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Introduction générale

Contexte de l'étude

L'étude du comportement tribologique des matériaux nécessite la connaissance des propriétés

mécaniques des surfaces en contact. En raison de sa facilité de mise en ÷uvre et de son caractère

non destructif, l'essai de nano-indentation est donc parfaitement adapté. Il permet la mesure des

propriétés élastiques, plastiques et viscoplastiques de matériaux en surface, de l'échelle du micron à

celle du nanomètre. Les propriétés principalement mesurées sont la dureté et le module d'élasticité

du matériau.

De nombreux systèmes frottants fonctionnent à des températures di�érentes de la température

ambiante, il est donc nécessaire de comprendre le comportement des matériaux et des surfaces à

ces températures. Par conséquent, l'essai de nano-indentation, qui est l'outil le plus adapté pour

une caractérisation mécanique en surface, doit être adapté pour ce fonctionnement. Au sein de

notre laboratoire, nous avons commencé par développer un appareil pouvant fonctionner pour

des températures comprises entre -20 et 100°C. Cette gamme de température est pertinente pour

caractériser certains matériaux dont le comportement mécanique dépend de la température dans

cette gamme de valeurs, par exemple des polymères ou encore les tribo�lms de dithiophosphate de

zinc comme illustré sur la �gure 1. A présent nous voulons étendre nos travaux de recherche à des

températures plus élevées. C'est dans cet objectif que nous avons acquis au laboratoire un nouveau

nano-indenteur pouvant fonctionner à plus haute température, de l'ambiante jusqu'à 400°C.

Toutefois, e�ectuer des tests de nano-indentation à haute température apporte de nouvelles

di�cultés. L'objectif de cette thèse est de faire un bilan de ces problèmes rencontrés lors des essais

sur l'appareil acquis au laboratoire et de développer des procédures expérimentales et des méthodes

de mesures a�n d'en tenir compte et d'améliorer la précision des résultats obtenus.
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Figure 1 � Images AFM d'indents réalisés à deux températures di�érentes sur un tribo�lm de
ZDDP : image du signal d'erreur et pro�l topographique a) à 24 °C (4 µm x 4 µm) ; b) à 80 °C (3
µm x 3 µm), d'après [27].

Ce travail est présenté en six chapitres :

L'objectif du premier chapitre est de présenter l'essai de nano-indentation instrumentée, et de

montrer comment sont mesurées les propriétés mécaniques. Pour cela, nous e�ectuons un bref rap-

pel historique sur la notion de dureté, et présentons les premiers appareils permettant de mesurer

la dureté d'un matériau. Ensuite, nous expliquons le principe de fonctionnement d'une machine de

nano-indentation et les mesures réalisées. Nous expliquons en�n les di�érentes techniques d'ana-

lyse des résultats conduisant à la détermination des propriétés mécaniques et leurs limites. Ces

techniques de mesure nous serviront pour calculer les propriétés mécaniques dans le chapitre 2.

Le chapitre 2 est consacré aux essais de nano-indentation réalisés à haute température. Nous

commençons par présenter quelques travaux publiés, en soulignant notamment les problèmes liés

aux essais à haute température et certaines solutions apportées. Une simulation numérique par

éléments �nis du processus de chau�age de la pointe est présentée, a�n de connaître la distribution

des températures dans la zone de contact. Nous terminons par les essais expérimentaux réalisés au

laboratoire. Ces expériences ont permis de mettre en évidence les di�cultés liées aux essais à haute

température, notamment la dérive thermique qui empêche une mesure précise du déplacement de

l'indenteur.
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Le chapitre 3 présente une nouvelle technique de mesure dynamique par nano-indentation per-

mettant la mesure des propriétés mécaniques sans utilisation directe de la mesure du déplacement.

Elle repose sur la mesure de l'amplitude de la seconde harmonique en déplacement, Cette méthode

est donc adaptée aux essais à haute température. De plus, avec cette nouvelle technique, il est

possible de calculer la pénétration à postériori. Nous y présentons dans ce chapitre les équations

théoriques.

Le chapitre 4 présente les essais e�ectués avec la mesure de l'amplitude de la seconde harmo-

nique en déplacement. La technique est appliquée à la caractérisation des propriétés mécaniques de

trois matériaux massifs : la silice, le PMMA et la calcite. Nous présentons les propriétés mesurées

avec la technique de la seconde harmonique et ses limites.

Dans le chapitre 5, cette technique de mesure est étendue à la caractérisation des couches minces

et appliquée à l'étude de couches polymères déposées sur un substrat. Dans la première partie

du chapitre, nous détaillons les équations théoriques nous permettant de calculer les propriétés

mécaniques, puis nous présentons les résultats expérimentaux avec l'analyse des résultats dans la

seconde partie.

En�n, dans le chapitre 6 est présentée une seconde technique de mesure applicable aux maté-

riaux homogènes. Celle-ci, basée sur la mesure de la variation de la hauteur de contact en fonction

de la pénétration de l'indenteur, permet une mesure plus précise des propriétés mécaniques que la

méthode classique, notamment sur les matériaux rugueux. En�n, nous appliquons cette technique

à haute température dans la deuxième partie de ce chapitre sur deux échantillons : la silice et le

PMMA.
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Chapitre 1

Nano-indentation : historique et méthodes

de mesure et d'analyse

1.1 Introduction

La technique de nano-indentation existe depuis une quarantaine d'années. Elle est donc récente

si l'on compare aux premières mesures de dureté qui datent d'avant J-C [1]. L'objectif de ce cha-

pitre est de rappeler brièvement les notions de dureté, puis de présenter l'évolution de la technique

de mesure de dureté jusqu'à la nano-indentation instrumentée actuelle. Dans la première partie

de ce chapitre est rappelé brièvement l'historique du mot dureté avec la description des premiers

tests réalisés. Ensuite, le dispositif de nano-indentation instrumentée est présenté, montrant les

caractéristiques globales d'un nano-indenteur et les propriétés mécaniques mesurées avec ce dis-

positif. Dans la quatrième partie, les deux principales propriétés mesurées par nano-indentation

sont explicitées. Ensuite, nous présentons comment obtenir la raideur et l'aire de contact projetée,

nécessaires au calcul des propriétés mécaniques. En�n, le dernier paragraphe est consacré à la prise

en compte des erreurs systématiques a�n de réaliser des mesures correctes en nano-indentation.

1.2 Historique de la mesure de la dureté et premiers essais

d'indentation

Les premiers tests de dureté publiés ont été réalisés plus de 200 ans avant J-C [1]. Ils étaient

alors appliqués à des minéraux. Ce n'est qu'à partir du 18ième siècle qu'on chercha à mesurer la

dureté de métaux, la mesure étant e�ectuée par rayage avec di�érents matériaux répertoriés dans

[2], et observation à l'÷il de la taille de la rayure. Au 19ièmesiècle, Mohs établit une classi�cation des

minéraux suivant leur dureté, celle-ci étant obtenue par rayage [3]. Cette classi�cation est encore

utilisée aujourd'hui dans le domaine scienti�que en raison de sa simplicité. Elle est présentée dans

le tableau 1.1.
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Echelle de Mohs
Dureté Minéral Test

1 Talc Friable sous l'ongle
2 Gypse Rayé par l'ongle
3 Calcite Rayé par une pièce de monnaie
4 Fluorite Facilement rayable avec un couteau
5 Apatite Rayé avec un couteau
6 Orthose Rayable à la lime
7 Quartz Raye une vitre
8 Topaze Rayable par le carbure de tungstène
9 Corindon Rayable par le carbure de silicium
10 Diamant Rayable avec un autre diamant

Tableau 1.1 � Echelle de Mohs d'après [3].

Concernant les métaux, le premier essai de dureté reconnu est celui inventé par Brinell au

début du 20ième siècle [4]. L'essai consiste à appuyer une sphère de géométrie connue, appelée

indenteur, sur un métal de surface plane avec une force contrôlée, et à mesurer de façon optique la

surface hémisphérique de l'empreinte après essai. La dureté du matériau testé est ensuite calculée

en faisant le rapport de la force appliquée sur la surface mesurée. Cette mesure est appelée dureté

Brinell (ou dureté HB). En 1922, Rockwell établit aussi un test portant son nom en faisant varier

la charge et le diamètre de l'empreinte. Un indenteur conique (dureté HRC) ou sphérique (dureté

HRB) peuvent être utilisés. On peut noter aussi la dureté Knoop utilisant un indenteur de forme

pyramidale avec pour base un losange, et l'essai Vickers qui utilise un indenteur pyramidal à base

carrée nommé indenteur Vickers. Quelques tests de dureté sont résumés sur la �gure 1.1. Pour

identi�er les valeurs de dureté obtenues avec les di�érents essais, la norme ISO a introduit des

unités spéci�ques pour chaque essai (par exemple, Brinell : HB, Vickers : HV) [5].
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Figure 1.1 � Présentation d'essais de dureté classiques, d'après [5].

Actuellement, les di�érents essais présentés sont utilisables sur des machines expérimentales.

Elles représentent les premiers appareils d'indentation. Ces essais d'indentation nécessitent la maî-

trise de la force appliquée sur un indenteur de géométrie connue, et la mesure optique après test

de la surface de l'empreinte, cette surface étant dé�nie par le type d'essai utilisé. En calculant

le rapport de la charge appliquée sur la surface mesurée, nous obtenons la dureté du matériau.

Ces essais sont très utilisés pour une caractérisation mécanique à l'échelle du millimètre, voire du

micron.

1.3 De l'essai d'indentation à la nano-indentation instrumen-

tée

Les essais d'indentation classiques sont parfaitement adaptés à une mesure macroscopique de

la dureté. Ils nécessitent de mesurer optiquement l'empreinte rémanente laissée par l'indenteur.

Cependant, une empreinte de quelques microns de largeur est plus di�cile à mesurer de façon

optique. De plus, il devient nécessaire de mesurer la dureté non pas post test, mais directement

lors de l'essai lui-même, a�n de déterminer les propriétés du matériau sous charge [6]. En e�et, si on

indente un caoutchouc qui est supposé très mou, l'empreinte après test disparaît. Par dé�nition, la

dureté du caoutchouc serait donc in�nie, ce qui n'a pas de sens physique. C'est pour ces deux raisons

que de nouvelles machines ont été créées il y a 40 ans. Avec ces appareils, la force verticale appliquée

sur l'indenteur son déplacement sont mesurés en continu lors de l'essai. Le déplacement est ensuite

utilisé pour calculer la surface de l'empreinte sous charge (nous expliquons dans la section 1.6.3

comment calculer celle-ci). Cette technique est nommée indentation instrumentée. Les résolutions

des capteurs de force et de déplacement étant de l'ordre du micromètre, du nanomètre, voire du
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picomètre, il est donc possible de mesurer la dureté du matériau testé à ces échelles. On parlera

alors de micro-indentation instrumentée ou de nano-indentation. Dans la suite de ce manuscrit,

nous étudierons le cas de la nano-indentation. Cette technique s'est développée dans les années 70

- 80 [7, 8, 9, 10, 12].

1.4 Mesures obtenues par nano-indentation

Sur la �gure 1.2, nous présentons un exemple schématique du dispositif expérimental de nano-

indentation. Ce schéma est utilisé car il correspond à celui des dispositifs expérimentaux que nous

utilisons. Son principe est simple. L'échantillon à caractériser est �xé sur un porte-échantillons,

soit avec une colle, soit par bridage.

Figure 1.2 � Représentation schématique du dispositif expérimental de nano-indentation.

L'indenteur servant à la caractérisation mécanique est �xé sur une colonne. L'indenteur utilisé

est, dans la majorité des cas, en diamant, mais d'autres matériaux tels que le saphir peuvent être

utilisés. Il est en général pyramidal. Le plus utilisé est la pointe Berkovich 1, mais des poinçons

cylindriques à base plane ou des indenteurs sphériques sont également utilisés. Nous présentons

quelques indenteurs sur la �gure 1.3.

Figure 1.3 � Schéma de di�érents types de pointes.

1. L'indenteur Berkovich est une pointe pyramidale à base triangulaire (voir �gure 1.3). Pour plus de détails,
voir annexe A. C'est l'indenteur le plus utilisé sur les machines de nano-indentation.
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La force P nécessaire pour indenter le matériau est appliquée sur l'indenteur par l'intermédiaire

d'une bobine magnétique, permettant de connaître la valeur de la force par la mesure du courant

circulant dans la bobine. Le déplacement hm de l'indenteur est mesuré avec un capteur capacitif.

Nous obtenons ainsi les données brutes en force et en déplacement. Pour obtenir la valeur de la

pénétration h, il est nécessaire d'identi�er le point de contact (voir section 1.7.3.1), que nous appe-

lons hin. Après essai, nous pouvons tracer une courbe force-pénétration, ou courbe d'indentation,

dont un exemple est présenté sur la �gure 1.4.
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Figure 1.4 � Courbe force-pénétration obtenue par un essai de nano-indentation. La partie (AB)
correspond à la charge et la partie (BC) correspond à la courbe de décharge.

Cette courbe possède deux parties distinctes : la première partie (AB) est la courbe de charge

correspondant à la pénétration de l'indenteur. La courbe de charge peut être représentée mathé-

matiquement par l'équation suivante [10] :

P = Khn (1.1)

Avec h la pénétration et n l'exposant de la loi puissance qui décrit la courbe de charge. Celle-ci se

termine au point (B), où l'indenteur atteint sa charge maximale Pt à la pénétration ht représentant

l'enfoncement maximum de la pointe.

La deuxième partie (BC) représente la courbe de décharge. Elle correspond au retrait de l'in-

denteur. Au point (C), hr représente la profondeur résiduelle de l'indent dans l'échantillon. En

traçant la tangente à la courbe de décharge au point de charge maximum Pt, et en considérant
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l'intersection de cette tangente avec l'axe des abscisses, nous pouvons obtenir l'enfoncement plas-

tique hr′ . Cet enfoncement sera utilisé dans la section 1.6.3.2. A partir de la tangente à la courbe de

décharge, nous pouvons aussi déterminer la raideur de contact S entre l'indenteur et l'échantillon.

Ce calcul est possible car le contact entre l'indenteur et l'échantillon est considéré comme purement

élastique lors de la décharge. Nous expliquons dans la section 1.6.2 comment déterminer la raideur

de contact. Nous verrons aussi dans la section 1.5.2 que la raideur de contact permet de calculer le

module d'élasticité du matériau indenté. Par conséquent, à partir de la courbe d'indentation, il est

possible de déterminer les propriétés élastiques et plastiques du matériau testé. Nous présentons

ces propriétés dans le paragraphe suivant.

1.5 Expression des propriétés mécaniques mesurées par nano-

indentation

1.5.1 Expression de la dureté

Nous pouvons obtenir di�érentes valeurs de dureté. Ceci est dû, soit à la géométrie de l'inden-

teur, soit à la procédure expérimentale utilisée. Dans le cadre de la nano-indentation, du fait de la

mesure en continu du déplacement de l'indenteur, nous mesurons la dureté ou pression moyenne de

contact, ce qui signi�e que la dureté est mesurée sous charge. L'expression de la dureté, que nous

appellerons par la suite H, est dé�nie comme le rapport entre la force appliquée P sur l'indenteur

et l'aire de contact sous charge projetée Ac. Elle est dé�nie par l'équation suivante [11] :

H =
P

Ac
(1.2)

La valeur de la dureté, ou pression moyenne de contact n'est pas une propriété intrinsèque du

matériau, parce qu'elle dépend de la géométrie de l'indenteur, et des paramètres d'essai.

Certains auteurs ont montré qu'il est possible de relier la dureté mesurée à la loi de com-

portement du matériau. Tabor et Johnson ont proposé, à partir d'une étude sur des matériaux

métalliques, dans le cas d'indenteurs respectant le principe de similarité géométrique 2, une expres-

sion de la contrainte représentative σr et de la déformation représentative εr de l'essai d'indentation

en fonction de paramètres liés à l'essai [14] :

σr = H
3

εr = 0, 2 cot (θ)
(1.3)

2. Principe de similarité géométrique : quelle que soit la pénétration de l'indenteur, les champs de déformations
et de contraintes sont géométriquement similaires. Les indenteurs coniques et pyramidaux sont des indenteurs qui
respectent le principe de similarité géométrique [32].
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Avec θ le demi-angle au sommet du cône équivalent représentant l'indenteur 3. Cette dé�nition

est une bonne approximation lorsque les matériaux peuvent être considérés comme rigides plas-

tiques (avec ou sans écrouissage) et lorsque θ est su�samment grand. On constate avec l'équation

(1.3) qu'à partir d'un essai de nano-indentation, il est possible d'obtenir un couple de points (σr,

εr) de la loi de comportement du matériau testé, pour une géométrie d'indenteur donnée. D'autres

modèles permettent de calculer les contraintes et déformations représentatives mais ne sont pas

mentionnés dans ce manuscrit.

1.5.2 Expression du module d'élasticité

Il est possible de déterminer le module d'élasticité réduit de contact entre l'indenteur et l'échan-

tillon E
′∗
c partir de données issues de la courbe de décharge. En supposant que le début de la courbe

de décharge est dominé par l'élasticité du matériau, nous pouvons calculer le module d'élasticité

réduit de contact avec l'expression suivante [7, 10, 12, 15] :

E
′∗
c =

S

2

√
π

Ac
(1.4)

Cette expression est obtenue à partir des équations de Sneddon qui a calculé, à partir des

transformées de Hankel, les expressions de la force et de la pénétration d'indenteurs coniques,

sphériques et cylindriques 4 [18]. Pharr a montré que l'équation (1.4) est utilisable pour tout in-

denteur axisymétrique.

Cependant, les indenteurs du type tétraédrique ou quadratique ne sont pas axisymétriques.

A�n d'en tenir compte, certains auteurs préconisent d'introduire un coe�cient multiplicateur β

dans l'équation (1.4). Pour un tétraèdre, par exemple l'indenteur Berkovich, β = 1, 034, et pour

un indenteur pyramidal à base carrée, par exemple l'indenteur Vickers, β = 1, 012 [23, 24]. Nous

n'utiliserons pas ces coe�cients dans ce manuscrit car l'erreur causée par la non-axisymétrie est

inférieure à l'erreur de mesure. Etant donné que le module d'élasticité réduit de contact est une

contribution de l'élasticité de l'échantillon et de l'indenteur, nous en déduisons le module d'Young

du matériau E
′
à partir de la relation suivante :

1

E ′∗
=

1− ν2

E ′
=

1

E ′∗c
− 1− ν2

ind

E
′
ind

(1.5)

Où E
′∗ est le module d'élasticité réduit du matériau testé, E

′

ind est le module d'élasticité

de l'indenteur, ν et νind sont les coe�cients de Poisson de l'échantillon testé et de l'indenteur

respectivement.

3. L'angle θ est le demi-angle au sommet d'un indenteur conique. Pour les indenteurs pyramidaux, l'angle θ
correspond au demi-angle au sommet d'un cône équivalent, c'est à dire ayant une surface de contact identique à
celle de l'indenteur pyramidal. Par exemple, pour l'indenteur Berkovich, θ = 70, 32° (voir annexe A).

4. Le détail des calculs de la force et de la pénétration peuvent être trouvés dans [13, 27].
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Nous venons de présenter les deux propriétés mécaniques principales mesurées par la technique

de nano-indentation : le module d'élasticité E
′∗ et la dureté H. Pour les calculer, il est nécessaire de

connaître la force P , la raideur de contact S, l'aire de contact projetée Ac et les propriétés élastiques

de l'indenteur. La force est directement mesurée, et les propriétés élastiques de l'indenteur sont

supposées connues. En revanche, la raideur de contact S et l'aire de contact projetée Ac ne sont

pas obtenues directement. Nous expliquons dans le paragraphe suivant comment les calculer.

1.6 Détermination de la raideur de contact et de l'aire de

contact projetée

1.6.1 Introduction

Dans cette partie, nous commençons par présenter la détermination de la raideur de contact.

Elle peut être obtenue, soit par une méthode dite quasi-statique, reposant sur l'expression de la

courbe de décharge, soit par une méthode dynamique, en superposant au signal de force ou de

déplacement une oscillation de faible amplitude à une fréquence donnée. En deuxième partie, nous

présentons comment calculer l'aire de contact projetée avec deux modèles di�érents.

1.6.2 Détermination de la raideur de contact

La raideur de contact S peut être mesurée de deux manières. Soit elle est déterminée de façon

quasi-statique, la raideur est alors calculée en un seul point de la courbe charge-décharge, à force

max Pt, soit la raideur de contact est calculée de manière dynamique, la raideur de contact est

alors déterminée en continu au cours de l'essai. Nous expliquons en détail dans cette partie la

détermination de la raideur de contact par ces deux méthodes.

1.6.2.1 Méthode statique

La méthode quasi-statique consiste à calculer la raideur de contact à partir de la courbe de

décharge. Ce calcul est possible car le début de la courbe de décharge est supposé élastique [12].

Doerner et Nix ont montré, pour un indenteur Berkovich, que le début de la décharge pouvait être

considéré comme linéaire. Le début de la courbe de décharge suit alors la loi du poinçon cylindrique

plan établie par Sneddon [18] :

P = 2E
′∗
c a (h− hr′) (1.6)

Où a représente le rayon de contact du cylindre. Etant donné que a est constant, la charge P varie

de façon linéaire en fonction de la pénétration h. En dérivant l'équation (1.6) par rapport à h,
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pour un matériau homogène, nous obtenons la raideur de contact S :

S = 2E
′∗
c a (1.7)

En traçant la tangente à la courbe de décharge (Figure 1.4) au point de charge maximum Pt,

il est donc possible d'obtenir la raideur de contact et par conséquent le module d'élasticité réduit

de contact E
′∗
c avec l'équation (1.7). Loubet et al. ont e�ectué ce même travail dans le cas d'un

indenteur Vickers [9].

Cependant, pour les indenteurs pyramidaux, la courbe de décharge n'est pas linéaire, mais

suit plutôt une loi puissance [10]. Loubet et al. encadrent la courbe de décharge entre deux lois

de décharge extrêmes (�gure 1.5). La courbe de décharge est comprise entre la loi élastique du

poinçon plan (cas a) et la loi élastique du poinçon conique (cas c). Loubet et al., ainsi qu'Oliver et

Pharr proposent de décrire entièrement la courbe de décharge par une loi puissance dont l'équation

est du type [10, 15] :

P = α (h− hr)m (1.8)

Avec α et m des coe�cients à déterminer. On déduit de l'encadrement précédent que l'exposant

m doit être compris entre 1 et 2. A partir de l'expression de la courbe de décharge, et en dérivant

l'équation (1.8) par rapport à h, nous obtenons l'équation suivante :

S = αm (h− hr)m−1 (1.9)

A h = ht, nous obtenons ainsi la raideur de contact S, et avec l'équation (1.6), le module d'élas-

ticité réduit de contact E
′∗
c peut être calculé. Loubet et al., ainsi qu'Oliver et Pharr obtiennent des

valeurs de module d'élasticité correctes avec cette méthode de calcul sur di�érents matériaux (Lou-

bet et al. : aluminium, acier 52100, Oliver et Pharr : aluminium, silice, quartz, saphir, tungstène,

verre à vitre [10, 15]). Cependant, ce type d'essai permet une mesure des propriétés mécaniques

uniquement au point de charge maximum Pt. Pour déterminer ces propriétés en fonction de la

pénétration de l'indenteur, il est nécessaire de réaliser une grande quantité d'essais, ce qui de-

mande beaucoup de temps. Nous présentons dans le paragraphe suivant une technique de mesure

permettant la mesure des propriétés mécaniques d'un matériau en fonction de la pénétration, au

cours d'un seul essai.
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Figure 1.5 � Comparaison d'une courbe de décharge expérimentale (b) aux deux situations théo-
riques extrêmes. a : loi du poinçon plan ; c : loi du poinçon conique (d'après [10]).

1.6.2.2 Méthode CSM (Continuous Sti�ness Measurement)

La méthode CSM consiste à superposer au signal de force P (pour un système contrôlé en

force) une petite oscillation de faible amplitude à une fréquence donnée (�gure 1.6) [15, 21, 22] :

P (t) = P1 exp jωt (1.10)

Avec P (t) la force harmonique, P1 l'amplitude d'oscillation en force, ω la pulsation et t le

temps.

Figure 1.6 � Représentation graphique de l'oscillation ajoutée au signal de force lors de l'utilisation
de la méthode CSM (d'après [19, 20]).

