



Figure 56: Micrographie en MET. Nuance SiAlON brute de frittage 
déformée à 1280°C sous 300 MPa. Croissance de la phase a-YSiAlON? 

Figure 57: Micrographie en MET. Nuance SiAlON brute de frittage ayant 
subi les sauts de contraintes. Absence de cavitation et de dislocation 



Figure 58: Micrographie en MET. Nuance SiAlON brute de frittage ayant 
subi les sauts de contraintes. Absence de cavitation et de dislocation 

Fused Silica 

0 o-2 

Y-Si-Al-0-N Glass 

• Sî4 

0 o-z 
.A.. At•3 

0 N-3 

ey·3 

Figure 59: Représentation schématique plane de la silice amorphe et de la 
phase vitreuse intergranulaire 



/Si== 
==:si-N 

"-si==: 

Fi~ure 60: Atzote coordonné à trois atomes de silicium 
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Fi~ure 61: Diagramme logarithmique ( e, Œ). Surestimation de la valeur 
de l'énergie d'activation ? 
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Figure la: Phase vitreuse intergranulaire ségrégée sous forme de poches 
aux nœuds triples. L'angle dièdre (:)est inférieur à 30 o 

FOUR GRAIN 
JUNCTION 

THREE GRAIN 
JUNCTION 

Figure 1 b: Poches de verre résultant de la jonction de trois et quatres 
grains. Les poches qui résultent de la jonction de quatre grains sont 
approximées par des sphères de rayon R, celles qui résultent de la 

jonction de trois grains par un canal cylindrique de rayon R 
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Figure 2: Cristallisation de la phase f3 dans une poche de verre entourée 
par une matrice de phase a. La nucléation peut être homogène ou 

hétérogène 
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Figure 3: Variation de l'énergie libre lors de la cristallisation. Influence 
de la taille des poches de verre sur la position du minimum. Influence de 

la géométrie des poches (pipe = canal, sphere = sphère) 
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Figure 4: Variation de l'énergie libre lors de la cristallisation. Influence 
de l'énergie de déformation sur la position du minimum. Influence de la 

géométrie des poches (pipe= canal, sphere =sphère) 
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Figure 5: Variation du taux de phase recristallisée en fonction de 
l'énergie de déformation. Influence de la taille des poches, de la 

géométrie et du rapport KrJKg 
(two dimension= canal, three dimension= sphère) 