Il en résulte un déplacement mesuré continu h auquel s'ajoute une petite oscillation h1 déphasée
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d'un angle ϕ1 par rapport à l'oscillation en force :

h (t) = h1 exp j (ωt− ϕ1) (1.11)

Avec h (t) le déplacement harmonique.

La réponse en mouvement de l'indenteur est décrite par l'équation suivante :

mḧ (t) + Cḣ (t) +Kh (t) = P1 exp jωt (1.12)

Avec m, C et K, respectivement la masse, l'amortissement et la raideur du système. En injec-

tant l'équation (1.11) dans l'équation (1.12), nous accédons à la fonction de transfert du système

dynamique :
P1

h1

exp (−jϕ1) = K − ω2m+ jCω (1.13)

tanϕ1 =
Cω

K − ω2m
(1.14)

A travers l'analyse dynamique du système (voir �gure 1.7), et la connaissance de la raideur et de

l'amortissement des composants de la machine, il est possible de calculer la raideur de contact S

et l'amortissement de contact Cs.

Figure 1.7 � Modèle rhéologique utilisé pour décrire l'indentation dynamique (d'après [20]).
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A partir de la mesure en continu de ces deux grandeurs, nous pouvons ensuite déterminer le

module de d'élasticité de contact E
′∗
c avec l'équation (1.4) ainsi que le module de perte E”∗

c
5. Cette

technique est donc beaucoup plus performante que la méthode quasi-statique, car la raideur est

mesurée en continu lors de l'essai. Nous reviendrons plus en détail sur la méthode CSM dans le

chapitre 3.

1.6.3 Calcul de l'aire de contact projetée

Le calcul de l'aire de contact projetée est sans doute le calcul le plus délicat. En e�et, nous

n'avons pas accès directement à l'aire de contact projetée Ac, mais à la pénétration h de l'indenteur.

La relation entre h et Ac n'est pas simple, notamment parce que la pénétration ne tient pas compte

de l'a�aissement ou du bourrelet présent autour de l'indenteur (�gure 1.8). Deux méthodes sont

principalement utilisées pour établir cette relation et sont présentées ici.

Figure 1.8 � Images d'indents présentant un bourrelet ou un a�aissement. a) Image ombrée d'un
indent réalisé sur une couche d'or déposée sur un substrat de silicium. b) Pro�l mesuré avant et
après test sur le même indent (d'après [25]). c) Image en courbes de niveau d'un indent réalisé sur
une couche DLC (Diamond Like Carbon) déposée sur un substrat de silicium ; l'écart entre chaque
ligne noire est de 1,3 nm. d) Pro�l mesuré avant et après test sur le même indent (d'après [28]).
Ces images ont été obtenues à l'aide d'une machine à force de surface. La pointe utilisée est un
indenteur Berkovich.

5. L'expression du module de perte est donnée par l'équation (3.23) dans le chapitre 3
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1.6.3.1 Approche d'Oliver et Pharr

Pour Oliver et Pharr, la pénétration de l'indenteur h comprend la hauteur de contact hc, entre

l'indenteur et l'échantillon, et d'autre part, l'enfoncement hs causé par la dé�exion élastique à

l'extérieur du contact [15, 24] :

h = hc + hs (1.15)

La dé�nition de la hauteur de contact selon Oliver et Pharr est illustrée sur la �gure 1.9.

Figure 1.9 � Représentation schématique de la hauteur de contact selon les modèles de Loubet
et al. et d'Oliver et Pharr pour un indenteur parfaitement pointu.

La pénétration h est mesurée lors de l'essai. Il est donc nécessaire de déterminer hs. Oliver et

Pharr supposent que l'a�aissement autour de l'indenteur est purement élastique. Ils utilisent donc

les équations de Sneddon pour calculer l'enfoncement hs [18]. Dans le cas d'un indenteur conique,

ils obtiennent alors l'équation suivante :

hs =
π − 2

π
(h− hr) (1.16)

De plus, l'expression de la courbe force-pénétration pour un indenteur conique indentant un

milieu élastique permet d'obtenir l'expression suivante :

h− hr = 2
P

S
(1.17)

En combinant les équations (1.16) et (1.17), nous obtenons l'expression suivante :

hs =
2 (π − 2)

π

P

S
(1.18)
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En remplaçant hs obtenu avec l'équation (1.18) dans l'équation (1.15) nous obtenons l'expres-

sion de la hauteur de contact d'après Oliver et Pharr :

hc = h− εP
S

(1.19)

Où ε = 2 (π − 2) /π = 0, 727 est une constante obtenue par la théorie du contact élastique.

Cette relation donne de bons résultats pour des matériaux très élastiques. En revanche pour des

matériaux très plastiques, ou dans le cas de couches minces, un bourrelet d'écoulement plastique

peut se former autour de l'indenteur, entraînant un accroissement de la hauteur de contact qui

peut, dans certains cas, être supérieure au déplacement. Or dans l'équation (1.19), hc ne peut pas

être supérieur à h, donc ce modèle donnera des résultats moins précis sur des matériaux pour

lesquels il se forme un bourrelet au cours de l'indentation.

Pour relier la hauteur de contact hc à l'aire de contact projetée, Oliver et Pharr proposent

d'utiliser une fonction d'aire pour tenir compte de l'imperfection géométrique à l'extrémité de la

pointe. La relation est la suivante [15, 24] :

Ac = C0h
2
c + C1hc + C2h

1/2
c .....+ C8h

1/128
c (1.20)

Avec C0 représentant la relation géométrique simple entre Ac et hc et C1...8 des coe�cients

pour tenir compte de l'imperfection de l'extrémité de la pointe. Pour déterminer ces coe�cients,

un essai de nano-indentation est réalisé sur un matériau homogène dont on connaît exactement

le module d'élasticité (la silice en général), puis les coe�cients sont calculés pour que le module

d'élasticité calculé soit constant dès le contact.

1.6.3.2 Approche de Loubet

Loubet utilise une approche expérimentale pour établir la relation entre la hauteur de contact

et la pénétration. Il utilise la relation suivante [22, 26] :

hc = αhr′ (1.21)

α est une constante et hr′ représente la pénétration plastique du matériau. Elle est dé�nie par

l'équation suivante :

hr′ = h− P

S
(1.22)

Pour déterminer le coe�cient α, des essais d'indentation ont été réalisés sur plusieurs matériaux,

puis l'aire de contact projetée réelle post test a été mesurée par microscopie AFM. En comparant

l'aire de contact projetée mesurée après test avec l'aire de contact théorique, pour un indenteur

Berkovich, la valeur obtenue est la suivante : α = 1, 2. Cette équation peut se véri�er de façon
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théorique dans les cas de contact avec un matériau purement élastique et purement plastique. En

e�et si on reprend les équations (1.21) et (1.22), en considérant un matériau purement élastique

indenté par une pointe conique, selon les équations de Sneddon, la force P est proportionnelle au

carré de la pénétration h. La tangente obtenue au point de charge maximum Pt nous donne alors

l'égalité suivante [13] :

hr′ =
h

2
(1.23)

Le rapport théorique entre hc et h dans le cas d'un contact purement élastique entre un cône

et un plan est de [13] :
hc
h

=
2

π
(1.24)

En insérant l'équation (1.24) dans l'équation (1.23), nous obtenons l'équation suivante :

hc =
4

π
hr′ = 1, 28hr′ (1.25)

Ce qui est très proche de la valeur de α déterminée par Loubet et al.

Dans le cas d'un matériau élastique parfaitement plastique, il n'y a aucun retour élastique à la

décharge, la courbe de décharge est donc verticale, ce qui signi�e que la raideur de contact S tend

vers l'in�ni. En utilisant les équations (1.21) et (1.22), avec α = 1, 2, le modèle de Loubet et al.

nous donne l'égalité suivante :

hc = 1, 2h (1.26)

Nous avons comparé ce résultat à une étude par éléments �nis que nous avons réalisée au

laboratoire. Nous avons simulé un essai d'indentation sur un matériau à comportement rigide

plastique, en faisant varier le demi-angle au sommet du cône θ 6. Sur la �gure 1.10 est présentée

l'évolution du rapport hc/h en fonction du demi-angle au sommet équivalent de l'indenteur. Le

rapport entre hc et h obtenu pour un indenteur conique équivalent à l'indenteur Berkovich est le

suivant :

α = 1, 24 (1.27)

Dans le cas de matériaux à comportement plastique, le coe�cient établi par Loubet et al. est

proche de la valeur trouvée par éléments �nis. Ce modèle fonctionne donc pour une large gamme

de matériaux.

6. A�n de gagner en temps de calcul, la simulation par éléments �nis est réalisée avec un indenteur conique, ce
qui permet de réaliser un modèle éléments �nis axisymétrique. Le demi-angle au sommet du cône θ est calculé pour
que l'aire de contact projetée Ac obtenue avec le cône soit égale à l'aire de contact projetée obtenue avec l'indenteur
tétraédrique.
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Figure 1.10 � Evolution du rapport hc/h en fonction du demi-angle au sommet équivalent de
l'indenteur. Ces valeurs sont obtenues par simulation numérique par éléments �nis d'un indenteur
conique indentant un matériau élastique, parfaitement plastique.

Pour tenir compte de l'imperfection de l'extrémité de la pointe, Loubet et al. proposent une

correction sur la hauteur de contact (voir �gure 1.11). Elle consiste à ajouter une hauteur h0 à la

pénétration a�n de tenir compte de la hauteur manquante due au fait que la pointe est émoussée.

Pour déterminer cette hauteur, nous traçons l'évolution de la raideur de contact S en fonction de la

pénétration plastique hr′ , pour un matériau homogène connu (la silice par exemple). Cette méthode

est présentée sur la �gure 1.11. Comme le matériau est homogène, l'évolution entre la raideur de

contact et la pénétration plastique est linéaire. Sur la �gure 1.11, la linéarité entre S et hr′ est

bien observée, excepté pour les très faibles pénétrations. La courbure observée est principalement

causée par l'imperfection géométrique de la pointe. Pour calculer la hauteur du défaut de pointe h0,

Loubet et al. proposent de prolonger la partie linéaire de la courbe de raideur de contact jusqu'à

l'axe des abscisses. Nous en déduisons h0 que nous pouvons ajouter à la pénétration plastique.

L'expression de la hauteur de contact par le modèle de Loubet et al. est alors la suivante :

hc = α

(
h− P

S
+ h0

)
(1.28)

Etant donné que le défaut de pointe est pris en compte dans l'équation (1.28), l'aire de contact

s'obtient alors simplement à partir de la géométrie de l'indenteur :

Ac = π tan2 (θ)h2
c (1.29)

La prise en compte de h0 a pour e�et une meilleure estimation de l'aire de contact projetée pour

les petits enfoncements.
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Figure 1.11 � a) Représentation schématique de la hauteur équivalente du défaut de pointe h0.
b) Mesure du défaut de pointe à partir de la courbe S = f (hr′).

1.6.4 Conclusion

Avec la technique d'indentation instrumentée, il est possible d'obtenir les propriétés mécaniques

d'un matériau, soit de manière statique, le module d'élasticité et la dureté du matériau sont alors

calculés à charge maximum, soit de manière dynamique avec la méthode CSM, celle-ci permettant

d'obtenir ces mêmes propriétés en continu en fonction de la pénétration de l'indenteur. Pour

calculer la hauteur de contact, deux modèles peuvent être utilisés. Le modèle d'Oliver et Pharr est

le plus souvent utilisé dans la littérature, mais le modèle de Loubet est intéressant car il permet

de tenir compte du bourrelet plastique formé autour de l'indenteur pour certains matériaux.

1.7 Prise en compte des erreurs systématiques

1.7.1 Introduction

Les machines de nano-indentation permettent une mesure précise de la force, du déplacement

et de la raideur de contact. Cependant, certaines incertitudes sont à prendre en compte. De plus,

certains paramètres d'essais, tels que la vitesse de charge, doivent être adaptés au matériau testé.

Dans la première partie de ce paragraphe est expliquée la procédure à mettre en ÷uvre pour

les matériaux dont les propriétés mécaniques dépendent du temps, puis en seconde partie sont

présentées les di�érentes sources d'erreurs liées à la mesure du déplacement.

1.7.2 Vitesse de déformation constante pour les matériaux dont les pro-

priétés dépendent du temps

Si on se réfère à toutes les méthodologies utilisées dans les essais de nano-indentation contrôlés

en force, la plupart des expérimentations utilisent une montée en charge linéaire par rapport au
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temps (vitesse de charge constante). Dans les lois de comportement traditionnelles, les propriétés

mécaniques des matériaux dépendent généralement de plusieurs paramètres : la déformation, la

température, la vitesse de déformation etc. Il peut donc être intéressant d'e�ectuer des essais

d'indentation à vitesse de déformation constante a�n de connaître les propriétés mécaniques du

matériau considéré en fonction de la vitesse de déformation. Ceci est particulièrement vrai sur les

matériaux polymères par exemple. Mayo et al. [29] ont montré que la vitesse de déformation ε̇

peut être dé�nie par la relation suivante :

ε̇ =
ḣ

h
(1.30)

Avec ḣ = dh/dt la vitesse de pénétration à l'instant t. La plupart des nano-indenteurs sont

asservis en force. La vitesse de déformation constante doit donc être liée à la charge appliquée. En

reprenant l'équation (1.2) exprimant la dureté en fonction de la force, la dérivée par rapport au

temps de la dureté permet d'exprimer le rapport Ṗ /P , exprimé par l'équation suivante [30] :

Ṗ

P
= 2

ȧ

a
+
Ḣ

H
(1.31)

Par conséquent, pour un essai contrôlé en force, il faut supposer avoir atteint un régime station-

naire d'écoulement plastique pour obtenir ε̇ constant. Ainsi la variation de dureté par rapport au

temps est nulle et Ṗ /P est directement proportionnel au rapport ȧ/a. Pour un matériau homogène,

le rapport entre le rayon de contact et la pénétration étant constant, l'expression de la vitesse de

déformation par rapport à la charge est la suivante :

ε̇ =
ḣ

h
=

1

2

Ṗ

P
(1.32)

Pour obtenir ε̇ constant, il faut donc que la charge varie de façon exponentielle. Lucas et al. ont

comparé un essai réalisé à vitesse de charge constante avec un essai réalisé à vitesse de déformation

constante réalisé sur de l'indium [30]. Ce matériau est en e�et connu pour avoir un comportement

viscoplastique à basse température. On observe sur la �gure 1.12, dans le cas d'un essai à vitesse de

charge constante, une baisse de la vitesse de déformation en fonction de la pénétration, ainsi qu'une

baisse de la dureté en fonction de la pénétration. On constate de plus que plus la vitesse de charge

est élevée, plus la dureté est élevée, ce qui est caractéristique d'un comportement viscoplastique. Si

maintenant l'essai est réalisé avec Ṗ /P constant, la vitesse de déformation est constante, de même

que la dureté, en fonction de la pénétration. On observe de plus que plus la vitesse de déformation

est élevée, plus la dureté est élevée. Par conséquent, pour un matériau dont les propriétés dépendent

du temps, il est nécessaire d'e�ectuer l'essai à vitesse de déformation constante.

Ce phénomène a aussi été démontré par analyse dimensionnelle expliquant que la pression

moyenne de contact est seulement dépendante de l'angle de l'indenteur et de la vitesse de défor-
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Figure 1.12 � Comparaison entre un essai à vitesse de charge constante (a) et un essai à montée
en charge exponentielle (d). A vitesse de charge constante, on observe que la vitesse de déforma-
tion n'est pas constante (b), entraînant une baisse de la dureté (c). Avec une montée en charge
exponentielle, la vitesse de déformation est constante (e), ainsi que la dureté (f).[30]
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mation [31, 32, 34, 35].

1.7.3 Incertitudes liées à la mesure du déplacement

Lors d'un essai de nano-indentation, la mesure du déplacement est certainement la mesure

soumise au plus grand nombre d'incertitudes. Ce paragraphe a pour objectif de mettre en avant

les principales sources d'erreurs liées à la mesure du déplacement. Nous expliquons en premier lieu

l'erreur faite sur la détection du point de contact, puis nous montrons l'erreur causée par la dérive

thermique. En�n nous reviendrons plus en détail sur l'erreur liée au défaut de pointe.

1.7.3.1 Détermination du point de contact

En indentation quasi-statique, le contact est détecté lorsque la force normale devient supérieure

à la limite de résolution de l'appareillage. L'origine des enfoncements correspond alors à une force

non nulle. Donc, à l'origine des enfoncements, l'indenteur a déjà pénétré dans l'échantillon, générant

une sous estimation de l'aire de contact, et donc une surestimation des propriétés mécaniques. Les

machines équipées de la technique CSM permettent une détection plus précise du contact. En

e�et, la détection du contact n'est plus réalisée avec une brusque augmentation de la force, mais

une brusque augmentation de la raideur de contact. Nous dé�nissons alors le point de contact

hin comme indiqué sur la �gure 1.13. Nous en déduisons alors le déplacement h par la formule

suivante :

h = hm − hin (1.33)

Avec hm le déplacement mesuré.
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Figure 1.13 � Détermination du point de contact avec la méthode CSM sur un échantillon de
silice. Le contact est détecté lorsqu'une brute augmentation de la raideur de contact est observée.

Sur la �gure 1.13, la détection du contact sur la silice est relativement facile à obtenir. Consi-

dérons maintenant la �gure 1.14 représentant la raideur de contact S mesurée sur un élastomère

en fonction du déplacement brut hm. Nous constatons qu'il est plus di�cile de détecter le point de

contact sur cet échantillon. L'erreur commise sur la détection du contact peut atteindre 100 nm

voire plus, ce qui est très problématique pour une caractérisation mécanique sur une profondeur

de quelques centaines de nm.

Par conséquent, pour un matériau très souple tel un élastomère, il est très di�cile d'obtenir

des propriétés mécaniques pour des enfoncements inférieurs au micron, du fait de la di�culté de

détecter précisément le point de contact.
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Figure 1.14 � Détection du point de contact pour un élastomère. Du fait de sa forte souplesse, il
est plus di�cile de détecter correctement le point de contact.

1.7.3.2 Estimation du défaut de pointe

Une deuxième source d'incertitude provient du défaut de pointe. En e�et, l'indenteur n'est pas

parfaitement pointu. Il faut donc tenir compte de cette imperfection géométrique dans les calculs.

Sur la �gure 1.15 est présentée l'évolution de la dureté de la silice en fonction de la pénétration

plastique hr′ . Le défaut de pointe h0 est calculé par la méthode de Loubet et al. présentée dans

la section 1.6.3.2 [22]. La dureté est calculée avec la méthode de Loubet et al. pour h0 = 15 nm

+/- 5nm. Nous observons que l'erreur commise sur le calcul de la hauteur équivalente du défaut

de pointe se répercute sur la dureté calculée. Par exemple, pour hr′ = 50 nm, la dureté obtenue

peut varier de 40 % suivant la valeur de h0 calculée. Pour cette gamme d'enfoncements, l'erreur

sur le calcul du défaut de pointe n'est donc pas négligeable.
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Figure 1.15 � Evolution de la dureté H de la silice en fonction de la pénétration plastique hr′ .
La dureté est calculée pour h0 = 15 nm +/- 5 nm. L'erreur faite sur le calcul de h0 a�ecte
signi�cativement les résultats obtenus pour des pénétrations inférieures à 100 nm.

1.7.3.3 Correction de la dérive thermique sur la mesure du déplacement

Lors de l'essai d'indentation, la température varie au cours du temps. A température ambiante,

celle-ci évolue, certes très faiblement, mais à l'échelle du nanomètre, cette faible �uctuation entraîne

la contraction ou la dilatation de tous les composants du système, l'indenteur et l'échantillon lui-

même. Pour corriger le déplacement mesuré de cette dérive thermique, plusieurs méthodes sont

utilisées.

Pour les appareils asservis en force, une première méthode consiste à e�ectuer un maintien à

la charge maximale Pt durant une durée déterminée t, et à mesurer l'évolution de la pénétration

h lors de ce maintien à charge constante [11]. Cette technique est présentée sur la �gure 1.16.

Ainsi le rapport ∆h/∆t permet d'estimer la vitesse de dérive thermique au cours de l'essai, qui est

ensuite corrigée sur le signal de déplacement. Cette méthode présente deux inconvénients. D'une

part cette mesure prend en compte l'enfoncement de l'indenteur causé par le �uage éventuel du

matériau sollicité. D'autre part cette méthode suppose que la dérive thermique est constante tout

au long de l'essai.
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Figure 1.16 � Détermination de la dérive thermique à charge maximum sur un échantillon de
silice.
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Figure 1.17 � Représentation d'une courbe d'indentation non corrigée de la dérive thermique et
du maintien à charge constante à 90 % de la décharge pour obtenir la courbe corrigée. Essai sur
un échantillon de silice.
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Une seconde méthode, présentée sur la �gure 1.17, consiste à e�ectuer le même type de mesure,

mais cette fois-ci à 90 % de la décharge. Cela permet de diminuer l'e�et du �uage. La dérive est

supposée constante au cours de l'essai [15].

Une troisième méthode consiste à e�ectuer un cycle charge-décharge supplémentaire [27]. Dans

le cas de matériaux élastoplastiques, considérant que la courbe de décharge correspond à la récupé-

ration des déformations élastiques générées au cours de la charge, la première et la seconde courbe

de décharge doivent se superposer. Si ce n'est pas le cas, alors la di�érence d'enfoncement entre

les deux décharges n'est pas un e�et lié au matériau mais à l'appareillage. La correction consiste à

faire coïncider les deux courbes de décharge. Connaissant la variation de déplacement et de temps

entre deux points à même charge, il est possible d'exprimer la vitesse de dérive thermique ∆h/∆t

(�gure 1.18). Pour appliquer cette correction, on suppose la dérive thermique constante durant

l'essai.
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Figure 1.18 � Principe de correction de la dérive thermique avec le double cycle charge-décharge
sur un échantillon de silice.

1.7.4 Conclusion intermédiaire

A l'extrême surface du matériau testé, les incertitudes liées à la mesure du déplacement et le

défaut de pointe ont une plus grande in�uence sur les résultats. Les procédures mises en place pour

prendre en compte ces e�ets doivent donc être parfaitement maîtrisées. De plus, il est nécessaire

de maîtriser la vitesse de montée en charge. En e�et, lors de tests sur des matériaux dont le
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comportement mécanique dépend du temps, la montée en charge doit être réglée pour que la vitesse

de déformation soit constante. Ainsi, lors de tests sur des matériaux homogènes, les propriétés

obtenues sont constantes en fonction de la pénétration.

1.8 Conclusion du chapitre

La technique de nano-indentation, qui date d'environ quarante ans, a connu une évolution

technologique très importante et permet une mesure de propriétés mécaniques à l'extrême surface

des matériaux. Le développement des techniques d'analyses et des modèles au cours de ces dernières

années ont permis une avancée considérable dans la compréhension des phénomènes physiques de

surfaces. Ce chapitre a présenté seulement la détermination de la dureté H, du module d'élasticité

E
′∗ et du module de perte E”∗ du matériau, mais il est aussi possible d'e�ectuer des essais de

rayage, de fatigue, de �uage, etc. Il est important de tenir compte des incertitudes liées à la

mesure du déplacement a�n de déterminer correctement les propriétés mécaniques pour les faibles

pénétrations.

Les industriels s'intéressent maintenant de plus en plus à la caractérisation mécanique de sur-

face, non pas à température ambiante, mais à température de fonctionnement des systèmes. Il

est donc nécessaire de développer la technique de nano-indentation pour e�ectuer des essais à

haute température. La recherche sur le domaine se développe depuis maintenant une vingtaine

d'années. Au laboratoire, nous avons commencé par développer une machine de nano-indentation

pouvant fonctionner à des températures inférieures à 100 °C, en plaçant un nano-indenteur dans

une chambre climatique. Ce dispositif expérimental à permis entre autres de déterminer les pro-

priétés mécaniques de surface de polymères [33]. Nous souhaitons maintenant e�ectuer des tests de

nano-indentation à des températures plus élevées, a�n de répondre à la demande industrielle et de

comprendre les phénomènes physiques de surfaces des matériaux à ces températures. Cependant,

l'appareillage actuel n'est pas conçu pour fonctionner à des températures supérieures. C'est pour

cette raison que nous avons acquis un nouvel appareil conçu pour fonctionner à des températures

pouvant atteindre jusqu'à 400 °C. Nous présentons cette machine avec les di�cultés rencontrées

dans le chapitre suivant.
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Chapitre 2

Nano-indentation à haute température : un

projet ambitieux confronté à de

nombreuses di�cultés

2.1 Introduction

Le nombre de travaux ayant pour sujet la nano-indentation à haute température augmente

chaque année, mais l'application de cette technique à haute température entraîne de nouvelles

di�cultés, comme le chau�age de l'indenteur et de l'échantillon, ou la résistance des composants

électroniques aux hautes températures, etc. Des solutions apportées par les constructeurs sur leurs

machines, ainsi que des procédures expérimentales sont présentées dans la première partie de ce

chapitre. A�n d'étendre les connaissances scienti�ques du laboratoire dans le domaine de la mé-

canique de surface, nous avons acquis un nano-indenteur XP® équipé d'un système chau�ant

fabriqué par la société Agilent. Cet appareil, présenté dans la section 2.4.1.1, ne dispose pas de

sytème de chau�age de pointe. Dans la littérature, pour essayer de résoudre les problèmes liés aux

aspects thermiques du contact, il est proposé de chau�er l'indenteur par contact sur l'échantillon

durant un temps donné. Ce temps de chau�e dépend donc de la conductivité du matériau testé

et doit être déterminé. Par conséquent, dans la seconde partie de ce chapitre, nous présentons

une simulation numérique par éléments �nis du processus de chau�age de l'indenteur en contact

avec l'échantillon. L'objectif de cette partie est de déterminer s'il est vraiment possible de chauf-

fer l'indenteur par ce type de procédé, ainsi que le temps de chau�age nécessaire pour chau�er

l'indenteur. En�n, en dernière partie, nous présentons le dispositif expérimental du laboratoire, le

protocole expérimental utilisé pour réaliser les essais, ainsi que les résultats expérimentaux obtenus

et les di�cultés rencontrées.
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2.2 Contexte et historique

2.2.1 Premières machines développées

Les premiers essais de nano-indentation à haute température datent d'environ vingt ans. Les

premières machines inventées étaient des prototypes. On peut citer l'appareil de Lucas et al., un

nanoindenteur II, installé dans une chambre climatique, doté de deux résistances permettant de

chau�er l'indenteur et l'échantillon. Sur cet appareil, la mesure du déplacement est e�ectuée par

interférométrie laser. Les travaux sont axés sur la caractérisation mécanique de l'indium à des

températures allant de -100°C jusqu'à 75°C (cette machine pouvant chau�er jusqu'à 300°C) [36].

On peut noter les travaux de Poisl et al. qui ont e�ectué des tests entre 34°C et 36°C sur un

échantillon de Selenium [37]. Suzuki et al. ont développé une machine de nano-indentation à haute

température où l'échantillon peut être chau�é jusqu'à 600°C. Ils présentent, dans leurs travaux,

l'évolution de la dureté d'un monocristal de silicium en fonction de la température d'essai [38].

Loubet et al. ont modi�é un nanoindenteur XP® et l'ont installé dans une enceinte climatique.

Cet appareil permet de réaliser des essais entre -65°C et 100°C [39]. Etant donné que l'enceinte

est entièrement chau�ée ou refroidie, certains composants électroniques du nano-indenteur ont été

modi�és pour leur permettre de fonctionner à ces températures. A présent, la plupart des travaux

publiés sont issus de machines de nano-indentation commercialisées.

2.2.2 Di�cultés liées à la température : quelques solutions proposées

sur les machines commerciales

Les incertitudes de mesure présentes en nano-indentation à température ambiante sont bien

connues et certaines méthodes présentées dans le chapitre 1 permettent de limiter leur in�uence.

L'application de la technique de nano-indentation à des températures supérieures apporte de nou-

velles di�cultés qu'il faut prendre en compte a�n d'améliorer la qualité et la compréhension des

résultats. Nous présentons ici les di�cultés rencontrées et les di�érentes solutions apportées.

2.2.2.1 Système de chau�age

La première di�culté qui se pose est : quel système de chau�age utiliser pour élever la tem-

pérature ? Plusieurs possibilités ont déjà été développées. Loubet et al. ont par exemple installé

un nano-indenteur dans une chambre climatique [33]. Cette solution est de loin la meilleure car

l'ensemble du dispositif est chau�é, ce qui évite que la température de l'indenteur soit di�érente

de celle de l'échantillon, et donc refroidisse par contact la surface de l'échantillon. Seulement, cette

technique est limitée pour des températures inférieures à 100°C, car les composants, notamment

électroniques, ne sont pas conçus pour fonctionner à des températures supérieures. Par conséquent,

pour des températures de test élevées, la solution est d'utiliser des systèmes de chau�age locaux.
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Le chau�age est en général résistif comme par exemple l'appareil de nano-indentation créé par la

société Michalex, en partenariat avec l'ONERA, présenté sur la �gure 2.1. L'appareil possède un

four résistif qui chau�e l'échantillon et un deuxième four qui permet le chau�age de l'indenteur.

Cette machine peut être utilisée jusqu'à une température de 1000°C. La température est contrôlée

par des thermocouples situés au niveau des fours résistifs. La plupart des dispositifs commerciaux

utilisent ce type de système de chau�age de l'échantillon mis à part celui de la société Agilent qui

utilise une platine chau�ante.

Figure 2.1 � Photo présentant le dispositif de nano-indentation à haute température développé
par Michalex (d'après [40]). Le nano-indenteur dispose de deux systèmes résistifs de chau�age, un
pour l'échantillon et un pour l'indenteur.

2.2.2.2 Chau�age de l'indenteur

La deuxième di�culté est : faut-il ou non chau�er l'indenteur ? Sur le nano-indenteur conçu par

la société MicroMaterials et présenté schématiquement sur la �gure 2.2, la pointe et l'échantillon

sont chau�és avec deux fours résistifs séparés. En revanche, sur le nano-indenteur fabriqué par

la société Hysitron, dont un schéma du dispositif est présenté sur la �gure 2.3, l'indenteur n'est

pas chau�é, ce qui pose problème car la pointe doit être à la même température que l'échantillon,

sinon la di�érence de température entre les deux composants peut provoquer un refroidissement

de l'échantillon (en parallèle au réchau�ement de l'indenteur) [65].
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Figure 2.2 � Représentation schématique du système de chau�age conçu par Micromaterials
(d'après [53]).

Figure 2.3 � Représentation schématique du dispositif de nano-indentation instrumentée pouvant
fonctionner à haute température, fabriqué par la société Hysitron (d'après [49]).

A�n de chau�er la pointe, Schuh et al. proposent de mettre en contact l'indenteur sur l'échan-

tillon à une très faible charge (2µN), et de maintenir cette force constante durant un temps donné

(ce temps dépend de la température de l'échantillon) [49]. Ce maintien à charge constante permet

d'e�ectuer un chau�age de la pointe par contact. Après cette phase de chau�age, l'essai peut se
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dérouler classiquement. Schuh et al. recommandent cependant qu'entre chaque indent, la pointe

reste en contact avec l'échantillon. Everitt et al. ont réalisé une simulation par éléments �nis du

contact entre l'indenteur � froid � et l'échantillon � chaud � pour un enfoncement de l'indenteur

dans l'échantillon de 1 µm. Ils ont simulé le contact � indenteur chaud - échantillon chaud � et le

contact � indenteur froid - échantillon chaud �. En e�ectuant des tests sur un échantillon de silice

et un échantillon d'or, ils ont montré que le chau�age de l'indenteur par contact est possible lors du

contact indenteur-silice, mais pas lors du contact indenteur-or, parce que la forte conductivité de

l'or entraîne un refroidissement important de l'échantillon lors du contact. Par conséquent, ce mé-

canisme de chau�age ne fonctionne pas pour tous les matériaux testés et dépend de la conductivité

thermique de l'échantillon.

2.2.2.3 Protection des composants

La montée en température entraîne bien sûr la question suivante : comment vont réagir les

composants de la machine avec la montée en température ? Pour éviter toute surchau�e des com-

posants du nano-indenteur, l'utilisation de systèmes de chau�age locaux est privilégiée par tous

les constructeurs. Par conséquent, les composants à protéger sont ceux qui sont au voisinage du

système de chau�age, à savoir la colonne d'indentation, et le porte échantillons. Ce dernier est

en général installé dans un bloc en céramique, pour éviter toute surchau�e du bâti. Le nano-

indenteur de la société Agilent est équipé d'un système de refroidissement liquide circulant dans

le bloc (présentation plus détaillée du dispositif dans le paragraphe 2.4.1.1). Pour protéger les

composants électroniques situés dans la colonne d'indentation, la société Hysitron utilise, pour

ses nano-indenteurs un système de refroidissement liquide disposé juste sous les composants élec-

troniques. Cette protection est présentée schématiquement sur la �gure 2.3. Une conception plus

originale présentée sur la �gure 2.2 à été e�ectuée par la société Micromaterials. Cet appareil n'in-

dente pas verticalement comme les autres machines mais horizontalement, ce qui permet de placer

les composants électroniques non pas au-dessus du système de chau�age mais sur le côté. Le �ux

de chaleur provoqué par le système de chau�age étant supposé se diriger verticalement vers le haut,

les composants électroniques sont supposés être plus faiblement soumis au �ux de chaleur généré

qu'avec un système vertical classique. Une plaque anti-rayonnements est cependant ajoutée.

2.2.2.4 Fixation de l'échantillon

Une autre di�culté concerne la �xation de l'échantillon. Le mode de �xation couramment

utilisé est la colle de type cyanoacrylate mais celle-ci n'est pas conçue pour résister aux hautes

températures. Dans la littérature, il est recommandé d'utiliser d'autres colles qui résistent aux

hautes températures [42]. Les nano-indenteurs de la société Hysitron n'utilisent pas le collage pour

�xer les échantillon mais le bridage [49].
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2.2.2.5 Comportement de l'indenteur à haute température

Les indenteurs utilisés en nano-indentation sont en général en diamant. A partir d'une cer-

taine température, le diamant peut s'oxyder, voire former du graphite, ce qui altère ses propriétés

mécaniques. L'oxydation et la graphitisation du diamant ont été mises en évidence expérimenta-

lement [50, 51]. A�n de limiter ces deux e�ets, de nombreux auteurs réalisent leurs expériences

sous atmosphère d'argon [65]. D'autres auteurs changent le matériau constituant l'indenteur. Par

exemple, Sawant et Tin utilisent un indenteur en saphir lorsque la température de test dépasse

500°C, température à partir de laquelle le diamant commence à s'oxyder [41].

2.2.2.6 In�uence de la dérive thermique

La dérive thermique est une di�culté déjà rencontrée à température ambiante, provoquée par

les variations de température dans l'enceinte, et entraînant la contraction ou la dilatation des

composants du nano-indenteur. Pour corriger cette dérive, des solutions ont été apportées et sont

présentées dans le paragraphe 1.7.3.3. A haute température, les variations de température sont

plus importantes (au minimum de l'ordre de 0,1°C), la dérive thermique l'est donc aussi. Une

illustration est faite par Schuh et al. qui ont mesuré la dérive thermique en fonction du temps sur

un nano-indenteur de la société Hysitron (voir �gure 2.4) pour di�érentes températures, celle-ci

étant mesurée avec un maintien à charge constante (2µN).

Figure 2.4 � Mesure de la dérive thermique par Schuh et al. en fonction de la température
de l'échantillon de silice (d'après [49]). La dérive thermique augmente avec l'augmentation de la
température. Cependant elle tend à se stabiliser avec le temps, ce qui rend possible la correction
des données.
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Cependant, la dérive thermique mesurée tend à se stabiliser au bout d'un temps donné, ce temps

augmentant avec la température. Schuh et al. proposent alors de calculer la dérive thermique en

e�ectuant un maintien à charge constante à 90 % de la décharge [49]. Cette technique est la plus

utilisée dans la littérature.

2.2.3 Etudes réalisées

Le nombre de publications traitant de la nano-indentation sous haute température ne cesse

de croître. Beaucoup d'études de �uage par nano-indentation en fonction de la température ont

été publiées [41, 42, 43, 44, 45, 46, 47], ainsi que des mesures du module d'élasticité et de la

dureté de divers matériaux [48, 49, 52, 53, 54, 55, 56, 57]. Le phénomène de pop-in 1 observé à

température ambiante sur certains matériaux a été étudié à haute température [52, 58, 59, 60].

Ces études ont montré que les pop-in tendent à disparaître avec l'augmentation la température.

Certaines publications traitent de la recherche du seuil de plasticité en fonction de la température

[61]. En�n, des tests d'indentation sur des micropiliers 2 ont été réalisés sous haute température

[62, 63, 64]. L'ensemble des publications sur le sujet réalisées jusqu'en 2012 sont répertoriées sur

la �gure 2.5 [67].

Figure 2.5 � Liste des publications traitant de la nano-indentation sous haute température depuis
1994 à 2009 publiées dans [67], et ajout des dernières publications jusqu'à 2012.

La nano-indentation sous haute température est donc un sujet d'actualité. Néanmoins, de

1. Enfoncements brutaux présents sur une courbe charge-décharge.
2. Indentation avec un poinçon cylindrique plan sur un plot cylindrique. Ces essais permettent notamment

d'obtenir directement la courbe contrainte - déformation du matériau testé.
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nombreuses di�cultés liées à cette technique doivent être prises en considération. Par exemple, la

dérive thermique causée par les variations de température doit être corrigée. Il est recommandé

de corriger la dérive thermique par maintien à charge constante à 90 % de la décharge (technique

présentée dans la section 1.7.3.3), mais cette méthode n'est valable que si la dérive thermique

est constante au cours de l'essai, ce qui n'est pas forcément le cas, surtout à haute température.

De plus, si le dispositif n'est pas équipé d'un système de chau�age de pointe, il est nécessaire de

chau�er celle-ci par contact. Mais cette technique ne fonctionne que si les tests sont e�ectués sur des

matériaux possédant une faible conductivité thermique (comme la silice par exemple) [65]. Dans

le paragraphe suivant, nous présentons une simulation numérique par éléments �nis du processus

de chau�age de la pointe par contact avec la silice. Cette simulation numérique est nécessaire

pour connaître le temps nécessaire pour chau�er la pointe, donnée qui sera utilisée lors des esssais

expérimentaux.

2.3 Simulation par éléments �nis du processus de chau�age

de la pointe

Le nano-indenteur XP® n'est pas équipé de système de chau�age de pointe. Le chau�age est

donc réalisé par contact entre l'indenteur et l'échantillon [49]. Nous ne connaissons pas le temps

nécessaire pour chau�er l'indenteur ni si il est réellement possible de le chau�er correctement par

ce procédé. Pour mieux comprendre le processus de chau�age de la pointe, nous avons e�ectué une

simulation par la méthode des éléments �nis du contact entre l'indenteur et l'échantillon chau�é.

Nous commençons par présenter les di�érents paramètres liés au transfert thermique utilisés pour la

simulation. Ensuite le système modélisé est présenté et nous expliquons et interprétons les résultats

obtenus dans la dernière partie.

2.3.1 Paramètres nécessaires à la simulation numérique

Le transfert thermique peut se produire de trois manières di�érentes : la conduction, la convec-

tion et le rayonnement [78, 79]. La conduction thermique se produit lorsqu'il y a contact entre

deux matériaux ayant une température di�érente. La loi de Fourier permet de modéliser de façon

mathématique la conduction. En régime stationnaire, la loi de Fourier est donnée par la relation

suivante :
−−→qcond = −λ−−→grad (T ) (2.1)

Avec −−→qcond la densité de �ux de chaleur, c'est à dire la quantité de chaleur échangée par unité

de surface, λ la conductivité thermique, et
−−→
grad (T ) le gradient de température entre les deux

corps homogènes en contact. Le �ux de chaleur Φcond traversant une surface Scond s'obtient par
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intégration sur la surface d'échange conductif et nous donne l'équation suivante :

Φcond =

ˆ
Scond

−−→qcond.−→n dScond (2.2)

Avec −→n la normale à la surface et dScond l'élément de surface. Ainsi, la conduction thermique

dépend du coe�cient de conduction, de la di�érence de température entre les deux corps, et de la

surface de contact.

En plus du transfert de chaleur par conduction, il y a le transfert thermique causé par le

mouvement d'un �uide (l'air par exemple). Ce phénomène est appelé convection. La densité de

�ux de chaleur échangée entre un massif à une température T p et un �uide à une température T f

est donnée par la formule suivante :

qconv = Cc (Tp − Tf ) (2.3)

Dans cette relation, Cc est le coe�cient d'échange thermique par convection, compris entre 2

et 25 pour un gaz. Le �ux de chaleur Φconv sur l'ensemble de la surface d'échange convectif Sconv

s'obtient par intégration :

Φconv =

ˆ
Sconv

qconvdSconv (2.4)

Avec dSconv l'élément de surface. Ainsi, l'échange convectif entre une paroi et un �uide dépend

de la surface d'échange, de la température du massif, de la température du �uide, et de Cc.

Le dernier transfert thermique possible est le rayonnement. Le rayonnement est un échange de

chaleur entre deux surfaces qui sont séparées par un milieu transparent. Le �ux chaleur causé par

le rayonnement entre deux surfaces est donné par l'équation suivante :

Φray = εσSray
(
T 4
p1 − T 4

p2

)
(2.5)

Où ε est l'émissivité équivalente du système, comprise entre 0 et 1, et dépendant des matériaux

et de la température, σ est la constante de Stefan-Boltzmann valant 5, 670.10−8 W
m2K4 , Sray est la

surface d'échange, Tp1 est la température du massif 1 et Tp2 est la température du massif 2.

Il est nécessaire de tenir compte de tous ces paramètres a�n de modéliser correctement le

chau�age de la pointe. Les valeurs sont données dans le paragraphe suivant.

2.3.2 Paramètres de la modélisation et procédure de chau�age

La simulation est réalisée avec le logiciel de calculs Abaqus. L'indenteur est un cône en diamant

et l'échantillon testé est la silice. La pointe possède un diamètre de base de 500 µm, avec une hauteur

de 100 µm. Le demi-angle au sommet du cône équivalent est de 70,32° a�n que l'indenteur ait une

aire de contact projetée égale à celle obtenue avec l'indenteur Berkovich. Le massif est représenté
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par un cube de 300 µm de côté. Le modèle est axisymétrique.

Le diamant modélisé est considéré comme purement élastique avec un module d'Young de

1150 GPa. Le comportement mécanique de la silice est supposé élasto-plastique parfait, avec un

module d'Young de 70 GPa et une limite d'élasticité de 6,5 GPa [80]. Les propriétés thermiques

des deux matériaux sont explicitées dans le tableau 2.1, et permettront la simulation des �ux de

conduction et de convection. Le coe�cient d'échange thermique convectif entre le diamant et l'air

est de Cc = 3 W
m2K

, celui entre la silice et l'air est de Cc = 9 W
m2K

[79]. Le rayonnement n'est pas

modélisé car le �ux radiatif échangé est négligeable par rapport aux échanges thermiques liés à la

conduction et la convection.

Diamant

Température (°C)
Conductivité Chaleur Coe�cient de Masse

thermique ( W
m°C

) spéci�que ( J
g°C) dilatation (°C−1) volumique (g/mm3)

25 1000 0,52 9,7e-7 3e-3
50 1000 0,6 1,25e-6 3e-3
75 1000 0,7 1,42e-6 3e-3
100 1000 0,75 1,7e-6 3e-3

Silice

Température (°C)
Conductivité Chaleur Coe�cient de Masse

thermique ( W
m°C

) spéci�que ( J
g°C) dilatation (°C−1) volumique (g/mm3)

25 0,59 0,75 4,3e-7 2,2e-3
50 0,59 0,75 2,2e-3
75 0,59 0,75 2,2e-3
100 0,67 0,75 5,35e-7 2,2e-3

Tableau 2.1 � Propriétés thermiques de la silice et du diamant (d'après [81, 82, 83, 84, 85, 86]).

Les conditions limites sont présentées sur la �gure 2.6. Sur l'axe de symétrie, le déplacement

suivant l'axe −→x est bloqué. Une liaison encastrement est imposée à la base du massif. L'échantillon

est chau�é à 80 °C et la pointe possède une température initiale de 25 °C. Nous imposons à la

base de l'échantillon et sur l'arête droite une température constante à 80 °C. Le contact entre

l'indenteur et l'échantillon est supposé sans frottement. L'indenteur contient 5614 éléments et

l'échantillon contient 11589 éléments (�gure 2.7) avec un ra�nage e�ectué au niveau de la zone de

contact. Au début de la simulation, la pointe est située à 1 nm au dessus de la pièce. Nous imposons

une pénétration de la pointe de 50 nm dans l'échantillon pendant 60 secondes. Puis la pointe reste

à cet enfoncement durant 24 heures maximum a�n de chau�er la pointe. Nous e�ectuons trois

tests di�érents. Le premier test montre une simulation où la température de l'air ambiant est de

80 °C. Le second test est le cas le plus défavorable, où la température de l'air est à 25 °C. Ces deux

cas représentent les conditions extrêmes de chau�age de la pointe. Le troisième cas présente le

chau�age avec une température d'air de 60 °C, qui est la température mesurée expérimentalement

au voisinage de la pointe lorsque l'échantillon est chau�é à 80 °C.
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Figure 2.6 � Conditions limites appliquées à l'assemblage. Le déplacement suivant l'axe −→x est
nul. La base est encastrée. Un déplacement de la pointe de 50 nm est imposé.

Figure 2.7 � Maillage de l'assemblage indenteur-massif au voisinage du contact.

2.3.3 Rôle de la convection dans le processus de chau�age

2.3.3.1 Température de l'air égale à 80°C

Sur la �gure 2.8 est présentée la distribution des températures au niveau du contact pointe-

échantillon lorsque la pointe a pénétré dans le matériau de 50 nm. La température de l'air est de
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80°C. Lorsque la pénétration atteint 50 nm, la température de la pointe a déjà atteint 67°C environ,

le massif s'est refroidi au niveau de la zone de contact en atteignant 77,5°C. Le contact entre la

pointe et l'échantillon permet donc un chau�age de la pointe par conduction et convection, avec un

léger refroidissement du massif par conduction au niveau du contact. La zone de refroidissement

du massif possède un rayon d'environ 430 nm.

Figure 2.8 � Distribution des températures dans la zone de contact lors d'une pénétration de 50
nm pendant 60 s (température de l'air égale à 80 °C).

Figure 2.9 � Distribution �nale des températures dans la zone de contact lors du maintien à
enfoncement constant durant 24 heures (température de l'air égale à 80 °C). L'équilibre est atteint
après un maintien du contact pendant 580 s environ.
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Lors du maintien à enfoncement constant, l'augmentation de la température de la pointe est

très rapide (�gure 2.9), ceci étant dû à sa forte conductivité, mais aussi à la convection de l'air qui

est à 80°C. La température de la pointe atteint 80°C au bout de 580 s environ, soit 10 min. Donc

si l'air environnant la pointe est à 80°C, le processus de chau�age de la pointe est très rapide.

2.3.3.2 Température de l'air égale à 25°C

Sur la �gure 2.10 est présentée la distribution des températures au niveau du contact pointe-

échantillon lorsque la pointe a pénétré de 50 nm, lorsque l'air est à une température de 25°C.

L'évolution de la température est di�érente par rapport au cas précédent. Lorsque la pénétration

atteint 50 nm, la pointe est toujours à 25°C. Au niveau de la zone de contact, le massif s'est refroidi,

atteignant 70°C environ juste en-dessous du contact.

En maintenant cet enfoncement constant durant 24 heures, la température de la pointe a

augmenté de 1°C (�gure 2.11). La distribution des températures du massif n'a pas évolué. Par

conséquent, si l'air ambiant est à 25°C, alors la pointe n'est que très peu chau�ée, et l'échantillon

refroidit. La convection joue donc un rôle important ici, ce qui peut être expliqué par le fait que la

surface d'échange entre la pointe et l'échantillon est très faible par rapport à la surface d'échange

entre la pointe et l'air. Il est donc nécessaire de connaître la température de l'air au voisinage de

l'indenteur pour savoir si ce processus de chau�age est réalisable.

Figure 2.10 � Distribution des températures dans la zone de contact lors d'une pénétration de 50
nm pendant 60 s (température de l'air égale à 25°C).
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Figure 2.11 � Distribution �nale des températures dans la zone de contact lors du maintien à
enfoncement constant durant 24 heures (température de l'air égale à 25°C).

A�n de connaître la température de l'air, nous avons installé dans le nano-indenteur XP®

une sonde à résistance en platine (PT100 4 �ls) au voisinage de la pointe, entre l'échantillon et

celle-ci, et nous avons mesuré la température de l'air (la température des plaques chau�antes est

de 80°C). Cette mesure expérimentale est tracée sur la �gure 2.12. Lorsque les platines chau�antes

sont chau�ées à 80°C, l'air au voisinage de la pointe et de l'échantillon est à 60°C.
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Figure 2.12 � Evolution de la température de l'air en fonction de la température du porte échan-
tillon. La mesure est e�ectuée avec une sonde à résistance en platine.

52



Nano-indentation à haute température : un projet ambitieux confronté à de nombreuses
di�cultés

2.3.3.3 Température de l'air égale à 60°C

Sur la �gure 2.13 est présentée la distribution des températures au niveau du contact pointe-

échantillon lorsque la pointe a pénétré de 50 nm. La température de l'air est de 60°C. Quand la

pénétration atteint 50 nm au bout de 60 s, la température de la pointe atteint 52°C, et le massif,

au niveau de la zone de contact, refroidit à une température de 75°C.

Figure 2.13 � Distribution des températures dans la zone de contact lors d'une pénétration de 50
nm pendant 60 s (température de l'air à 60 °C).

Figure 2.14 � Distribution �nale des températures dans la zone de contact lors du maintien à
enfoncement constant durant 24 heures (température de l'air à 60 °C).
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Au bout de 24 heures, la température de la pointe atteint 60°C et la température du massif

est à 76°C (�gure 2.14). Par conséquent, si la température de l'air environnant l'indenteur et le

massif est de 60°C, l'indenteur est chau�é par convection à la température de l'air et l'échantillon

est refroidi de 4°C par conduction au niveau de la zone de contact.

2.3.4 Conclusion intermédiaire

A travers ces simulations numériques, nous avons montré que le processus de chau�age de

la pointe par contact est fortement dépendant de la température de l'air environnant. Si l'air

est à la même température que l'échantillon chau�é, alors la pointe est rapidement chau�ée à la

température de consigne. En revanche, si la température de l'air est di�érente de la température

de l'échantillon, alors la pointe n'atteint pas la température de consigne, mais la température de

l'air, ce qui entraîne un refroidissement de l'échantillon, dans la zone de contact sous la pointe.

Réaliser des essais de nano-indentation instrumentée sous haute température sans système de

chau�age de pointe est donc très complexe. De plus, la silice possède une faible conductivité

thermique, ce qui diminue la zone de refroidissement de l'échantillon [65]. En�n, notre modèle est

une simpli�cation du système réel, car le dispositif expérimental complet n'est pas modélisé, et sa

prise en compte entraînerait des conditions en température encore plus sévères au niveau de la zone

de contact indenteur - échantillon (refroidissement plus important de l'échantillon, distribution des

températures de l'indenteur di�érentes, etc.). Un système de chau�age de pointe est donc nécessaire

a�n d'éviter le refroidissement de l'échantillon au niveau de la zone de contact.

2.4 Essais expérimentaux

2.4.1 Description du nano-indenteur XP® haute température

2.4.1.1 Nano-indenteur

Nous disposons au laboratoire d'un nano-indenteur XP® commercialisé par Agilent équipé

d'un porte-échantillon chau�ant. Il est présenté sur la �gure 2.15. Une bobine électromagnétique

permet d'imposer la force sur l'indenteur et le déplacement est mesuré par des capteurs capacitifs.

Des ressorts horizontaux permettent le maintien vertical de la colonne. Les résolutions en force

et en déplacement sont respectivement de 10 nN et 0,5 nm. Cet appareil est équipé du système

CSM (voir section 1.6.2.2) permettant de mesurer en continu la raideur de contact S en fonction

de la pénétration h. Une plaque en inox est �xée au niveau de la colonne de mesure a�n de limiter

au maximum la montée en température des composants électroniques lors du chau�age du porte-

échantillon. L'appareil est posé sur un système de ressorts pour isoler la machine de toute vibration,

et il est placé dans une enceinte acoustique. Notre machine ne dispose pas de système de chau�age

de pointe. Il est possible d'introduire une atmosphère d'argon dans l'enceinte. L'indenteur utilisé
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est un diamant Berkovich. Cet appareil est équipé d'un porte-échantillon utilisable à température

ambiante et d'un deuxième porte-échantillon pouvant fonctionner à haute température. Ce dernier

est présenté dans le paragraphe suivant.

Figure 2.15 � Photo présentant le nano-indenteur XP® de Agilent.

2.4.1.2 Porte-échantillon chau�ant

Le porte-échantillon chau�ant est présenté sur la �gure 2.16.

Figure 2.16 � Photo présentant le porte-échantillon chau�ant.
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L'échantillon est �xé sur une plaque en nickel avec une colle résistant aux hautes températures

(colle Poly 2000®). Cette plaque est �xée par quatre vis sur une double platine chau�ante. La

température des plaques chau�antes est contrôlée par un thermocouple. L'ensemble est entouré

d'un bloc en céramique. Celui-ci est �xé dans un bloc en aluminium protégé par un système de

refroidissement liquide. La régulation de température pendant le test est assurée automatiquement

par un contrôleur. Celui-ci enregistre l'information du thermocouple �xé sur les plaques chau�antes

et assure le maintien à température de ces plaques. Une boucle P.I.D. (Proportionnelle Intégrale

Dérivée) permet la régulation en température.

2.4.2 Procédure expérimentale

2.4.2.1 Echantillon

L'échantillon testé est la silice, qui est le matériau de référence pour toutes les calibrations. Il

a déjà été testé sous haute température sur d'autres machines, ce qui nous permettra de comparer

les résultats obtenus. D'après la littérature, ses propriétés mécaniques ne sont pas sensibles à

une variation de température de l'ordre de 10°C. Ainsi, le refroidissement local observé dans le

paragraphe 2.3.3 par simulation numérique n'est pas sensé diminuer les propriétés mécaniques

de la silice. L'échantillon possède une rugosité Ra de 2 nm (mesures de rugosité obtenues par

AFM sur une surface de 5 µm par 5 µm). Il est collé avec la colle Poly 2000®. Cette colle peut

résister jusqu'à 1100°C. L'échantillon est nettoyé avec un chi�on imbibé d'éthanol a�n d'enlever

les impuretés déposées sur la surface, puis essuyé avec un chi�on sec. La plaque sur laquelle est

collée la silice est ensuite vissée sur le porte-échantillon.

2.4.2.2 Procédure de chau�age

Comme expliqué précédemment, le chau�age est réalisé par deux plaques chau�antes. Durant

le chau�age, le système de refroidissement liquide est mis en route. Dès que les platines chau�antes

ont atteint la température de consigne, nous attendons 1 heure avant de commencer le test [65].

Les essais sont e�ectués à 60°C, 80°C, 100°C, 120°C, et 150°C. L'argon n'est pas utilisé car la tem-

pérature maximale n'est que de 150°C, donc l'indenteur en diamant n'est pas soumis à l'oxydation

ou à la graphitisation [51, 50].

2.4.2.3 Indentation

A�n de détecter l'échantillon, l'indenteur descend verticalement vers la surface. Lorsqu'une

brusque augmentation de la raideur mesurée est observée, le contact est détecté et l'indenteur

remonte verticalement de 1 µm au-dessus de la surface. Ensuite l'indenteur descend verticalement

sur l'échantillon à une vitesse de 10 nm/s. Lorsque le contact entre la pointe et la pièce est détecté

(brusque augmentation de la raideur de contact), une vitesse de montée en charge exponentielle
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est appliquée a�n de garder une vitesse de déformation constante (voir paragraphe 1.7.2). Elle est

de : Ṗ /P = 0, 03 s−1.

Lors de l'essai, étant donné que la pointe n'est pas chau�ée, nous appliquons une procédure de

chau�age similaire à celle publiée par Schuh et al. [49]. Lors du contact nous appliquons une charge

de 30 µN. Le temps de maintien à charge constante et calculé suivant les données de la �gure 2.4.

Par exemple, pour une température de 80°C, le temps de maintien à charge constante est de 1600

s environ. Pour chaque indent, la même procédure de chau�age est réalisée. La charge maximale

appliquée est de 450 mN. La méthode CSM est utilisée pour mesurer en continu la raideur en

fonction de la pénétration. La fréquence d'oscillation est �xée à 32 Hz, l'amplitude d'oscillation

est de h1 = 1nm. A chaque température, 10 indents sont e�ectués. Quand les essais sont terminés,

nous calculons le module d'élasticité et la dureté en utilisant les équations (1.5) et (1.2).

2.4.3 Résultats

2.4.3.1 Détermination de la raideur du bâti en fonction de la température

Pour calculer les propriétés mécaniques, il est nécessaire de connaître la raideur du bâti de

l'appareil. Cette raideur doit être connue pour calculer la raideur de contact S. Celle-ci est connue

à température ambiante mais pas à des températures plus élevées. D'après le modèle rhéologique

présenté sur la �gure 1.7, la raideur totaleK mesurée par la méthode CSM est donnée par l'équation

suivante :

K =

(
1

S
+

1

Kb

)−1

+Ks (2.6)

Avec Kb la raideur du bâti de la machine, qui comprend la raideur du porte-échantillon chauf-

fant, et Ks la raideur des ressorts de maintien. La raideur Ks est donnée par le constructeur et la

raideur totale K est mesurée avec la méthode CSM. Etant donné la faible valeur de Ks (60 N/m)

par rapport à K, nous allons supposer ce terme constant en fonction de la température 3. Pour

obtenir une valeur correcte de S, il est donc nécessaire de connaître Kb. Cette raideur peut être

calculée en traçant le rapport P/S2 d'un matériau homogène (la silice par exemple) en fonction

de la force P . Les équations (1.2) et (1.4) nous donnent l'expression de ce rapport :

P

S2
=
π

4

H

(E ′∗c )2 (2.7)

Donc, si le matériau est homogène, alors la dureté H et le module d'élasticité de contact E
′∗
c

sont constants. Par conséquent, le rapport P/S2 est constant en fonction de la pénétration. Cette

expression est intéressante car elle ne dépend pas du déplacement, mesure très sensible à la dérive

thermique.

3. Dans le cas de matériaux élastomères, il sera nécessaire de connaître la valeur exacte de Ks en fonction de la
température.
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Sur la �gure 2.17, nous présentons comment déterminer la valeur de Kb. Nous calculons d'abord

le rapport P/S² avec S calculé avec l'équation (2.6), pour di�érentes valeurs de Kb, puis nous

traçons une régression linéaire de chaque courbe obtenue. Nous connaissons ainsi la valeur de la

pente de la courbe que nous allons nommer dP/S2

dP
. En traçant dP/S2

dP
en fonction de la raideur Kb,

la valeur de Kb cherchée est celle pour laquelle
dP/S2

dP
= 0 est véri�é. Cette technique est présentée

sur la �gure 2.17.

Figure 2.17 � a) Evolution du rapport P/S² calculé pour deux valeurs de Kb en fonction de la

force P (silice à 80°C). En e�ectuant une approximation linéaire, nous obtenons dP/S2

dP
. b) Evolution

de dP/S2

dP
en fonction de Kb . Le point où

dP/S2

dP
s'annule nous donne la valeur de Kf . c) Evolution

du rapport P/S² en fonction de la force P calculé avec la valeur de Kb qui annule
dP/S2

dP
.

Nous présentons les valeurs de Kb obtenues sur l'échantillon de silice en fonction de la tempé-

rature de test sur la �gure 2.18. La raideur du bâti diminue avec la température. La température

de consigne in�ue donc sur la valeur de la raideur du bâti. A 150°C, Kb semble augmenter. A�n de

comprendre s'il s'agit d'une erreur de mesure ou d'un phénomène lié à la physique du matériau, il

serait nécessaire de calculer Kb pour des températures supérieures.
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Figure 2.18 � Evolution de la raideur du bâti Kb en fonction de la température de consigne. La
raideur diminue en fonction de la température.

2.4.3.2 E�et de la température sur la courbe charge-décharge mesurée

Etude de la reproductibilité à haute température

Sur la �gure 2.19.a) est présentée l'évolution de la force P en fonction de la pénétration h pour

10 indents réalisés sur la silice à température ambiante, et sur la �gure 2.19.b), nous présentons

les courbes force-pénétration pour deux indents di�érents notés 1 et 2, e�ectués à une température

de 80°C. La détection du point de contact est e�ectuée comme présenté dans la section 1.7.3.1. La

dérive thermique n'est pas corrigée. Sur la �gure 2.19.a), les courbes des 10 indents sont confondues,

ce qui montre que nos essais sont reproductibles à température ambiante. Sur la �gure 2.19.b),

en observant la courbe de charge obtenue sur ces deux essais, nous constatons que la courbure

est totalement di�érente. De plus, sur l'indent 1, la pénétration maximum est de ht = 2048nm

environ, alors que pour l'indent 2, nous obtenons ht = 2146nm. Nous avons donc une di�érence

de 100 nm à charge maximum entre deux indents pour un test e�ectué à 80 °C.

Lors de la décharge, la courbe obtenue pour l'indent 1 est de type parabolique, alors que la

courbe obtenue avec l'indent 2 est plutôt linéaire. L'enfoncement rémanent hr mesuré est de 1108

nm dans le cas de l'indent 1 et de 917 nm dans le cas de l'indent 2. L'enfoncement rémanent obtenu

lors de ces deux essais di�ère de 200 nm.
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Figure 2.19 � a) Représentation de 10 courbes force-déplacement obtenues sur la silice à 25°C. b)
2 Courbes force-déplacement obtenues sur la silice à 80°C. A température ambiante, les courbes
se superposent, ce qui n'est pas le cas lorsque la température est de 80°C.
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Sur la �gure 2.20, nous présentons les courbes de charge de 10 indents réalisés sur la silice à

80°C. La courbe de décharge n'est pas tracée pour plus de lisibilité. Contrairement à ce qui est

observé à température ambiante, les 10 courbes ne se superposent pas. Pour une charge donnée,

la di�érence d'enfoncement entre 2 courbes peut atteindre 200 nm. Le signal de déplacement n'est

donc pas correctement mesuré à cette température, ce qui pose problème pour la détermination

du module d'élasticité réduit et de la dureté de la silice. En e�et, à h = 1000 nm par exemple,

l'erreur faite sur le calcul de E
′∗ peut atteindre 20 %, et celle faite sur la dureté peut atteindre 40

%, cette erreur devenant de plus en plus importante pour de plus faibles pénétrations.
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Figure 2.20 � Evolution de la charge P en fonction de la pénétration h pour 10 indents à 80°C
sur un échantillon de silice (les courbes de décharge ne sont pas tracées pour plus de lisibilité).
L'écart maximum entre deux courbes est de 200 nm sur toute la charge.

E�et des �uctuations de températures sur la mesure du déplacement

Cette �uctuation du déplacement pourrait provenir d'une mauvaise détection du point de contact.

Sur la �gure 2.19b), à P = Pt, on a ht (1) < ht (2), et lors de la décharge, on a hr (1) > hr (2).

Donc le point de contact n'est pas en cause car le modi�er ne fait que translater les courbes vers

la gauche ou vers la droite.

Sur la �gure 2.21 sont tracées les évolutions de la température des plaques chau�antes et de la

pénétration h en fonction du temps, lors de la phase de chau�age de la pointe. Durant la phase de

chau�age, nous appliquons une force constante. La pénétration mesurée doit donc être constante
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en fonction du temps, ou augmenter, en cas de �uage du matériau. Sur la �gure 2.21, la pénétration

n'est pas constante, mais varie de façon périodique, similairement à la température des plaques

chau�antes. L'amplitude moyenne de ces oscillations de h est d'environ 200 nm. Par conséquent, la

�uctuation observée sur la �gure 2.20 est aussi observée lors de la phase de chau�age. En observant

l'évolution de la température des platines chau�antes en fonction du temps ainsi que l'évolution

de h en fonction du temps, nous constatons que les deux mesures sont liées. En e�et, lorsque la

température de la platine est de 79,9 °C, la pénétration diminue. Lorsque la température de la

platine est de 80 °C, la pénétration de la pointe augmente. C'est donc la �uctuation de température

autour de la température de consigne qui entraîne les variations de h. A 80 °C, une simple di�érence

de 0,1 °C entraîne donc des variations de l'ordre de la centaine de nanomètres. Cette �uctuation

est si importante que h peut devenir négatif.
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Figure 2.21 � Evolution de la température et de la pénétration en fonction du temps lors du
maintien à charge constante (P = 30 µN) pendant d'un essai sur un échantillon de silice. La
variation de h est causée par la variation de température.

Sur la �gure 2.22 est présentée l'évolution de l'amplitude maximum en pénétration en fonction

de la température. Le calcul de cette amplitude est réalisé en mesurant les amplitudes crête-crête

de h lors de la phase de chau�age. Les résultats obtenus mettent en évidence que la �uctuation

de h augmente de façon quasi linéaire en fonction de la température, jusqu'à 150 °C (de 200 nm à

80°C à 400 nm à 150 °C).
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Figure 2.22 � Evolution de l'amplitude d'oscillation de la pénétration en fonction de la tempéra-
ture d'essai. L'amplitude maximale de la �uctuation augmente avec la température.

2.4.3.3 Etude de la raideur de contact

Sur la �gure 2.23 est tracée l'évolution de la raideur de contact S en fonction de la charge P

sur 10 indents e�ectués sur la silice à 80 °C. Toutes les courbes de raideur sont confondues, ce qui

signi�e que la �uctuation de la température n'in�ue pas, ou très peu, sur la raideur mesurée par

la méthode CSM. Une autre manière de le montrer est de tracer le rapport P/S2 en fonction de la

charge (�gure 2.24). Nous avons tracé le ratio P/S2 à température ambiante, à 80 °C et à 150 °C.

Les trois courbes obtenues sont sensiblement les mêmes. On en conclut que la raideur de contact

mesurée n'est pas a�ectée par les �uctuations de température jusqu'à 150 °C.
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Figure 2.23 � Evolution de la raideur de contact S mesurée sur la silice en fonction de la charge
P à 80 °C (10 indents). Toutes les courbes sont confondues, la variation de température n'in�ue
pas (ou très peu) sur la raideur de contact mesurée.
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Figure 2.24 � Evolution du rapport P/S² en fonction de la charge P pour trois températures
di�érentes : 25 °C, 80 °C et 150 °C (silice). Chaque courbe représente une moyenne e�ectuée sur
10 indents.
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2.4.3.4 Calcul de la dureté de la silice à 80 °C

Sur la �gure 2.25 est tracée l'évolution de la dureté de la silice H en fonction de la pénétration

h pour 10 indents réalisés sur l'échantillon de silice à 80 °C. La �gure 2.25.a) présente la dureté

calculée avec l'équation (1.2) et la �gure 2.25.b) présente la dureté calculée avec l'équation (2.7),

celle-ci permettant de calculer la dureté sans utilisation de la pénétration h, mais en supposant le

module d'élasticité connu et constant (E
′∗ = 73GPa pour l'échantillon de silice). Si nous calculons

la dureté en utilisant la pénétration h dans les calculs, les résultats obtenus sont très dispersés,

alors qu'avec la méthode qui n'utilise pas directement h, la dureté est constante et égale à environ

9,5 GPa pour tous les essais. Cette �gure montre bien que seule la pénétration est a�ectée par les

�uctuations de température, ce qui empêche de mesurer précisément les propriétés mécaniques par

la méthode CSM.
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Figure 2.25 � Comparaison entre a) la dureté calculée classiquement et b) la dureté obtenue avec
l'équation (2.7) en supposant E

′∗ = 73GPa (silice).

2.4.4 Conclusion intermédiaire

A travers les essais réalisés sur la silice entre 80 °C et 150 °C, nous avons montré que la raideur

de contact S est correctement mesurée jusqu'à 150 °C. En revanche, nous avons observé que la

pénétration de l'indenteur est soumise à des �uctuations de l'ordre de la centaine de nanomètres.

Celles-ci sont causées par la variation de la température des plaques chau�antes autour de la

température de consigne. L'écart maximum mesuré augmente avec la température. Ce manque

de précision sur la mesure de la pénétration empêche une détermination précise des propriétés

mécaniques de la silice à haute température avec la procédure d'essai classique.
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2.5 Conclusion

A travers ce chapitre, nous avons montré que de nombreuses di�cultés apparaissent lorsqu'on

veut réaliser des essais de nano-indentation à haute température. Le chau�age de l'indenteur est

l'une des plus importantes, surtout si la machine de nano-indentation n'est pas équipée d'un

système de chau�age de pointe, car celle-ci refroidit l'échantillon par contact. Schuh et al. re-

commandent de chau�er l'indenteur par contact avec l'échantillon durant un temps déterminé.

Cependant, ce procédé ne peut fonctionner que pour des matériaux ayant une conductivité ther-

mique faible comme la silice par exemple [65], et nous avons montré par simulation numérique que

si la température de l'air n'est pas à la même température que l'échantillon, alors la température

de l'indenteur atteint celle de l'air par convection, et provoque un refroidissement de l'échantillon

sous le contact. Certes la température de l'air mesurée par la sonde n'est pas exactement celle

de l'air présent à l'extrême contact de la surface de l'indenteur. Mais cela montre que la tem-

pérature de l'air joue un rôle important dans le processus de chau�age de la pointe, ce qui est

normal car la surface d'échange de l'indenteur avec l'air est beaucoup plus grande que celle avec

l'échantillon. L'ajout d'un système de chau�age secondaire de la pointe serait donc nécessaire. Les

essais expérimentaux e�ectués sur la silice nous ont permis calculer la raideur du bâti en fonction

de la température. Nous avons montré que cette raideur diminue avec la température de façon non

négligeable, et cela doit donc être pris en compte pour calculer les propriétés mécaniques. L'étude

des signaux mesurés a montré que la force et la raideur de contact ne sont que très peu a�ectées

par les variations de température autour de la température de consigne, les courbes expérimentales

obtenues étant confondues. C'est surtout la pénétration de l'indenteur mesurée qui est a�ectée par

les variations de température, rendant impossible le calcul des propriétés mécaniques.

Pour diminuer l'e�et de la pénétration sur les résultats, nous présentons dans le chapitre suivant

une nouvelle technique basée sur la mesure de l'amplitude de la seconde harmonique en déplace-

ment. Cette méthode apporte une nouvelle mesure en plus de celle de la force, du déplacement et

de la raideur, ce qui nous permet de ne plus utiliser la pénétration dans nos calculs.
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Chapitre 3

Méthode de la seconde harmonique : une

technique de mesure des propriétés

mécaniques indépendante de la mesure du

déplacement

3.1 Introduction

Nous présentons dans ce chapitre une nouvelle technique de mesure des propriétés mécaniques

par nano-indentation. Cette méthode, qui s'appuie sur la technique CSM (voir section 1.6.2.2),

nécessite la mesure de l'amplitude de la seconde harmonique en déplacement. Cette nouvelle mesure

permet de calculer d'une manière di�érente les propriétés mécaniques par nano-indentation, car

celle-ci est indépendante de la mesure du déplacement. Dans la première partie de ce chapitre, nous

étudions la courbe de décharge a�n de déterminer l'expression de la dérivée de la raideur de contact

par rapport à la pénétration. L'expression trouvée dépend du module d'élasticité de contact et est

indépendante du déplacement mesuré. En deuxième partie de ce chapitre, nous expliquons comment

relier cette expression à la mesure de l'amplitude de la seconde harmonique en déplacement. En�n,

en troisième partie, nous établissons les expressions des propriétés mécaniques obtenues à partir

de la seconde harmonique pour le cas de matériaux homogènes.
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3.2 Etude de la courbe de décharge

3.2.1 Expression de la dérivée de la raideur de contact par rapport à

l'enfoncement

Sur la �gure 3.1 est représentée une courbe charge-décharge classique. Au niveau de la partie

décharge de la courbe, la tangente à celle-ci au point de charge maximum nous permet de calculer

la raideur de contact S. D'après l'équation (1.7), la raideur de contact dépend du rayon de contact

a entre l'indenteur et l'échantillon, et du module d'élasticité de contact E
′∗
c .
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Figure 3.1 � Courbe charge décharge. La tangente à la courbe de décharge nous permet de calculer
la raideur de contact. Nous proposons le calcul d'une nouvelle équation à partir de la courbure de
la courbe de décharge.

Nous avons jusqu'à présent uniquement utilisé la tangente à la courbe de décharge a�n de

déterminer la raideur de contact, mais la courbe de décharge n'est pas linéaire. Comme montré dans

le paragraphe 1.6.2.1, elle suit une loi de type puissance et est comprise entre deux cas extrêmes :

une courbe linéaire et une courbe parabolique [10]. Pour un indenteur conique, l'exposant est égal

à 2 [18], ce qui n'est pas le cas avec les indenteurs de type tétraédrique. Pharr et al. expliquent que,

lors de la décharge, la surface de l'empreinte sous l'indenteur se déforme élastiquement, et ne peut

plus être considérée comme conique. Une illustration de la surface déformée est présentée sur la
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�gure 3.2 [87]. Ils proposent alors de tenir compte de cette surface modi�ée à l'aide d'une fonction

de forme qui va, non pas représenter cette surface, mais modéliser un � indenteur e�ectif � qui va

tenir compte de la surface déformée comme montré sur la �gure 3.2.

Figure 3.2 � Schématisation de l'empreinte de la surface déformée lors de la décharge. L'angle de
l'empreinte rémanente est di�érent de celui de l'indenteur [87].

La courbe de décharge étant non-linéaire, il est possible de déterminer, en plus de S qui est

lié à dP
dh
, la dérivée seconde de P par rapport à h, qui est égale à dS/dh. En dérivant l'expression

(1.7) en fonction de la pénétration h, et en supposant le module d'élasticité de contact constant

en fonction de la pénétration, nous obtenons l'équation suivante :

dS

dh
= 2E

′∗
c

da

dh
(3.1)

Cette expression dépend du module d'élasticité de contact E
′∗
c , et de la dérivée du rayon de

contact par rapport à la pénétration da
dh
. L'expression de la raideur de contact en fonction de la

hauteur de contact hc est donnée par l'équation suivante :

S = 2E
′∗
c tan (θ)hc (3.2)

L'équation (3.1) devient :
dS

dh
= 2E

′∗
c tan (θ)

dhc
dh

(3.3)

Le terme dhc
dh

représente la dérivée de la hauteur de contact en fonction de la pénétration. Cette
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expression est indépendante de la pénétration h, ce que nous recherchons. Dans la section 3.3, nous

expliquons comment relier dS
dh

à la mesure de la seconde harmonique en déplacement. L'expression

de dhc
dh

est explicitée dans le paragraphe suivant.

3.2.2 Détermination de dhc
dh

3.2.2.1 Méthode statique

Une première méthode dite statique peut être utilisée pour déterminer dhc
dh
. Pour exprimer la

hauteur de contact, nous utilisons le modèle de Loubet et al. qui exprime la hauteur de contact

par l'équation suivante :

hc = α (hr′ + h0) (3.4)

Où hr′ est donné par l'équation (1.22). En dérivant cette équation par rapport à la pénétration,

nous obtenons l'expression suivante :
dhc
dh

= α
dhr′

dh
(3.5)

Nous pouvons tirer plusieurs informations de cette équation. D'une part, la dérivée de la hauteur

de contact par rapport au déplacement ne dépend pas de la pénétration, mais de la variation de

celle-ci. Par conséquent, ce terme n'est pas sensible à la précision de la détection du point de

contact. L'expression dépend du coe�cient α, et de la dérivée de hr′ par rapport à h. D'autre part,

du fait de la dérivation, le terme h0 nécessaire pour tenir compte de la hauteur équivalente du

défaut de pointe, est supprimé de l'équation. Il n'est donc plus nécessaire de calculer ce terme, ce

qui améliore la précision des calculs, particulièrement pour les faibles pénétrations.

Pour calculer dhr′
dh

, il su�t de tracer l'évolution de la pénétration plastique hr′ (équation (1.22))

en fonction de la pénétration h. Un exemple est présenté sur la �gure 3.3 pour un indent réalisé sur

la silice. Sur cette �gure, nous pouvons observer que la courbe est linéaire. Par conséquent, le terme
dhr′
dh

est simplement la pente de la courbe. Aux très faibles pénétrations, la linéarité est perdue.

Ceci est causé par l'imperfection géométrique de la pointe. Le terme dhr′
dh

déterminé précédemment

ne peut donc plus être utilisé dans cette gamme d'enfoncements.

Avec cette technique, nous pouvons calculer de manière statique la dérivée de la hauteur de

contact par rapport à l'enfoncement. Cette méthode est utilisable seulement pour les matériaux

homogènes. Le déplacement mesuré est encore utilisé, mais de façon indirecte, ce qui permet de

s'a�ranchir du calcul de la hauteur équivalente du défaut de pointe h0, et d'être moins sensible à une

mauvaise détection du point de contact. Dans le paragraphe suivant, nous présentons une méthode

dite � dynamique �, permettant de s'a�ranchir totalement de la mesure directe du déplacement.
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Figure 3.3 � Evolution de la pénétration plastique hr′ en fonction de la pénétration h. L'évolution
de la pénétration plastique est linéaire, la dérivée est donc simplement la pente de la droite.

3.2.2.2 Méthode dynamique

Avec le modèle de Loubet et al., l'expression de la hauteur de contact est donnée par l'équation

(1.28). Celle-ci dépend de la pénétration h, de la hauteur équivalente du défaut de pointe h0, de

la charge P et de la raideur de contact S. Les expressions de la charge et de la raideur de contact

sont données par les équations (1.2) et (1.4) respectivement. En remplaçant P et S par celles-ci,

nous obtenons la formule suivante :

hc = α

(
h− Hπ tan (θ)hc

2E ′∗c
+ h0

)
(3.6)

On en déduit une nouvelle expression de la hauteur de contact :

hc =
α

1 + απ tan(θ)H

2E′∗c

(h+ h0) (3.7)

En dérivant cette expression par rapport à h, et en supposant que le rapport H/E
′∗
c est constant

en fonction de la pénétration, nous obtenons l'expression suivante :

dhc
dh

=
α

1 + απ tan(θ)H

2E′∗c

(3.8)

Cette équation dépend de la constante α, du demi-angle au sommet équivalent de l'indenteur
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θ, et du rapport H
E
′∗
c
. Si H

E
′∗
c

est constant, le terme dhc
dh

est une constante comme constaté dans le

paragraphe précédent. Il est possible de remplacer la dureté H en utilisant l'équation (2.7) dans

l'équation (3.8). Nous obtenons alors l'expression suivante :

dhc
dh

=
α

1 + 2α tan(θ)PE′∗c
S2

(3.9)

En combinant l'équation (3.9) et l'expression (3.3), il est possible d'exprimer le module d'élas-

ticité de contact :

E
′∗
c =

dS
dh
S2

2α tan (θ)
(
S2 − P dS

dh

) (3.10)

En utilisant l'équation (2.7), il est aussi possible d'exprimer la dureté :

H =

(
dS
dh
S
)2
P

π
(
α tan (θ)

(
S2 − P dS

dh

))2 (3.11)

Nous obtenons deux nouvelles expressions du module d'élasticité de contact et de la dureté.

Le module d'élasticité du matériau est ensuite déterminé à l'aide de l'équation (1.5). Ces deux

nouvelles expressions dépendent de la raideur de contact S, de la charge appliquée P , du coe�cient

α, de l'angle équivalent au sommet de l'indenteur θ, et de dS
dh

dont la mesure est expliquée dans le

paragraphe 3.3. Ces nouvelles équations ne dépendent pas du déplacement mesuré.

De plus, en calculant le rapport S/dS
dh
, nous obtenons l'expression suivante :

S/
dS

dh
= hc/

dhc
dh

= h+ h0 (3.12)

Par conséquent, la pénétration est directement calculable à partir du rapport entre la raideur

de contact et sa dérivée. Il est alors possible de comparer h mesuré et h calculé. L'étape suivante

est la détermination de dS
dh
.

3.3 Détermination de dS
dh à partir de la mesure de l'amplitude

de la seconde harmonique en déplacement

3.3.1 Expression l'amplitude de la seconde harmonique en fonction de
d2P (h)
dh2

Le principe de la méthode CSM est de superposer une oscillation de faible amplitude (entre 1

et 5 nm) à une fréquence donnée au signal de force ou de déplacement (voir paragraphe 1.6.2.2).

Dans ce paragraphe, pour que les calculs soient plus simples, nous traiterons du cas des systèmes

à déplacement imposé. Le même raisonnement est présenté en annexe B pour les systèmes à force
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imposée. Le signal d'entrée est donc le signal de pénétration h et le signal de sortie est le signal de

force P. Il peut être exprimé par la somme d'une partie continue et d'une série de Fourier exprimée

par l'équation suivante :

P̃ (t) = P (t) + P1 exp j (ωt− ϕ1) + P2 exp j (2ωt− ϕ2) + ...+ Pn exp j (nωt− ϕn) (3.13)

Avec Pn, ϕn l'amplitude et le déphasage de la nième harmonique en force, et ω la pulsation. Les

harmoniques sont mesurables à l'aide d'un détecteur synchrone.

Nous pouvons exprimer la charge par une autre équation. En e�et, l'expression de la force est

fonction du déplacement imposé auquel s'ajoute une petite oscillation au voisinage de h (P̃ (t) =

P (h+ h1 exp jωt)). Nous pouvons alors exprimer un développement de Taylor :

P (h+ h1 exp jωt) = P (h) + h1 exp jωtdP (h)
dh

+ (h1 exp jωt)2

2!
d2P (h)
dh2

+ ...

...+ (h1 exp jωt)n

n!
dnP (h)
dhn

+Rn (h+ h1 exp jωt)
(3.14)

Avec Rn le reste de l'équation. Cette expression dépend de l'amplitude de la première harmonique

en déplacement h1, de la pulsation ω, de la charge P et de ses dérivées. A partir des équations

(3.13) et (3.14), nous pouvons e�ectuer une identi�cation terme à terme. Par exemple, la pre-

mière harmonique de l'équation (3.13) est identi�ée avec le terme du premier ordre contenu dans

l'équation (3.14). Nous obtenons alors l'équation suivante :

P1 exp (−jϕ1) = h1
dP (h)

dh
(3.15)

Les amplitudes d'oscillation en force et en déplacement sont fonction de la dérivée de P par

rapport à h. L'équation (1.13) permet d'exprimer dP (h)
dh

en fonction de la raideur, de la masse et

de l'amortissement du système :

dP (h)

dh
= K − ω2m+ jCω (3.16)

Par conséquent, la dérivée de P par rapport à h dépend de la fonction de transfert du système.

Nous avons retrouvé ici ce qui est classiquement mesuré avec la méthode CSM. L'identi�cation la

seconde harmonique de l'équation (3.13) avec le terme du second ordre de l'équation (3.14) nous

donne l'équation suivante :

P2 exp (−jϕ2) =
h2

1

2!

d2P (h)

dh2
(3.17)

Ainsi, la seconde harmonique en force dépend de d2P (h)
dh2

. L'amplitude de la seconde harmonique

est mesurable à l'aide d'un détecteur synchrone. Nous pouvons donc accéder expérimentalement à
d2P (h)
dh2

. Dans le paragraphe suivant, nous établissons le lien entre cette dérivée seconde et dS
dh
.
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3.3.2 Lien entre d2P (h)
dh2 et dS

dh

L'expression de dP (h)
dh

est donnée par l'équation (3.16). En dérivant cette expression par rapport

à h, nous obtenons l'égalité suivante :

d2P (h)

dh2
=
d (K − ω2m)

dh
+ j

d (Cω)

dh
(3.18)

Nous allons commencer par calculer
d(K−ω2m)

dh
. L'expression de la raideur totale K est donnée

par l'équation (2.6) :

K =

(
1

S
+

1

Kb

)−1

+Ks (3.19)

Avec Kb la raideur du bâti, et Ks la raideur verticale des ressorts de maintien horizontaux. La

dérivation
d(K−ω2m)

dh
peut être e�ectuée de la manière suivante :

d (K − ω2m)

dh
=
d (K − ω2m)

dS
∗ dS
dh

(3.20)

Nous retrouvons dans cette équation le terme dS
dh

que nous avons calculé dans le paragraphe

3.2.1 et que nous cherchons à mesurer. En utilisant l'équation (3.19), et en supposant que Ks est

négligeable par rapport à K, le terme
d(K−ω2m)

dS
peut être calculé :

d (K − ω2m)

dS
=
K2

S2
(3.21)

Le terme dS
dh

est donné par les équations (3.3) et (3.9). Ainsi, avec l'utilisation des équations

(3.3) , (3.9), (3.20) et (3.21), nous pouvons exprimer
d(K−ω2m)

dh
:

d (K − ω2m)

dh
=
K2

S2
∗ dS
dh

=
K2

S2
∗ 2E

′∗
c tan (θ)

dhc
dh

(3.22)

Le terme d(Cω)
dh

exprimé dans l'équation (3.18) peut être obtenu à partir de la relation suivante

[30] :

Cω = 2E”∗
c tan (θ)hc (3.23)

En supposant que l'amortissement de la jauge capacitive de déplacement Ci est négligeable. Le

terme E”∗
c le module de perte. En dérivant l'expression en fonction de h, et en supposant que E”∗

c

est constant, nous obtenons la relation suivante :

d (Cω)

dh
= 2E”∗

c tan (θ)
dhc
dh

(3.24)

A partir des équations (3.3), (3.20) et (3.24), nous en déduisons l'expression de la dérivée
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seconde :
d2P (h)

dh2
=
K2

S2
2E

′∗
c tan (θ)

dhc
dh

+ j

(
2E”∗

c tan (θ)
dhc
dh

)
(3.25)

L'équation déterminée, qui est liée à l'amplitude de la seconde harmonique en force P2 par

l'équation (3.17), est mesurable à l'aide d'un détecteur synchrone. Elle est indépendante du dépla-

cement mesuré. L'expression des propriétés mécaniques calculées avec cette nouvelle méthode est

presentée dans le paragraphe suivant.

3.4 Expression des propriétés mécaniques

3.4.1 Expressions pour les systèmes à déplacement imposé

L'expression du module d'élasticité peut être obtenue avec l'équation (3.25). Le module de

perte E”∗
c peut être remplacé dans cette équation par l'égalité suivante :

E”∗
c =

Cω

S
E
′∗
c (3.26)

En utilisant les équations (3.9), (3.17), (3.25) et (3.26), nous obtenons l'expression du module

d'élasticité réduit de contact :

E
′∗
c =

| P2 |

2α tan (θ)

(
|h1|2

2

√(
K2

S2

)2
+
(
Cω
S

)2 − |P2|P
S2

) (3.27)

En remplaçant le module d'élasticité de contact E
′∗
c de l'équation (3.27) par l'équation (3.26),

le module de perte est donné par l'expression suivante :

E”∗
c =

| P2 | Cω

2αS tan (θ)

(
|h1|2

2

√(
K2

S2

)2
+
(
Cω
S

)2 − |P2|P
S2

) (3.28)

En�n, la dureté est calculée en remplaçant E
′∗
c de l'équation (3.27) par l'équation (2.7) :

H =

 | P2 |

2α tan (θ)

(
|h1|2

2

√(
K2

S2

)2
+
(
Cω
S

)2 − |P2|P
S2

)


2

4P

πS2
(3.29)

Dans ces trois équations, α est un terme �xé, θ est le demi-angle équivalent au sommet de

l'indenteur, h1, K, Cω et P sont mesurés, S est calculé, et P2 est mesuré avec un détecteur

synchrone. Par conséquent, il est possible de déterminer ces trois propriétés mécaniques avec ces

nouvelles équations. De plus, avec l'équation (3.12), nous pouvons calculer la pénétration h à partir

de la seconde harmonique en déplacement. La technique est indépendante du déplacement, elle est
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donc moins sensible à la dérive thermique que la technique de mesure classique.

3.4.2 Expressions pour les systèmes à force imposée

Nos appareils sont des systèmes à force imposée. Dans ce cas de �gure, il n'est pas enregistré

de seconde harmonique en force mais la seconde harmonique en déplacement. En écrivant les

expressions du développement de Taylor et de la série de Fourier, nous pouvons établir la relation

suivante (voir annexe B) :

h2 exp (jϕ2) =
P 2

1

2!

d2h (P )

dP 2
(3.30)

La seconde harmonique en déplacement est donc proportionnelle à la dérivée seconde de h

par rapport à P . Ce dernier terme peut être calculé très facilement en fonction de d2P (h)
dh2

grâce à

l'expression suivante :

d2h (P )

dP 2
= − 1(

dP
dh

)3

d2P (h)

dh2
(3.31)

Par le même procédé de calcul, nous pouvons ainsi obtenir la dureté, le module d'élasticité et

le module de perte pour les dispositifs à force imposée :

E
′∗
c =

| h2 |

2α tan (θ)

(
|P1|2

2((K−ω2m)2+(Cω)2)
3/2

√(
K2

S2

)2
+
(
Cω
S

)2 − |h2|P
S2

) (3.32)

E”∗
c =

| h2 | Cω

2αS tan (θ)

(
|P1|2

2((K−ω2m)2+(Cω)2)
3/2

√(
K2

S2

)2
+
(
Cω
S

)2 − |h2|P
S2

) (3.33)

H =

 | h2 |

2α tan (θ)

(
|P1|2

2((K−ω2m)2+(Cω)2)
3/2

√(
K2

S2

)2
+
(
Cω
S

)2 − |h2|P
S2

)


2

4P

πS2
(3.34)

3.5 Conclusion

Dans ce chapitre a été présentée une nouvelle technique de mesure des propriétés mécaniques par

nano-indentation. Basée sur la mesure de l'amplitude de la seconde harmonique en déplacement,

cette technique permet de mesurer directement le module d'élasticité, le module de perte et la

dureté du matériau indépendamment de la mesure directe du déplacement, grâce à l'utilisation

d'une nouvelle équation dépendante de la courbure de la décharge. Ainsi, le calcul de la hauteur

équivalente du défaut de pointe h0 n'est plus nécessaire. Cette technique est donc plus précise

que la mesure classique pour le calcul des propriétés mécaniques aux faibles pénétrations où les

résultats sont particulièrement sensibles aux incertitudes sur la mesure du déplacement. Cette
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mesure est aussi moins sensible à la détection du point de contact et à la dérive thermique que

la méthode classique. Elle est donc adaptée à des tests haute température où les variations de

température empêchent le calcul précis des propriétés mécaniques aux faibles pénétrations. De

plus, en e�ectuant le rapport S/(dS/dh), nous pouvons aussi calculer la pénétration h. La valeur

mesurée peut ainsi être comparée à celle calculée. Ces équations sont utilisables sur des matériaux

possédant un module d'élasticité de contact constant en fonction de la pénétration. Toutefois, cette

mesure n'est possible que si la courbe de décharge obtenue pour un indenteur pyramidal n'est pas

linéaire. Dans le chapitre suivant, nous présentons des essais expérimentaux e�ectués avec cette

nouvelle technique.
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Chapitre 4

Application expérimentale de la méthode

de la seconde harmonique sur matériaux

homogènes

4.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous présentons l'application de la technique utilisant la mesure de l'amplitude

de la seconde harmonique en déplacement sur des matériaux homogènes. Dans la première partie,

les échantillons caractérisés sont présentés. Ce sont des matériaux dont le module d'élasticité et la

dureté sont constants en fonction de la pénétration, excepté l'échantillon de calcite dont la dureté

est plus importante à l'extrême surface. Nous décrivons l'appareillage utilisé, un nano-indenteur

SA2®, et notamment le second détecteur synchrone permettant de mesurer l'amplitude de la

seconde harmonique en déplacement. La procédure expérimentale utilisée est décrite à la �n de

la première partie. Dans la seconde partie, les mesures et les résultats obtenus sont présentés. La

mesure de l'amplitude de la seconde harmonique est analysée, et comparée à la courbe théorique,

pour chaque échantillon testé. Ensuite, le module d'élasticité, la dureté et la pénétration mesurés

avec la méthode de la seconde harmonique sur chaque échantillon sont présentés et comparés à la

mesure obtenue par la méthode CSM classique. En�n, les limites de cette technique sont détaillées

à la �n de ce chapitre.

4.2 Détails expérimentaux

4.2.1 Echantillons caractérisés

Nous avons testé trois matériaux massifs : un échantillon de silice, un échantillon de PMMA

et un échantillon de calcite. La silice a été choisie parce c'est le matériau de référence pour toutes
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les calibrations. Nous avons réalisé des tests sur un échantillon de PMMA parce que c'est un

matériau dont les propriétés dépendent du temps [34]. En�n, la calcite a été utilisée car elle

présente un � Indentation Size E�ect � (ISE), ce qui signi�e que ce matériau présente une dureté

plus importante en surface [98]. Nous présentons un exemple de ISE sur la �gure 4.1 [88]. Les

échantillons sont collés sur le porte-échantillon avec de la colle cyanoacrylate, puis sont nettoyés

avec un chi�on imbibé d'éthanol, et essuyés à l'aide d'un chi�on sec.

Figure 4.1 � Evolution de la dureté en fonction de la hauteur de contact pour un échantillon de
calcite [88]. Aux faibles pénétrations, la dureté de cet échantillon devient plus importante, ce qui
est caractéristique d'un matériau présentant un Indentation Size E�ect.

4.2.2 Dispositif expérimental

Les tests sont e�ectués avec un nano-indenteur SA2® commercialisé par la société Agilent. Cet

appareil a été choisi car il est équipé d'une tête DCM®. Elle possède des résolutions en force (1

nN) et en déplacement (0,2 pm) meilleures que celles du nano-indenteur XP®. Ainsi, les signaux

enregistrés, notamment l'amplitude de la seconde harmonique en déplacement h2, sont plus précis.

La force est appliquée par une bobine magnétique et le déplacement est mesuré à l'aide d'un

capteur capacitif. Le nano-indenteur est posé sur une table anti-vibrations. L'ensemble est enfermé

dans une enceinte acoustique, le tout est posé sur un bloc de marbre. La pointe utilisée est un

diamant Berkovich, avec une hauteur équivalente de défaut de pointe de 4 nm. L'appareil est

équipé du système CSM pour mesurer en continu la raideur et l'amortissement du système en

fonction de la pénétration. Le détecteur synchrone branché sur le SA2® ne permet d'enregistrer

que la première harmonique. Par conséquent, nous avons branché un second détecteur synchrone
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(EG&G 7260 DSP®) à l'appareil a�n d'enregistrer la seconde harmonique en déplacement. La

seconde harmonique est enregistrée à l'aide d'un port GPIB branché entre le détecteur synchrone

et un ordinateur. La lecture des données est réalisée avec le logiciel Labview®. Nous réglons la

sensibilité du détecteur synchrone entre 50 et 200 µV suivant le matériau testé et la constante de

temps des �ltres à 100 ou 200 ms. Le principe de la détection synchrone est détaillé en annexe C.

Le dispositif expérimental est présenté sur la �gure 4.2.

Figure 4.2 � Photo présentant le nano-indenteur SA2®. Un second détecteur synchrone a été
ajouté a�n de mesurer la seconde harmonique en déplacement.

4.2.3 Procédure expérimentale

4.2.3.1 Phase d'approche

A�n de détecter la surface l'échantillon, l'indenteur descend verticalement vers la surface.

Lorsqu'une brusque augmentation de la raideur mesurée est observée, le contact est détecté et

l'indenteur remonte verticalement de 1 µm au-dessus de la surface. Ensuite l'indenteur descend

verticalement vers l'échantillon à une vitesse de 10 nm/s. Durant la phase d'approche, le système

CSM se met en marche. La phase ϕ1 est initialisée à 0 pour que la phase mesurée lors de l'essai ne

dépende que des propriétés du matériau testé. Durant cette phase d'approche, le second détecteur

synchrone est mis sous tension pour enregistrer la seconde harmonique. Lorsque le contact entre

la pointe et la pièce est détecté, une vitesse de montée en charge exponentielle est appliquée a�n

de �xer une vitesse de déformation constante (voir paragraphe 1.7.2).

4.2.3.2 Phase d'indentation

Pour la silice, nous imposons Ṗ /P = 0, 03 s−1, pour le PMMA et la calcite, nous imposons

Ṗ /P = 0, 005 s−1. Nous appliquons une vitesse de déformation plus faible pour ces deux échan-

tillons a�n de mesurer plus précisément les propriétés mécaniques aux très faibles pénétrations.

Une illustration est présentée sur la �gure 4.6 dans la section 4.3.1. Nous imposons une fréquence

d'oscillation de f = 97Hz pour la silice et la calcite et une fréquence de f = 31Hz pour le
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PMMA. Nous avons choisi cette fréquence pour la silice et la calcite car c'est la fréquence d'oscilla-

tion qui nous permet d'obtenir une amplitude de seconde harmonique h2 avec le meilleur rapport

signal/bruit. Pour le PMMA, nous avons choisi cette fréquence d'oscillation a�n de comparer ulté-

rieurement nos résultats de nano-indentation avec des essais D.M.A. (Dynamic Method Analysis).

La charge maximum appliquée sur les échantillons est Pmax = 5mN pour la silice, Pmax = 0, 15mN

pour le PMMA et Pmax = 4, 5mN pour la calcite. Nous imposons une amplitude d'oscillation h1

constante de 4 nm pour la silice et le PMMA. Pour l'échantillon de calcite, nous e�ectuons des

essais avec des amplitudes d'oscillations di�érentes suivant la gamme d'enfoncements étudiée. En

e�et, l'amplitude d'oscillation doit être judicieusement choisie. Pharr et al. ont e�ectué des tests de

nano-indentation avec la méthode CSM sur un échantillon de cuivre, en faisant varier l'amplitude

d'oscillation [100]. Ils ont notamment montré qu'une amplitude d'oscillation trop importante pour

les très faibles pénétrations peut entraîner une perte de contact entre la pointe et l'échantillon. Ils

proposent alors une formule pour calculer la profondeur à partir de laquelle la valeur h1 est utili-

sable, que nous avons employée pour choisir nos amplitudes d'oscillation. Pour la silice, l'amplitude

d'oscillation h1 = 4nm est utilisable dès hr′ = 15nm, et pour le PMMA, l'amplitude d'oscillation

h1 = 4nm est utilisable dès hr′ = 40nm. Sur l'échantillon de calcite, l'amplitude d'oscillation

h1 = 2nm est utilisable dès hr′ = 35nm, et l'amplitude d'oscillation h1 = 4nm est utilisable

dès hr′ = 75nm. Nous corrigeons la dérive thermique sur la mesure de la pénétration avec la

méthode du double cycle charge-décharge (voir paragraphe 1.7.3.3). Pour chaque échantillon, nous

e�ectuons 10 indents. L'ensemble des paramètres expérimentaux sont rappelés dans le tableau 4.1.

Paramètres expérimentaux Silice PMMA Calcite

Charge maximum Pt (mN) 5 0,15 4,5
Amplitude d'oscillation h1 (nm) 4 4 2-4
Fréquence d'oscillation f (Hz) 97 31 97

Vitesse de déformation Ṗ
P
(s−1) 0,03 0,005 0,005

Nombre d'indents 10 10 10

Tableau 4.1 � Paramètres expérimentaux utilisés pour mesurer les propriétés mécaniques par dé-
tection synchrone de la seconde harmonique.

4.3 Résultats et interprétation

4.3.1 Mesure de l'amplitude de la seconde harmonique

4.3.1.1 Silice

Sur la �gure 4.3 est présentée l'évolution de l'amplitude de la seconde harmonique h2 en fonction

de la pénétration plastique hr′ mesurée pour un essai sur un échantillon de silice. Nous avons tracé

la courbe théorique obtenue avec l'équation (3.32), en supposant un module d'élasticité de contact
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réduit de E
′∗
c = 69GPa [15]. Nous pouvons observer que la courbe expérimentale possède la même

variation que la courbe théorique. De plus, les courbes expérimentales et théoriques sont quasiment

confondues à partir de hr′ = 20nm. On peut s'attendre à ce que le module d'élasticité réduit mesuré

avec la méthode de la seconde harmonique soit le même que celui utilisé dans l'équation (3.32).
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Figure 4.3 � Evolution de l'amplitude de la seconde harmonique mesurée par détection synchrone
sur un échantillon de silice. Courbes expérimentale et théorique.

Pour des pénétrations inférieures à 20 nm, les courbes expérimentales et théoriques ne se super-

posent pas. Le module d'élasticité de silice est supposé être constant en fonction de la pénétration,

nous attribuons donc cette di�érence aux incertitudes de mesure. Pour le véri�er, nous avons tracé

sur la �gure 4.4 l'évolution de la raideur de contact S en fonction de la pénétration plastique hr′ .

Si le matériau est homogène, alors l'évolution de la raideur de contact est supposée être linéaire en

fonction de la pénétration plastique. Sur la �gure 4.4, la raideur de contact de la silice est linéaire

en fonction de la pénétration plastique, excepté pour des très faibles pénétrations inférieures à

hj ≈ 25nm. Cela correspond approximativement à l'enfoncement à partir duquel la seconde har-

monique mesurée est di�érente de la seconde harmonique calculée sur la �gure 4.3. La perte de

linéarité est due à l'imperfection géométrique de la pointe. Par conséquent, pour cette gamme de

pénétrations nous ne pouvons plus considérer l'indenteur comme une pointe Berkovich, les équa-

tions utilisées pour calculer les propriétés mécaniques ne sont donc plus adaptées pour cette gamme
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d'enfoncements.

0 2 0 4 0 6 0 8 0 1 0 0 1 2 0 1 4 0 1 6 0 1 8 0 2 0 00

1 5 0 0 0

3 0 0 0 0

4 5 0 0 0

6 0 0 0 0

7 5 0 0 0

9 0 0 0 0
�������������
����	�
������������	�������

Ra
ide

ur
 de

 co
nta

ct 
S (

N/
m)

��
�������
����������h r ’ ��
	�
h j

�

 

Figure 4.4 � Evolution de la raideur de contact en fonction de la pénétration plastique pour
l'échantillon de silice. La linéarité est perdue lorsque la pénétration plastique est inférieure à
hj ≈ 25nm.

4.3.1.2 PMMA

Sur la �gure 4.5 est présentée l'évolution de l'amplitude de la seconde harmonique h2 en fonction

de la pénétration plastique mesurée pour un essai sur un échantillon de PMMA, ainsi que la courbe

théorique calculée avec un module d'élasticité réduit de contact supposé égal à E
′∗
c = 5GPa.

Comme pour l'indent réalisé sur la silice, les courbes expérimentales et théoriques se superposent

dès hr′ = 25nm = hj.
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Figure 4.5 � Evolution de l'amplitude de la seconde harmonique en fonction de la pénétration
plastique sur l'échantillon de PMMA. Courbes expérimentale et théorique.

Nous pouvons observer de plus deux phénomènes importants. Le premier est l'augmentation

de l'amplitude de la seconde harmonique h2, suivie de la diminution de celle-ci. Cette augmen-

tation est causée par le système CSM qui est encore dans sa phase transitoire pour les faibles

pénétrations. Nous pouvons observer ce phénomène en comparant l'évolution de l'amplitude de

la seconde harmonique h2 avec celle de la première harmonique h1, présentée sur la �gure 4.6.

L'amplitude d'oscillation h1 augmente pour les très faibles pénétrations a�n d'atteindre sa valeur

de consigne, de façon identique à l'amplitude de la seconde harmonique. Etant donné que l'ampli-

tude de la seconde harmonique est liée à l'amplitude d'oscillation, il est normal d'observer aussi

cette augmentation sur le signal de la seconde harmonique. C'est pour cette raison que nous avons

appliqué une vitesse de déformation très faible sur cet échantillon, car l'application d'une vitesse

de déformation plus importante augmente l'enfoncement à partir duquel l'amplitude d'oscillation

atteint sa valeur de consigne. Le deuxième phénomène est la précision de la mesure. Sur la �gure

4.5, l'amplitude de la seconde harmonique est bruitée, ceci étant causé par la faible valeur de h2

mesurée (inférieure à 0,05 nm), ce qui est très peu par rapport à ce qui est mesuré habituellement

en nano-indentation.
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Figure 4.6 � Comparaison entre l'évolution de h1 et l'évolution de h2 en fonction de la pénétration
plastique pour un essai réalisé sur du PMMA. Lorsque la pénétration plastique est inférieure à 40
nm, l'amplitude d'oscillation h1 n'a pas encore atteint sa valeur de consigne, ce qui entraîne la
même variation pour la seconde harmonique.

4.3.1.3 Calcite

Sur la �gure 4.7 est présentée l'évolution de l'amplitude de la seconde harmonique h2 en fonction

de la pénétration plastique hr′ pour un indent réalisé sur la calcite. Nous avons représenté un essai

où l'amplitude d'oscillation h1 est de 4 nm. Pour tracer la courbe théorique, le module d'élasticité

théorique de contact est de E
′∗
c = 73GPa [98]. Nous observons pour cet essai que les courbes

expérimentales et théoriques coïncident dès hr′ = 35nm.
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Figure 4.7 � Evolution de l'amplitude de la seconde harmonique en fonction de la pénétration
plastique pour l'échantillon de calcite. Courbes expérimentale et théorique.

4.3.2 Calcul des propriétés mécaniques

4.3.2.1 Silice

Sur la �gure 4.8 est présentée l'évolution du module d'élasticité réduit (a) et de la dureté (b)

de la silice en fonction de la pénétration plastique moyennées sur 10 indents. Les propriétés sont

calculées avec la méthode CSM classique et avec la méthode de la seconde harmonique. Nous

pouvons observer que les propriétés mécaniques mesurées avec les deux méthodes ont la même

valeur, avec un module d'élasticité réduit de 73 GPa et une dureté de 8,5 GPa environ, ce qui

correspond aux valeurs trouvées dans la littérature [15]. Les courbes obtenues avec la méthode de

la seconde harmonique sont cependant plus bruitées. On peut aussi observer que la dureté obtenue

par mesure CSM diminue pour les très faibles pénétrations, ce qui n'est pas le cas avec la méthode

de la seconde harmonique. La baisse observée est causée par les incertitudes liées à la mesure de

la pénétration.
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Figure 4.8 � a) Evolution du module d'élasticité réduit et b) de la dureté de la silice en fonction
de la pénétration plastique. Chaque courbe représente la moyenne des résultats obtenus pour 10
indents.

4.3.2.2 PMMA

Sur la �gure 4.9 est présentée l'évolution du module d'élasticité réduit (a) et de la dureté (b) du

PMMA en fonction de la pénétration plastique moyennée pour 10 indents. Sur cette �gure, nous

observons aussi des propriétés similaires mesurées avec les deux méthodes. Le module d'élasticité

réduit obtenu est de 5 GPa environ avec les deux méthodes tandis que la dureté est de 0,18 GPa

environ. Les valeurs de module d'élasticité et de dureté sont similaires à ce qui est trouvé dans la

littérature [97]. La di�érence entre les deux méthodes réside dans la précision des résultats. Avec

la méthode de la seconde harmonique, l'in�uence du bruit augmente avec la pénétration, à cause

de la diminution de valeur de l'amplitude de la seconde harmonique h2 au fur et à mesure que la

pénétration augmente (voir �gures 4.3, 4.5 et 4.7). Augmenter la valeur de l'amplitude d'oscillation

h1 en fonction de la pénétration permettrait d'améliorer la précision de la mesure de l'amplitude

de la seconde harmonique, mais ce n'est pas possible avec les machines actuelles.

Nous avons aussi e�ectué des tests D.M.A. (Dynamic Method Analysis) qui nous ont permis

de déterminer avec une autre méthode le module d'élasticité du PMMA en fonction de la fré-

quence d'oscillation et de la température. Le test consiste à appliquer sur un échantillon de forme

parallélépipédique de dimensions connues une sollicitation sinusoïdale en traction de fréquence

connue. Pour une fréquence d'oscillation de 30 Hz, nous obtenons un module d'élasticité réduit de

E
′∗ = 4, 2GPa 1. La di�érence est de 20 % par rapport au module d'élasticité obtenu par nano-

1. L'essai DMA permet la mesure du module d'élasticité E ', et l'essai de nano-indentation mesure le module

d'élasticité réduit E
′∗. E ' est relié à E

′∗par l'équation suivante : E
′∗ = E

′

1−ν2 . Pour obtenir le module d'élasticité
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Figure 4.9 � a) Evolution du module d'élasticité réduit et b) de la dureté du PMMA en fonction
de la pénétration plastique. Chaque courbe représente la moyenne des résultats obtenus pour 10
indents.

indentation. Le fait d'obtenir un module d'élasticité par nano-indentation supérieur à celui obtenu

par essai D.M.A. a déjà été observé dans la littérature [97, 102, 103, 104].

4.3.2.3 Calcite

Sur les �gures 4.10 et 4.11 est présentée l'évolution du module d'élasticité réduit et de la dureté

de la calcite en fonction de la pénétration plastique moyennée pour 10 indents. Comme expliqué au

paragraphe 4.2.3.2, nous avons utilisé deux valeurs pour l'amplitude d'oscillation en déplacement

h1. Pour des pénétrations plastiques supérieures à 75 nm, les valeurs de module d'élasticité et de

dureté mesurées avec les deux méthodes sont similaires, avec E
′∗
c = 76GPa environ et H = 2GPa

environ. Dans le cas des résultats obtenus avec la méthode de la seconde harmonique, les résultats

sont plus bruités que ceux obtenus par la méthode CSM classique, comme observé sur la silice et le

PMMA. Aux pénétrations inférieures à 75 nm, le module d'élasticité mesuré avec la méthode CSM

diminue, ce qui n'est pas le cas du module mesuré avec la méthode de la seconde harmonique.

Sur la �gure 4.11, pour les profondeurs de pénétrations plastiques inférieures à 75 nm, l'évolu-

tion de la dureté obtenue par les deux méthodes est di�érente. La dureté calculée par la méthode

CSM est plus faible que celle calculée avec la méthode de la seconde harmonique. La calcite est

un matériau connu pour présenter un � Indentation Size E�ect � (ISE), c'est à dire que la dureté

augmente au fur et à mesure que nous nous approchons de la surface [98]. Sur la �gure 4.11, l'ISE

est observé sur les résultats obtenus avec la méthode de la seconde harmonique, mais pas sur les

réduit par essai DMA, cette équation a été utilisée avec ν = 0, 35.
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Figure 4.10 � Evolution du module d'élasticité réduit de la calcite en fonction de la pénétration
plastique. Chaque courbe représente la moyenne des résultats obtenus pour 10 indents.

résultats obtenus avec la méthode CSM classique.

Cette di�érence entre les deux mesures peut être expliquée par l'observation faite sur la �gure

4.10, où l'évolution du module d'élasticité réduit mesuré avec les deux techniques pour les pénétra-

tions plastiques inférieures à 75 nm n'est pas la même. La légère décroissance du module mesuré

avec la technique CSM peut être causée par les incertitudes liées à la mesure du déplacement. La

calcite est un matériau supposé avoir un module d'élasticité constant, ce que nous obtenons avec

la méthode de la seconde harmonique. Nous proposons de calculer la dureté de la calcite avec la

méthode CSM, mais en supposant un module d'élasticité réduit de contact constant. Pour cela,

nous utilisons l'équation (2.7), avec E
′∗
c = 73GPa. Cette équation nous permet ainsi de supposer le

module d'élasticité réduit de contact constant, et de ne pas utiliser le signal de déplacement, qui est

soumis à des incertitudes de mesure aux faibles pénétrations. Sur la �gure 4.12, nous avons tracé

l'évolution de la dureté de la calcite obtenue avec la méthode de la seconde harmonique, ainsi que

la dureté calculée avec l'équation (2.7). On constate alors que l'évolution de la dureté obtenue avec

l'équation (2.7) est très similaire à celle obtenue avec la méthode de la seconde harmonique. Ce

résultat démontre ainsi que la méthode de la seconde harmonique permet une meilleure mesure des

propriétés mécaniques aux faibles pénétrations, notamment dans le cas de matériaux présentant

un ISE.
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Figure 4.11 � Evolution de la dureté de la calcite en fonction de la pénétration plastique. Chaque
courbe représente la moyenne des résultats obtenus pour 10 indents.
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Figure 4.12 � Evolution de la dureté de la calcite en fonction de la pénétration plastique. Pour
calculer la dureté avec la méthode CSM, nous avons utilisé l'équation (2.7), en supposant le module
d'élasticité de la calcite constant.
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4.3.2.4 Calcul du module de perte

Sur la �gure 4.13 est tracée l'évolution du module de perte du PMMA en fonction de la

pénétration plastique moyennée sur 10 indents. Nous avons calculé le module de perte avec la

méthode classique et avec la méthode de la seconde harmonique. Les résultats obtenus avec les

deux méthodes sont similaires. Cependant, l'expression du module de perte par la méthode de

la seconde harmonique a été calculée en faisant l'hypothèse que E”∗
c est constant en fonction de

la pénétration, et ce module varie aux faibles enfoncements, comme celui obtenu avec la méthode

CSM. Par conséquent, l'hypothèse de supposer un module constant lors de la dérivation permet tout

de même de déterminer correctement les propriétés mécaniques lorsqu'elles varient faiblement en

surface. La technique de la seconde harmonique peut donc être utilisée pour calculer les propriétés

viscoélastiques des polymères. Nous constatons une fois de plus que le bruit est plus important

pour les grandes pénétrations.
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Figure 4.13 � Evolution du module de perte du PMMA en fonction de la pénétration plastique.
Chaque courbe représente la moyenne des résultats obtenus pour 10 indents.

4.3.2.5 Calcul de la pénétration

Sur les �gures 4.14, 4.15 et 4.16, nous avons tracé les courbes force-pénétration pour des es-

sais réalisés sur les échantillons de silice, de PMMA, et de calcite respectivement, en fonction de
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la charge P , en moyennant les résultats obtenus pour 10 indents. Nous avons comparé la péné-

tration obtenue classiquement avec celle calculée par la méthode de la seconde harmonique avec

l'équation (3.12). La valeur de h classique est obtenue en plaçant le point de contact hinitial sur

le déplacement mesuré hm, et correction de la dérive thermique avec la méthode du double cycle

charge-décharge (voir paragraphe 1.7.3.3). Nous y avons ajouté la hauteur équivalente du défaut de

pointe, h0 = 4nm. Pour les trois échantillons, l'évolution de la pénétration obtenue par la méthode

de la seconde harmonique est similaire à celle obtenue classiquement. Ces résultats montrent qu'il

est possible de calculer la pénétration de l'indenteur dans l'échantillon, sans la mesurer. Cette

nouvelle méthode, indépendante de la mesure du déplacement, évite d'avoir à prendre en compte

certaines incertitudes, notamment la dérive thermique. Ce nouveau procédé de mesure est donc

plus adapté pour une caractérisation mécanique par nano-indentation à haute température que la

méthode CSM classique, où l'in�uence de la dérive thermique sur le déplacement mesuré est très

importante (voir paragraphe 2.4.3.2).
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Figure 4.14 � Courbes force-pénétration de la silice avec deux déterminations di�érentes de la
pénétration : par mesure classique et par la méthode de la seconde harmonique.
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Figure 4.15 � Courbes force-pénétration du PMMA avec deux déterminations di�érentes de la
pénétration : par mesure classique et par la méthode de la seconde harmonique.
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Figure 4.16 � Courbes force-pénétration de la calcite avec deux déterminations di�érentes de la
pénétration : par mesure classique et par la méthode de la seconde harmonique.
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4.4 Limitations de la technique

Dans le paragraphe précédent, nous avons observé que les propriétés mécaniques obtenues

par la méthode de la seconde harmonique sont plus bruitées que celles obtenues par la méthode

CSM classique. Ce bruit intervient lors de la mesure de l'amplitude de la seconde harmonique en

déplacement, qui est très faible (inférieure à 0,1 nm). A�n de diminuer ce bruit, il est nécessaire

d'augmenter l'amplitude de la première harmonique h1, surtout lorsque la pénétration augmente

car l'amplitude de la seconde harmonique diminue en fonction de la pénétration. Cette méthode

est possible, mais l'amplitude d'oscillation doit être judicieusement choisie. En e�et, la valeur

de h1 ne doit être trop grande. Par exemple, si l'indenteur est enfoncé de 3 nm, une amplitude

d'oscillation de 4 nm entraîne une perte de contact entre l'indenteur et l'échantillon. A�n de savoir

quelle amplitude d'oscillation utiliser en fonction de la pénétration, Pharr et al. ont proposé une

méthode de calcul de la pénétration à partir de laquelle une valeur de h1 donnée est admissible [100].

Nous avons appliqué cette technique pour déterminer les amplitudes d'oscillations à appliquer. La

seconde limite de la technique est la courbure de la courbe de décharge. En e�et, il est nécessaire

que celle-ci ne soit pas linéaire. Dans le cas de matériaux très plastiques comme l'aluminium, la

courbe de décharge est quasiment linéaire, il est donc très di�cile de mesurer l'amplitude de la

seconde harmonique en déplacement sur ce matériau.

4.5 Conclusion

Di�érents matériaux ont été testés par nano-indentation a�n de calculer leurs propriétés mé-

caniques avec la méthode de la seconde harmonique. En branchant un second détecteur synchrone

sur le nano-indenteur SA2®, nous avons enregistré l'amplitude de la seconde harmonique en dé-

placement. Celle-ci suit la même évolution que l'amplitude déterminée de façon théorique. Les

courbes obtenues sont cependant assez bruitées. Ceci est dû au du fait que le nano-indenteur n'est

pas conçu pour enregistrer ce signal. Les propriétés mécaniques mesurées avec la méthode de la

seconde harmonique sont les mêmes que celles obtenues avec la méthode CSM. Les essais réalisés

sur la calcite ont montré que la méthode de la seconde harmonique permet une mesure plus pré-

cise des propriétés mécaniques aux très faibles pénétrations (inférieures à 50 nm). L'Indentation

Size E�ect est mieux mis en évidence avec cette technique qu'avec la méthode CSM, plus sensible

aux incertitudes qui a�ectent la mesure du déplacement nécessaire pour le calcul des propriétés

mécaniques par cette méthode. Le module de perte calculé pour le PMMA avec la méthode de la

seconde harmonique est le même que celui obtenu avec la méthode CSM classique. Les propriétés

viscoélastiques des polymères peuvent donc être calculées avec cette technique. Nous avons calculé

la pénétration avec cette méthode et l'avons comparé à celle mesurée directement. Les résultats

ont montré que la pénétration peut être déterminée de façon précise avec la seconde harmonique,

notamment pour les très faibles enfoncements. Par conséquent, l'avantage de cette technique est
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que le calcul des propriétés mécaniques est plus précis que la méthode CSM pour les très faibles

pénétrations (inférieures à 100 nm), parce qu'elle est indépendante du déplacement mesuré, et n'est

donc pas soumise aux incertitudes liées à la mesure du déplacement, telles que la dérive thermique

ou le calcul du défaut de pointe. La technique est donc parfaitement adaptée pour une applica-

tion à haute température. Dans le chapitre suivant, nous étendons cette technique aux matériaux

revêtus.
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Chapitre 5

Mesure des propriétés mécaniques avec la

méthode de la seconde harmonique sur les

matériaux revêtus

5.1 Introduction

Les tests de nano-indentation permettent la mesure des propriétés mécaniques locales des maté-

riaux, sur quelques centaines de nanomètres d'enfoncement. Cette technique est donc parfaitement

adaptée à l'étude des �lms minces, déposés sur un substrat. Les propriétés mécaniques, notamment

élastiques, dépendent des propriétés du �lm et du substrat [25]. Des modèles sont alors proposés

pour tenir compte de l'e�et de ces deux composants dans la mesure des propriétés mécaniques.

Ils sont présentés dans la première partie de ce chapitre. Ensuite, nous développons les équations

calculées dans le chapitre 3 pour les adapter aux matériaux revêtus. Nous utilisons notamment

un des modèles présentés dans la première partie du chapitre. Puis, la technique de la seconde

harmonique est appliquée expérimentalement sur des couches de PMMA de di�érentes épaisseurs

déposées sur un substrat de silicium. Ces échantillons ont été fournis par la société Saint-Gobain.

Nous détaillons les échantillons utilisés et la procédure expérimentale pour réaliser les essais. Pour

compléter cette étude, une simulation numérique par éléments �nis de l'indentation du système

PMMA/Si est présentée. En�n, en dernière partie, les résultats expérimentaux obtenus sont présen-

tés (module d'élasticité réduit équivalent et dureté). Nous comparons les résultats expérimentaux

aux résultats obtenus avec quelques modèles issus de la littérature présentés dans la première partie

du chapitre, ainsi qu'aux résultats obtenus par simulation numérique.
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5.2 Indentation de couches minces, prise en compte de l'e�et

du substrat

La raideur de contact mesurée par nano-indentation instrumentée sur un matériau revêtu est

une combinaison de la raideur de l'indenteur, de la raideur du �lm et de la raideur du substrat.

Ainsi, le module d'élasticité mesuré, lorsqu'il est corrigé du module élastique de l'indenteur avec

l'équation (1.5), est une combinaison du module d'élasticité du �lm et de celui du substrat. Nous

parlons alors de module d'élasticité réduit équivalent E
′∗
eq. A�n de modéliser l'évolution du module

élastique équivalent en fonction de la pénétration, il est nécessaire de tenir compte de la contri-

bution du �lm et du substrat, ainsi que de l'épaisseur de la couche. Pour cela, plusieurs auteurs

modélisent le module équivalent E
′∗
eq par une expression de la forme suivante [27] :

E
′∗
eq = E

′∗
s +

(
E
′∗
f − E

′∗
s

)
φ(a/t)

ou

1
E′∗eq

= 1
E′∗s

+

(
1

E
′∗
f

− 1
E′∗s

)
φ(a/t)

(5.1)

Où E
′∗
f , E

′∗
s sont respectivement les modules d'élasticité réduits du �lm et substrat, et t est

l'épaisseur du �lm. Plusieurs expressions de φ(a/t) sont proposées dans la littérature.

Par exemple, le modèle de Doerner et Nix repose sur l'équation suivante [7] :

1

E ′∗eq
=

1

E ′∗s
+

(
1

E
′∗
f

− 1

E ′∗s

)
exp

(
−βt
a

)
(5.2)

Où le terme β est un paramètre ajustable. Dans le cas de l'indentation d'une couche mince de

tungstène sur un substrat de silicium, la valeur β = 0, 25 permet une bonne évaluation du module

d'élasticité réduit. Ce modèle est très simple d'utilisation.

Un deuxième modèle est celui de Gao etal. En modélisant le contact élastique entre un poinçon

cylindrique rigide et un substrat revêtu d'une couche, ceux-ci étant élastiques, ils calculent la loi

de mélange suivante [89] :

µeq = µs + (µf − µs) I0 (t/a) (5.3)

νeq = νs + (νf − νs) I1 (t/a) (5.4)

I0

(
t

a

)
=

2

π
arctan

(
t

a

)
+

1

2π (1− υ)

[
(1− 2υ)

t

a
ln

(
1 +

(
t
a

)2(
t
a

)2

)
−

t
a

1 +
(
t
a

)2

]
(5.5)

I1

(
t

a

)
=

2

π
arctan

(
t

a

)
+

t

aπ
ln

(
1 +

(
t
a

)2(
t
a

)2

)
(5.6)
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Où µf , υf , et µs, υs sont respectivement les modules de cisaillement et les coe�cients de Poisson

du �lm et du substrat (µf,s = Ef,s/2 (1 + υf,s)). La variable υ représente le coe�cient de Poisson

du système homogène avant perturbation, qui est soit égal à υf , soit égal à υs. Cette approche ne

nécessite pas de paramètre ajustable et est valable pour des matériaux tels que 0, 5 < E
′∗
s /E

′∗
f < 2

[89, 90]. Il est cependant nécessaire de connaître les coe�cients de Poisson du �lm et du substrat.

Rar et al. ont étendu le modèle de Gao et al. pour une plus large gamme de matériaux [91].

Perriot et Barthel ont établi un modèle numérique pour tenir compte de l'e�et des propriétés

du substrat sur le module d'élasticité mesuré [93, 92]. Ce modèle est basé sur les travaux de Li et

Chou qui, à travers l'analyse du contact entre un indenteur rigide et un massif élastique recouvert

d'une couche élastique, ont calculé l'expression de la contrainte normale en surface en fonction

du déplacement du système �lm-substrat à l'aide des transformées de Hankel [94]. En utilisant la

méthode des champs annexes, Perriot et Barthel ont reformulé ces expressions, le modèle numérique

déterminé leur permettant de calculer la force P, la pénétration h, le rayon de contact a, la raideur

de contact S ainsi que le module d'élasticité réduit équivalent du système couche-substrat. Nous

présentons sur la �gure 5.1 le rapport
(
E
′∗
eq − E

′∗
f

)
/
(
E
′∗
s − E

′∗
f

)
en fonction de a/t obtenu par le

modèle numérique de Perriot et Barthel pour des rapports E
′∗
s /E

′∗
f variant de 1,1 à 100.

Figure 5.1 � Evolution du rapport
(
E
′∗
eq − E

′∗
f

)
/
(
E
′∗
s − E

′∗
f

)
en fonction de a/t pour di�érents

rapports de modules. La fonction de Gao et al. est représentée en pointillés. Les désaccords de
module sont respectivement de 1,1(+), 2(N), 5(�), 10(×) et 100(◦). Les lignes pleines sont obtenues
avec l'équation (5.7) [93].

Les courbes en trait plein sont calculées avec l'expression suivante :

E
′∗
eq = E

′∗
f +

E
′∗
s − E

′∗
f

1 +
(
tx0
a

)n (5.7)

Où x0 et n sont des paramètres dépendant du ratio E
′∗
s /E

′∗
f et donnés dans [92]. Ce graphique

montre une bonne corrélation entre les résultats obtenus avec le modèle numérique de Perriot et

99



Mesure des propriétés mécaniques avec la méthode de la seconde harmonique sur les matériaux
revêtus

Barthel et ceux obtenus avec l'équation (5.7). Dans la suite de ce manuscrit, nous nommerons les

résultats obtenus avec l'équation (5.7) les résultats obtenus avec l'équation de Perriot et Barthel,

et les résultats obtenus numériquement les résultats obtenus par le modèle numérique de Perriot

et Barthel.

Le modèle de Bec et al. repose sur la modélisation d'un poinçon plan rigide en contact avec un

massif homogène semi-in�ni élastique revêtu d'un matériau élastique. Ce système est modélisé par

deux ressorts en série, présentés sur la �gure 5.2. Ce modèle permet d'obtenir une expression la

raideur équivalente du système, et ainsi le module d'élasticité équivalent. L'expression du module

d'élasticité réduit équivalent est donné par l'équation suivante [25, 95, 96] :

1

E ′∗eq
=

(
1 +

2

π

t

a

)−1
(

2

πE
′∗
f

t

a
+

1

E ′∗s

)
(5.8)

Ce modèle ne dépend pas de paramètres ajustables, et fonctionne pour une large gamme de

matériaux.

Figure 5.2 � Représentation schématique du contact entre un poinçon cylindrique plan de rayon
a et un système revêtu selon le modèle de Bec et al. Le système est modélisé par deux ressorts en
série de raideur Kf et Ks [95].

Etant donné qu'il conduit à une expression analytique simple et sans paramètre ajustable, le

modèle de Bec et al. sera utilisé par la suite dans ce chapitre pour déterminer les expressions des

propriétés mécaniques à partir de la mesure de l'amplitude de la seconde harmonique.

5.3 Expression des propriétés mécaniques mesurées par dé-

tection synchrone de la seconde harmonique

5.3.1 Calcul de
d(K−ω2m)

dh et de d(Cω)
dh

Comme montré par les modèles dans le paragraphe précédent, le module d'élasticité réduit

équivalent varie en fonction de la pénétration. Il est donc nécessaire de tenir compte de la variation
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de E
′∗
c et de E”∗

c par rapport à l'enfoncement dans les équations que nous avons établies dans le

chapitre 3. Nous allons commencer par dériver la partie réelle de l'équation (3.18). En reprenant

l'expression (3.20), et en considérant la variation du module d'élasticité, nous obtenons l'équation

suivante :

d (K − ω2m)

dh
=
K2

S2

(
2E

′∗
c tan (θ)

dhc
dh

+ 2 tan (θ)hc
dE

′*
c

dh

)
(5.9)

Cette équation fait intervenir rapport K2

S2 , le demi-angle équivalent au sommet de l'indenteur θ,

la hauteur de contact hc, le module d'élasticité réduit de contact E
′∗
c , et

dE
′
*

c

dh
. Le module d'élasticité

de contact comprend le module d'élasticité réduit de l'indenteur E
′∗
ind et celui de l'échantillon à

caractériser E
′∗
eq. Ce terme est exprimé dans l'équation (1.5). En dérivant l'expression (1.5) en

fonction de la pénétration h, nous obtenons l'équation suivante :

dE
′*
c

dh
= −

(
E
′∗
c

)2 d
1
E′∗eq

dh
(5.10)

En introduisant cette expression dans l'équation (5.9), et en utilisant l'expression (3.2) pour

remplacer hc, nous obtenons la relation suivante :

d (K − ω2m)

dh
=
K2

S2

(
2E

′∗
c tan (θ)

dhc
dh
− SE ′∗c

d 1
E
′∗
eq

dh

)
(5.11)

Nous déterminerons le terme
d 1

E
′∗
eq

dh
dans le paragraphe 5.3.3. Considérons maintenant la par-

tie imaginaire de l'équation (3.18). En tenant compte de la variation du module de perte, nous

obtenons l'équation suivante :

d (Cω)

dh
= 2E”∗

c tan (θ)
dhc
dh

+ 2 tan (θ)hc
dE”*

c

dh
(5.12)

De la même manière qu'avec la partie réelle, nous en déduisons dE
′”*
c

dh
:

dE
′”*
c

dh
= −

(
E”∗
c

)2
d 1
E”∗

eq

dh
(5.13)

Le terme
d 1

E”∗
eq

dh
sera déterminé dans le paragraphe 5.3.3. De la même manière que pour la partie

réelle, en introduisant cette expression dans l'équation (5.12), et en utilisant l'équation (3.23) pour

remplacer la hauteur de contact, la formule suivante est obtenue :

d (Cω)

dh
= 2E”∗

c tan (θ)
dhc
dh
− CωE”∗

c

d 1
E”∗

eq

dh
(5.14)
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5.3.2 Expression des propriétés mécaniques

En introduisant les expressions (5.11) et (5.14) calculées précédemment dans l'équation (3.30),

et en utilisant les équations (3.16) et (3.31), nous pouvons exprimer le module d'élasticité réduit

de contact, la dureté et le module de perte pour les matériaux revêtus :

E
′∗
c =

2 | h2 |
[
(K − ω2m)

2
+ (Cω)2

] 3
2

| P 2
1 |

√√√√K4

S4

(
2 tan (θ) dhc

dh
− S

d 1

E
′∗
eq

dhc
dhc
dh

)2

+

(
2Cω
S

tan (θ) dhc
dh
− (Cω)2

S

d 1

E”∗
eq

dhc
dhc
dh

)2
(5.15)

E”∗
c =

2 | h2 |
[
(K − ω2m)

2
+ (Cω)2

] 3
2

| P 2
1 |

√√√√K4

S4

(
2 S
Cω

tan (θ) dhc
dh
− S2

Cω

d 1

E
′∗
eq

dhc
dhc
dh

)2

+

(
2 tan (θ) dhc

dh
− Cω

d 1

E”∗
eq

dhc
dhc
dh

)2
(5.16)

H =


2 | h2 |

[
(K − ω2m)

2
+ (Cω)2

] 3
2

| P 2
1 |

√√√√K4

S4

(
2 tan (θ) dhc

dh
− S

d 1

E
′∗
eq

dhc
dhc
dh

)2

+

(
2Cω
S

tan (θ) dhc
dh
− (Cω)2

S

d 1

E”∗
eq

dhc
dhc
dh

)2


4P

πS2

2

(5.17)

Dans ces trois équations, ω est �xé, θ est le demi-angle équivalent au sommet de l'indenteur,

m est donné par le constructeur, P1, K, Cω et P sont mesurés, S est calculé, et h2 est mesuré

avec un détecteur synchrone. La méthode de calcul de dhc
dh

sera présentée dans le paragraphe 5.3.4.

Nous présentons maintenant comment calculer
d 1

E
′∗
eq

dh
et

d 1

E”∗
eq

dh
dans le paragraphe suivant.

5.3.3 Expressions de
d 1

E
′∗
eq

dh et de
d 1

E”∗
eq

dh

5.3.3.1 Détermination de
d 1

E
′∗
eq

dh
avec le modèle de Bec et al.

Dans le cas de notre étude, nous allons utiliser le modèle de Bec et al., car celui-ci est le plus

simple à dériver, et ne dépend pas de paramètres ajustables [25, 95]. Ce modèle ne dépend pas de

h, mais du rayon de contact a. La relation entre a et hc est donnée par l'expression suivante :

a = tan (θ)hc (5.18)
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Nous proposons de dériver l'expression (5.8) de la manière suivante :

d 1
E′∗eq

dh
=
d 1
E′∗eq

dhc

dhc
dh

(5.19)

En exprimant l'équation (5.8) en fonction de la hauteur de contact hc, puis en dérivant celle-ci,

l'expression (5.19) devient :

d 1
E′∗eq

dh
=

2t
π tan(θ)h2c

(
1
E′∗s
− 1

E
′∗
f

)
(

1 + 2t
π tan(θ)hc

)2

dhc
dh

(5.20)

Nous obtenons ainsi une expression qui dépend des propriétés élastiques du �lm et du substrat,

de l'épaisseur du �lm t, du demi-angle équivalent au sommet de l'indenteur θ, de la hauteur de

contact hc, et de
dhc
dh
.

5.3.3.2 Détermination de
d 1

E”∗
eq

dh
avec le modèle de Bec et al.

Pour déterminer le module de perte équivalent, Roche propose d'appliquer le modèle de Bec et

al. au module de perte. Nous obtenons ainsi l'expression de
d 1

E”∗
eq

dh
[33] :

d 1
E”∗

eq

dh
=

2t
π tan(θ)h2c

(
1
E”∗

s
− 1

E”∗
f

)
(

1 + 2t
π tan(θ)hc

)2

dhc
dh

(5.21)

Les équations (5.20) et (5.21) sont ensuite insérées dans les équations (5.15), (5.16) et (5.17).

Dans le paragraphe suivant, nous présentons une méthode pour calculer dhc
dh

pour les matériaux

revêtus.

5.3.4 Calcul de dhc
dh

Pour calculer dhc
dh
, nous ne pouvons pas utiliser l'équation (3.9) car elle n'est applicable que

dans le cas de matériaux homogènes. Nous proposons de calculer ce terme numériquement de la

manière suivante. Sur la �gure 5.3 est présentée l'évolution de la hauteur de contact, calculée ici

avec le modèle Loubet et al. en fonction de la pénétration h pour un essai réalisé sur une couche

de PMMA d'épaisseur 1914 nm sur un substrat de silicium. Soit i le i ième point de la courbe

hc = f (h). Pour chaque point donné h(i) correspond la hauteur de contact hc(i). Au point donné,

nous calculons dhc
dh

(i) de façon locale, de la manière suivante :

dhc
dh

(i) =
hc(i+ 10)− hc(i− 10)

h(i+ 10)− h(i− 10)
(5.22)

Nous calculons ainsi une pente locale en chaque point de la courbe hc = f (h).
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Figure 5.3 � Evolution de la hauteur de contact hc en fonction de la pénétration h. Le terme dhc
dh

est calculé de façon locale avec l'équation (5.22).

Avec les équations (5.15), (5.16) et (5.17) qui dé�nissent les expressions du module d'élasticité

réduit équivalent, du module de perte équivalent et de la dureté du matériau, ainsi que les équations

(5.20) et (5.21) dé�nissant
d 1

E
′∗
eq

dh
et

d 1

E”∗
eq

dh
, et la méthode de calcul de dhc

dh
, nous pouvons utiliser

la méthode de la seconde harmonique sur les matériaux revêtus. Les essais expérimentaux sont

présentés dans le paragraphe suivant.

5.4 Application expérimentale

5.4.1 Echantillons et dispositif expérimental

Les matériaux revêtus sont constitués de �lms de PMMA de di�érentes épaisseurs déposés sur

un substrat de silicium. Ils sont fournis par la société Saint-Gobain. Nous disposons d'échantillons

avec des épaisseurs de couche variant entre 185 nm et 1914 nm. Celles-ci sont données dans le

tableau 5.1 et ont été mesurées par microscopie AFM par la société Saint-Gobain. Le module

d'élasticité réduit du �lm est supposé égal à E
′∗
f = 5GPa [101], et le module de perte E”∗

f =

0, 25GPa (�gure 4.13). Le module d'élasticité réduit du substrat est supposé égal à E
′∗
s = 180GPa

[25], et le module de perte E”∗
s = 5GPa (module de perte mesuré expérimentalement par nano-

indentation sur un échantillon de silicium non revêtu). Le dispositif expérimental est le même que

celui présenté dans la section 4.2.2.
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a)

Propriétés mécaniques du �lm

E
′∗
f 5 GPa

E”∗
f 0,25 GPa

Propriétés mécaniques du substrat

E
′∗
s 180 GPa

E”∗
s 5 GPa b)

Epaisseurs de �lm
185 nm
348 nm

631 nm +/- 3 nm
982 nm +/- 3 nm
1914 nm +/- 13 nm

Tableau 5.1 � a) Propriétés mécaniques du �lm et du substrat. b) Epaisseurs de �lm.

5.4.2 Paramètres expérimentaux

La phase d'approche est identique à celle présentée dans la section 4.2.2. Lors de la charge,

nous appliquons une montée en charge exponentielle avec Ṗ /P = 0, 01 s−1. Nous imposons une

fréquence d'oscillation f = 31 Hz. La force maximum est de Pt = 10mN pour chaque échantillon.

De la même manière qu'avec la calcite, l'amplitude d'oscillation h1 est optimisée en fonction de

la profondeur d'indentation pour éviter toute perte d'information et la perte de contact. Sur le

tableau 5.2 sont répertoriés tous les paramètres expérimentaux pour les essais sur les matériaux

revêtus.

Paramètres expérimentaux
Charge maximale Pt 10 mN

Vitesse de déformation Ṗ /P 0,01s−1

Amplitude d'oscillation h1 2 - 4 nm
Fréquence d'oscillation f 31 Hz

Nombre d'indents sur chaque échantillon 10

Tableau 5.2 � Tableau récapitulatif des paramètres expérimentaux utilisés pour les essais sur les
matériaux revêtus.

5.5 Simulation par éléments �nis

Nous avons e�ectué une simulation numérique par la méthode des éléments �nis de l'indentation

entre un indenteur conique élastique de demi-angle au sommet équivalent θ = 70, 32° et un substrat

de silicium recouvert d'une couche de PMMA. Cette simulation a été réalisée avec le logiciel Systus

et repose sur un algorithme de remaillage décrit dans [32]. La couche possède un comportement

élastoplastique (limite d'élasticité 100 MPa [32]) et le substrat est supposé purement élastique.

Les propriétés mécaniques utilisées sont données dans le tableau 5.1. Lors de l'indentation, une

oscillation de faible amplitude a été ajoutée au signal de déplacement, nous modélisons ainsi la

technique CSM. Cette simulation numérique permet ainsi de déterminer la force P, la pénétration

h, la raideur de contact S, et la hauteur de contact, ce qui nous permet ainsi de calculer le module

d'élasticité équivalent.

105



Mesure des propriétés mécaniques avec la méthode de la seconde harmonique sur les matériaux
revêtus

5.6 Résultats

5.6.1 Calcul des propriétés mécaniques avec la méthode CSM

Sur la �gure 5.4 est présentée l'évolution du module d'élasticité réduit équivalent mesuré par

la méthode CSM, en fonction du rapport a/t, pour di�érentes épaisseurs de PMMA. Tracer cette

évolution en fonction de a/t permet de comparer sur un même graphique les résultats obtenus

sur chaque échantillon. Chaque courbe représente la moyenne des 10 indents réalisés sur chaque

échantillon. Le diagramme est présenté en échelle logarithmique pour une meilleure lisibilité. Nous

avons aussi tracé l'évolution du module d'élasticité équivalent E
′∗
eq du système couche-substrat

obtenu avec le modèle de Bec et al., avec l'équation et le modèle numérique de Perriot et Barthel,

ainsi que les résultats obtenus par simulation numérique.
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Figure 5.4 � Evolution du module d'élasticité réduit équivalent E
′∗
eq calculé par la méthode CSM

en fonction du rapport a/t pour les essais réalisés sur les couches de PMMA déposées sur le sub-
strat de silicium. Chaque courbe expérimentale représente une moyenne e�ectuée sur 10 indents.
Comparaison avec les modules d'élasticité équivalents calculés avec le modèle de Bec et al., l'équa-
tion et le modèle numérique de Perriot et Barthel, ainsi qu'avec les résultats obtenus par éléments
�nis.

Premièrement, nous constatons que, quelle que soit l'épaisseur de la couche, les courbes CSM

suivent approximativement la même évolution. Cela signi�e que les épaisseurs de couche utilisées
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sont correctes. On observe de plus, pour les faibles pénétrations, que le module d'élasticité réduit

équivalent tend vers le module du �lm (5 GPa). Lorsque le rapport a/t < 0, 1, il est di�cile d'ob-

tenir de façon correcte les propriétés mécaniques parce qu'elles sont mesurées à des enfoncements

inférieurs à 50 nm. Pour des rapports a/t compris entre 0,1 et 1, le module équivalent mesuré est

légèrement inférieur à celui calculé avec les modèles, mais cela reste raisonnable car l'erreur est

inférieure à 10 %. En revanche, lorsque ce rapport est dépassé, le module d'élasticité équivalent

expérimental augmente de façon plus importante que celui calculé par les modèles. Pour un rapport

a/t = 3 , le module d'élasticité équivalent expérimental est de 50 GPa, alors que celui obtenu par

le modèle numérique de Perriot et Barthel est de 30 GPa, celui obtenu avec le modèle de Bec et

al. est de 25 GPa, et celui obtenu par éléments �nis est de 30 GPa. Le rapport entre les résultats

expérimentaux et ceux issus des modèles est quasiment de 2.

Sur la �gure 5.5 est tracée l'évolution de la dureté équivalente mesurée par CSM en fonc-

tion du rapport a/t. On constate de même que sur la �gure 5.4, une superposition des courbes

expérimentales, quelle que soit l'épaisseur de la couche de PMMA.
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Figure 5.5 � Evolution de la dureté en fonction du rapport a/t pour les essais réalisés sur les
couches de PMMA déposées sur le substrat de silicium. Dureté obtenue par la méthode CSM.
Chaque courbe expérimentale représente une moyenne e�ectuée sur 10 indents.

Pour les rapports a/t inférieurs à 0,7, un plateau de dureté est observé à environ 0,18 GPa, ce

qui correspond à la dureté du PMMA massif. La dispersion est cependant assez importante sur
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cette gamme d'enfoncements. Pour des rapports supérieurs, la dureté augmente avec l'enfoncement.

5.6.2 Analyse des résultats

D'après la �gure 5.4, à partir de a/t w 1, le module d'élasticité réduit équivalent mesuré

expérimentalement est di�érent de ceux obtenus avec les modèles et par simulation numérique.

Plusieurs hypothèses peuvent être formulées pour expliquer cet écart. Il peut par exemple être

causé par une mise en pression de la couche. Bec et al. ont mis en évidence ce phénomène pour

des �lms triboformés[27, 105]. Le �lm, con�né entre un indenteur et un substrat rigide, résiste à

la pénétration de l'indenteur par une augmentation de sa dureté et de son module d'élasticité.

Ce comportement est connu pour les polymères soumis à une pression hydrostatique sous le nom

d'e�et enclume [33]. Une autre hypothèse possible est liée au calcul de la hauteur de contact.

Perriot et Barthel ont mis en évidence que le calcul de hc n'est pas correct, lorsque le rapport

E
′∗
s /E

′∗
f est su�samment grand ou petit, dans la zone de transition �lm/substrat.

Dans cette partie, nous proposons d'étudier si le calcul de la hauteur de contact expérimental

est correct. Nous commençons par évaluer l'erreur faite sur le calcul de la hauteur de contact.

Ensuite, la hauteur de contact déterminée expérimentalement est comparée à celle obtenue par

simulation numérique, ainsi qu'à celle déterminée avec le modèle numérique de Perriot et Barthel.

5.6.2.1 Rayon de contact homogène et rayon de contact réel

Perriot et Barthel ont montré que la hauteur de contact calculée, notamment avec le modèle

d'Oliver et Pharr, n'est pas correcte, lorsque le rapport E
′∗
s /E

′∗
f est su�samment grand ou petit.

Ils expliquent que le rayon de contact du système revêtu est di�érent de celui du système homogène

équivalent. Une illustration est faite sur la �gure 5.6.

Dans le cas d'un essai de nano-indentation sur matériau revêtu, nous calculons donc une hauteur

de contact équivalente homogène. Avec la méthode de Oliver et Pharr, nous obtenons l'égalité

suivante :

hc (ahom) = h− εP
S

(5.23)

où ahom est le rayon de contact du système équivalent homogène. Or lorsqu'on calcule la hauteur

de contact pour un système revêtu, on écrit :

hc (a) = h− εP
S

(5.24)

Ce qui revient à considérer que :

ahom = a (5.25)
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Figure 5.6 � a) Représentation schématique de l'indentation sur un système couche - substrat.
b) Représentation du système équivalent homogène [93].

Les travaux de Perriot et Barthel ont montré que cette égalité n'est pas valable dans la zone

de transition �lm/substrat, notamment lorsque les modules élastiques du �lm et du substrat sont

très di�érents (�gure 5.7). Dans notre cas, le rapport E
′∗
s /E

′∗
f = 36 (d'après les données du tableau

5.2). Par conséquent, d'après les résultats présentés sur la �gure 5.7, une erreur de calcul sur la

valeur de hc dans la zone de transition �lm/substrat est possible.

Figure 5.7 � Evolution du rapport h/hhom déterminé par Perriot et Barthel en fonction du rapport
a/t pour di�érents rapports de module. Plus le rapport des modules est important, plus l'erreur
faite sur le calcul de la pénétration est importante [93].

109



Mesure des propriétés mécaniques avec la méthode de la seconde harmonique sur les matériaux
revêtus

5.6.2.2 Comparaison entre hc déterminé par éléments �nis et hc calculé avec les

modèles classiques

La simulation numérique par éléments �nis réalisée permet d'obtenir directement la hauteur de

contact hc en déterminant le nombre de n÷uds en contact avec l'indenteur. Nous déterminons ainsi

la hauteur de contact réelle du système indenté. De plus, cette simulation permet de déterminer

la pénétration h, la force P et la raideur de contact S. Ainsi, il est aussi possible de calculer la

hauteur de contact avec le modèle de Loubet et al. ou avec le modèle d'Oliver et Pharr, comme

réalisé expérimentalement. Dans ce cas, on considère une pointe de géométrie parfaite. Sur la

�gure 5.8 est tracée l'évolution du rapport hc/h en fonction du rapport a/t. Les termes a et hc

sont obtenus par éléments �nis, ainsi qu'avec l'utilisation des modèles de Loubet et al. et d'Oliver

et Pharr à partir des données issues de la simulation numérique (P et S en fonction de h). Les

résultats obtenus avec le modèle numérique de Perriot et Barthel sont aussi présentés.
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Figure 5.8 � Evolution du rapport hc/h obtenu sur une couche de PMMA déposée sur un substrat
de silicium, en fonction du rapport a/t. Comparaison entre les valeurs obtenues par éléments �nis
avec celles calculées avec les modèles mathématiques classiques à partir des résultats éléments �nis,
et celles obtenues avec le modèle numérique de Perriot et Barthel.

Toutes les courbes ne sont pas superposées, ce qui montre que les modèles utilisés pour le calcul

de la hauteur de contact ne sont pas justes pour toute la gamme d'enfoncements mais seulement
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pour certaines gammes de rapport a/t. Le rapport hc/h obtenu par éléments �nis est constant

lorsque a/t est compris entre 0,02 et 0,2, puis ce rapport augmente lorsque a/t > 0, 2. Le rapport

hc/h calculé avec les modèles de Loubet et al. et d'Oliver et Pharr, reste constant jusqu'à a/t = 1,

puis augmente très légèrement lorsque a/t > 1. Le calcul de la hauteur de contact avec le modèle

d'Oliver et Pharr est plus adapté pour les petits enfoncements (jusqu'à a/t = 0, 3), alors que le

calcul avec le modèle de Loubet et al. s'appliquerait mieux pour des enfoncements plus grands.

Le rapport hc/h déterminé avec le modèle numérique de Perriot et Barthel est inférieur à celui

obtenu par éléments �nis. Cette di�érence vient du fait que le modèle de Perriot et Barthel repose

sur un contact entre deux solides à comportement purement élastique, ce qui n'est pas le cas de

la modélisation réalisée par éléments �nis où le PMMA possède un comportement élastoplastique.

L'hypothèse d'élastoplasticité rend possible la formation d'un bourrelet autour de l'indenteur. Une

illustration est faite sur la �gure 5.9 où est représentée la répartition des contraintes de Von Mises

obtenues par simulation numérique lorsque a/t = 2. Cette �gure montre la formation d'un bourrelet

d'écoulement plastique autour de l'indenteur. Cela signi�e que le rapport hc/h est supérieur à 1,

ce qui ne peut pas être modélisé lors d'indentation sur des systèmes couche-substrat purement

élastiques. La formation de bourrelet étant plus prononcée pour les grands enfoncements, il est

cohérent d'avoir de meilleurs résultats avec le modèle de Loubet et al. qui en tient compte, qu'avec

le modèle d'Oliver et Pharr pour lequel il n'est pas possible d'avoir hc > h. On montre ici en

revanche que le choix d'un coe�cient α constant dans le modèle de Loubet et al. n'est pas adapté

pour les systèmes revêtus.

Figure 5.9 � Simulation numérique du contact entre un indenteur conique en diamant et une
couche de PMMA d'épaisseur 2 µm. La hauteur de contact obtenue est supérieure à la pénétration.

A�n de valider l'hypothèse d'un mauvais calcul de la hauteur de contact, nous avons comparé
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sur la �gure 5.10 le rapport hc/h obtenu par éléments �nis avec le rapport calculé avec les modèles

classiques, mais à partir des résultats expérimentaux. Pour calculer la hauteur de contact avec le

modèle d'Oliver et Pharr simpli�é, nous avons utilisé l'équation (5.24) et n'avons pas utilisé la

fonction d'aire pour calculer le rayon de contact. Nous avons simplement ajouté la constante h0 à

l'équation (5.24) pour tenir compte du défaut de pointe. Le rapport hc/h obtenu expérimentalement

est constant en fonction du rapport a/t, comme observé sur les résultats présentés sur la �gure

5.8. Pour des rapports a/t < 0, 2, le rapport hc/h obtenu avec les modèles est plus grand que celui

déterminé par éléments �nis. Sur cette gamme de pénétration, la pointe est enfoncée d'environ 70

nm. A cette profondeur, la pénétration est soumise aux incertitudes de mesure présentées dans le

chapitre 1, il est donc plus di�cile d'obtenir des valeurs de hc précises. L'ensemble de ces résultats

con�rme que la hauteur de contact n'est pas correctement calculée avec les modèles classiques, et

suit d'ailleurs la même évolution que le rapport hc/h obtenu avec les modèles sur la �gure 5.8.

Cependant, cette erreur réalisée sur le calcul de la hauteur de contact ne justi�e pas entièrement

l'écart entre les résultats expérimentaux et numériques observés sur la �gure 5.4.
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Figure 5.10 � Evolution du rapport hc/h obtenu sur une couche de PMMA déposée sur un substrat
de silicium, en fonction du rapport a/t. Comparaison entre les valeurs obtenues par éléments �nis,
celles obtenues avec les modèles classiques à partir des résultats expérimentaux obtenus sur la
couche d'épaisseur 1914 nm, et celles obtenues avec le modèle numérique de Perriot et Barthel.
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5.6.3 Calcul des propriétés mécaniques avec la méthode de la seconde

harmonique

Sur la �gure 5.11 est tracée l'évolution du module d'élasticité réduit équivalent E
′∗
eq mesuré

par la méthode de la seconde harmonique, en fonction du rapport a/t pour di�érentes épaisseurs

de PMMA. Chaque courbe représente la moyenne des 10 indents réalisés sur chaque échantillon.

Nous avons comparé ces valeurs expérimentales avec celles obtenues par le modèle de Bec et al.,

l'équation et le modèle numérique de Perriot et Barthel, et les valeurs déterminées par simulation

numérique.
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Figure 5.11 � Evolution du module d'élasticité équivalent mesuré avec la méthode de la seconde
harmonique, en fonction du rapport a/t pour les essais réalisés sur les couches de PMMA déposées
sur le substrat de silicium. Chaque courbe expérimentale représente une moyenne e�ectuée sur 10
indents. Comparaison avec le module calculé avec le modèle de Bec et al., l'équation et le modèle
numérique de Perriot et Barthel, et les résultats issus de la simulation numérique.

Premièrement, nous remarquons que chaque courbe expérimentale suit approximativement la

même évolution, quelle que soit l'épaisseur de la couche, comme observé avec les résultats CSM. On

observe seulement un décalage pour la courbe expérimentale obtenue sur l'échantillon de plus faible

épaisseur de PMMA. Il est possible que l'épaisseur de couche mesurée par microscopie AFM ne soit

pas correcte, car la courbe est simplement décalée sur la gauche. Lorsque a/t < 0, 5, on constate

une bonne corrélation entre les résultats expérimentaux et ceux issus des modèles. De plus, pour
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des rapports a/t < 0, 1 les résultats sont plus précis que ceux de la �gure 5.4. En revanche, comme

pour les résultats CSM, pour des rapports a/t plus importants, le module d'élasticité équivalent

expérimental augmente plus vite que celui obtenu par les modèles. Pour un rapport a/t = 3, le

rapport entre les résultats expérimentaux et numériques est quasiment de 4. L'erreur est donc deux

fois plus importante avec la technique de la seconde harmonique, qu'avec la technique CSM. En�n,

quelle que soit l'épaisseur de la couche, pour des rapports a/t supérieurs à 3, une valeur maximum

est atteinte avant d'observer une chute du module d'élasticité équivalent.

Sur la �gure 5.12 est tracée l'évolution de la dureté calculée avec la méthode de la seconde har-

monique en fonction du rapport a/t pour di�érentes épaisseurs de PMMA. Comme précédemment,

quelle que soit l'épaisseur de la couche de PMMA, les courbes suivent approximativement la même

évolution. Aux très faibles rapports a/t, la dureté équivalente tend vers la valeur de la dureté du

�lm, soit 0,18 GPa. La dureté est constante jusqu'à a/t = 0, 3. En revanche, la dureté obtenue

avec la méthode de la seconde harmonique reste constante pour une gamme de pénétration plus

restreinte que la dureté obtenue avec la méthode CSM. La valeur maximum de dureté est atteinte

pour a/t = 2, 5 avec H = 2 GPa. La dureté diminue ensuite lorsque a/t > 2, 5.
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Figure 5.12 � Evolution de la dureté équivalente mesurée avec la méthode de la seconde har-
monique en fonction du rapport a/t pour les essais réalisés sur les couches de PMMA déposées
sur le substrat de silicium. Chaque courbe expérimentale représente une moyenne e�ectuée sur 10
indents.
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5.6.3.1 Analyse des résultats : Calcul de dhc
dh

par simulation numérique et par les

modèles classiques

D'après les équations (5.15) et (5.17), le module élastique équivalent et la dureté déterminés à

partir de la mesure de l'amplitude de la seconde harmonique, dépendent de la hauteur de contact

hc. Par conséquent, d'après le paragraphe 5.6.2.2, une partie de l'erreur est causée par un mauvais

calcul de la hauteur de contact. Mais cette hypothèse ne su�t pas pour expliquer l'écart total.

Dans les équations (5.15) et (5.17), le module élastique équivalent et la dureté dépendent aussi du

terme dhc
dh
, qui est calculé à partir de hc et h. Or nous avons vu précédemment que la hauteur de

contact n'est pas calculée correctement avec les modèles numériques classiques. Il est donc possible

que dhc
dh

soit aussi incorrect. Sur la �gure 5.13 est tracée l'évolution de dhc
dh

en fonction du rapport

a/t, avec dhc
dh

et a déterminés par éléments �nis, et avec les modèles de Loubet et al. et d'Oliver et

Pharr utilisés sur les données issues de la simulation numérique. Ces résultats sont aussi comparés

à ceux obtenus par le modèle numérique de Perriot et Barthel.
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Figure 5.13 � Evolution de dhc
dh

obtenu sur une couche de PMMA déposée sur un substrat de
silicium, en fonction du rapport a/t. Comparaison entre les valeurs obtenues par éléments �nis,
celles calculées avec les modèles classiques à partir des résultats éléments �nis, et celles issues du
modèle numérique de Perriot et Barthel.

Le terme dhc
dh

déterminé par éléments �nis augmente en fonction de a/t, alors que dhc
dh

calculé à

partir des modèles reste constant jusqu'à a/t = 1, puis augmente légèrement. Comme observé sur
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la �gure 5.8, les résultats calculés à partir des modèles classiques sont di�érents de ceux obtenu

par simulation numérique. Le terme dhc
dh

obtenu avec la méthode d'Oliver et Pharr est inférieur,

par contre celui obtenu avec le modèle de Loubet et al. coïncide avec les résultats déterminés

par éléments �nis jusqu'à a/t = 0, 4. Le terme dhc
dh

obtenu avec le modèle numérique de Perriot et

Barthel est inférieur aux résultats issus de la simulation numérique pour la même raison que donnée

dans le paragraphe 5.6.2.2. Ceci explique en partie pourquoi, pour les grands enfoncements, les

résultats mesurés avec la méthode de la seconde harmonique sont encore plus éloignés des résultats

numériques que la méthode CSM, car les équations (5.15) et (5.17) dépendent de la hauteur de

contact, mais aussi de dhc
dh
. Nous sommes confrontés à une double erreur sur le calcul des propriétés

mécaniques avec cette technique.

Pour con�rmer cette hypothèse, nous avons tracé sur la �gure 5.14 l'évolution de dhc
dh

déterminé

à partir des résultats expérimentaux, avec les modèles de Loubet et al. et d'Oliver et Pharr modi�é,

en fonction de a/t. Les résultats sont comparés avec ceux obtenus par éléments �nis.
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Figure 5.14 � Evolution dhc
dh

obtenu sur une couche de PMMA déposée sur un substrat de sili-
cium, en fonction du rapport a/t. Comparaison entre les valeurs obtenues par éléments �nis, celles
calculées avec les modèles classiques à partir des résultats expérimentaux sur la couche d'épaisseur
1914 nm, et celles issues du modèle numérique de Perriot et Barthel.

Les valeurs de dhc
dh

calculées avec les modèles de Loubet et al. et d'Oliver et Pharr modi�é,

sont constantes en fonction a/t, ce qui n'est pas le cas de dhc
dh

issu de la simulation numérique. Les
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résultats déterminés avec le modèle de Loubet et al. semblent cependant suivre la même évolution

que ceux obtenus par simulation numérique sur un intervalle de a/t plus large que sur la �gure

5.13. Comme observé sur la �gure 5.13, dhc
dh

déterminé avec le modèle d'Oliver et Pharr modi�é et

le modèle numérique de Perriot et Barthel reste inférieur à dhc
dh

obtenu par éléments �nis.

5.7 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons utilisé la méthode de la seconde harmonique et la technique

de mesure par CSM pour déterminer les propriétés mécaniques des couches minces de PMMA

déposées sur un substrat de silicium. Les expressions numériques des propriétés mécaniques issues

de la méthode de la seconde harmonique, présentées dans le chapitre 3, ont été modi�ées pour

tenir compte de la variation du module d'élasticité équivalent en fonction de la pénétration, en

utilisant notamment des modèles issus de la littérature. Les essais expérimentaux ont montré

que le module d'élasticité réduit équivalent mesuré expérimentalement avec la technique CSM

classique varie de la même manière que le module calculé avec les modèles numériques, lorsque

le rapport a/t est inférieur à 1. Avec la méthode de la seconde harmonique, les courbes obtenues

sont similaires aux courbes calculées avec les modèles numériques pour des rapports a/t inférieurs

à 0,4. Les propriétés mesurées avec la méthode de la seconde harmonique sont par ailleurs plus

précises pour les très faibles pénétrations que celles obtenues avec la méthode CSM classique. Pour

des rapports a/t plus grands, les résultats expérimentaux sont di�érents des résultats numériques.

L'erreur est jusqu'à deux fois plus importante avec la méthode de la seconde harmonique. Les

résultats obtenus par éléments �nis ont permis de montrer que les modèles classiques utilisés pour

calculer hc ne sont valables que pour des rapports a/t < 1, ce qui peut expliquer l'écart entre les

résultats expérimentaux et les résultats numériques pour les grands enfoncements. D'autre part,

le terme dhc
dh
, nécessaire pour la technique de la seconde harmonique, n'est utilisable si a/t < 0, 4,

d'où une deuxième cause d'erreur qui s'ajoute à la précédente lorsqu'on considère les résultats

obtenus avec la méthode de la seconde harmonique. Ainsi, sans une mesure correcte de la hauteur

de contact réelle, il est di�cile de calculer correctement les propriétés mécaniques des matériaux

revêtus expérimentalement. Cependant cette erreur sur le calcul de la hauteur de contact et de dhc
dh

ne su�t pas pour expliquer totalement l'écart entre les résultats expérimentaux et numériques. Un

phénomène lié à la physique du matériau comme par exemple une mise en pression de la couche

entre l'indenteur et le substrat est possible. Une perspective à ce travail serait de tenir compte

de l'e�et de la pression hydrostatique sur les propriétés mécaniques du PMMA dans la simulation

numérique, et comparer le module d'élasticité calculé avec celui obtenu expérimentalement.
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Chapitre 6

Mesure des propriétés mécaniques avec

l'utilisation de dhc
dh

6.1 Introduction

Le nano-indenteur XP® permettant de réaliser des essais à haute température possède de moins

bonnes résolutions en force et en déplacement que le nano-indenteur SA2®, ce qui empêche une

mesure correcte de l'amplitude de la seconde harmonique en déplacement avec cet appareil. Dans

ce chapitre est présentée une autre technique de mesure des propriétés mécaniques des matériaux

par nano-indentation, basée sur la dérivée de la hauteur de contact en fonction de la pénétration.

Celle-ci ne dépend pas directement de la mesure du déplacement, ce qui la rend moins sensible à

la dérive thermique, et aux autres incertitudes liées à la mesure du déplacement. Dans la première

partie du chapitre, nous présentons comment calculer dhc
dh
, ainsi que les expressions des propriétés

mécaniques obtenues avec cette technique. Ensuite, nous montrons expérimentalement que cette

méthode permet de calculer les propriétés des matériaux de façon plus précise que la méthode

classique sur les échantillons à forte rugosité. En�n, dans la dernière partie, cette technique est

appliquée aux essais à haute température sur des échantillons de silice et de PMMA.

6.2 Calcul de la dérivée de la hauteur de contact en fonc-

tion de l'enfoncement : application à la caractérisation

d'échantillons rugueux

6.2.1 Introduction

La mesure des propriétés mécaniques par nano-indentation nécessite que la surface à indenter

possède une faible rugosité. Lorsque la rugosité de l'échantillon est importante, le calcul de l'aire
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de contact projetée peut être erroné, ce qui rend le calcul des propriétés mécaniques moins précis,

entraînant des écarts-types beaucoup plus importants sur les propriétés mesurées à faible péné-

tration [106, 107]. Certains auteurs ont montré, lorsqu'il y a plusieurs aspérités dans le contact,

que ces erreurs proviennent principalement la mesure du déplacement [108, 111], entraînant une

surestimation de l'aire de contact projetée, et donc une sous-estimation des propriétés mécaniques.

A�n de diminuer l'e�et de la rugosité sur la mesure du déplacement, il est recommandé d'e�ectuer

des tests à forte pénétration [109, 110], a�n que la hauteur des aspérités soit négligeable devant

l'enfoncement de l'indenteur. Il est aussi possible d'e�ectuer un polissage de l'échantillon. Cepen-

dant, pour les matériaux écrouissables, le polissage mécanique peut entraîner un durcissement de

la pièce en surface. D'autres auteurs ont une approche di�érente et proposent d'apporter des cor-

rections au calcul de la dureté, a�n de tenir compte de la rugosité de surface [113, 112]. Cependant

ces méthodes sont assez compliquées à utiliser.

Nous proposons dans cette partie une méthode très simple pour diminuer l'e�et de la rugosité

sur la mesure des propriétés mécaniques mesurées par nano-indentation. Cette méthode repose

sur le calcul de la dérivée de la hauteur de contact en fonction de la pénétration. Cette technique

n'utilise pas la valeur de la hauteur de contact mais sa dérivée. Ceci permet de s'a�ranchir d'une

détection précise du point de contact et du calcul du défaut de pointe, et de diminuer l'e�et de

la rugosité dans nos calculs. Dans la première partie, nous expliquons comment calculer la dérivée

de la hauteur de contact par rapport à la pénétration. Ensuite, nous expliquons la démarche

expérimentale. En�n, cette méthode est appliquée à trois échantillons : deux échantillons possédant

une très faible rugosité a�n de valider la méthode (silice et PMMA) et un échantillon possédant

une forte rugosité (aluminium anodisé).

6.2.2 Expression de la dureté et du module d'élasticité en fonction de
dhc
dh

Dans le paragraphe 3.2.2 du chapitre 3, nous avons établi avec le modèle de Loubet et al. une

nouvelle expression de la hauteur de contact [22, 101]. Celle-ci est dé�nie par l'équation (3.7).

Cette équation dépend de la géométrie de l'indenteur, de la constante α, de la pénétration h,

du défaut de pointe h0, et du rapport H/E
′∗
c . A partir de cette équation, si le rapport H/E

′∗
c

est constant, alors sa dérivée est simplement une constante donnée par l'équation (3.8). Cette

constante peut être déterminée en traçant la hauteur de contact hc en fonction de la pénétration

h pour un matériau homogène, puis en déterminant la pente de la courbe tracée. Etant donné que

nous pouvons déterminer graphiquement dhc
dh
, que le demi-angle au sommet de l'indenteur et α sont

connus, il est alors possible de calculer le rapport H/E
′∗
c par l'équation suivante :

H

E ′∗c
=

2
(

α
dhc
dh

− 1
)

απ tan (θ)
(6.1)
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Pour calculer E
′∗
c , nous utilisons l'équation (2.7). Celle-ci dépend du rapport H/E

′∗2
c , or le

rapport H/E
′∗
c est connu. Le module d'élasticité réduit de contact est donc donné par l'équation

suivante :

E
′∗
c =

πS2

4P

H

E ′∗c
(6.2)

Le module d'élasticité réduit du matériau est ensuite calculé à l'aide de l'équation (1.5). Nous

en déduisons ensuite la dureté H par l'équation suivante :

H =
4PE

′∗2
c

πS2
(6.3)

Ainsi, à partir d'une simple régression linéaire de courbe, il est possible de calculer le module

d'élasticité du matériau et sa dureté. Ces équations ne sont cependant valables que dans le cas

où le rapport H/E
′∗
c est constant en fonction de la pénétration. Cette technique, en plus de sa

simplicité, possède plusieurs avantages. Etant donné que nous n'utilisons pas le déplacement, mais

sa dérivée, la précision de la détection du point de contact n'a qu'une in�uence négligeable sur

la mesure. De plus, le fait de dériver la hauteur de contact en fonction de la pénétration permet

de supprimer la constante h0 de l'équation (3.6). Il n'est donc plus nécessaire de calculer cette

grandeur, qui perturbe fortement la précision des résultats pour les faibles pénétrations (voir

paragraphe 1.7.3.2). En�n, nous allons montrer que cette technique permet de diminuer l'e�et de

la rugosité sur les résultats. Dans le paragraphe suivant, des essais expérimentaux analysés avec

cette méthode sont présentés.

6.2.3 Expérimentation

6.2.3.1 Echantillons testés

Nous avons testé cette méthode sur un échantillon de silice et un échantillon de PMMA. Les

caractéristiques de ces échantillons et leur préparation ont déjà été décrites dans le chapitre 4. Ces

deux échantillons vont nous permettre de valider la méthode pour les matériaux à surface lisse.

En�n, nous avons testé cette méthode sur un échantillon d'aluminium ayant subi une anodisation

sulfurique qui consiste, par voie électrolytique, à former en surface une couche d'alumine. Sur

notre échantillon, cette couche est de 10 µm +/- 2 µm. Ce procédé améliore la tenue à l'usure et au

frottement de l'échantillon, et crée une rugosité assez importante. Il en résulte une forte dispersion

sur les courbes force-pénétration notamment (�gures 6.1.a) et b)). En e�ectuant des mesures de

rugosité par interférométrie sur trois surfaces de 1 mm², nous obtenons en e�et une rugosité

moyenne Ra = 1,7 µm. Le processus de collage et le nettoyage de l'échantillon sont identiques à

ce qui est réalisé sur la silice et le PMMA.
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Figure 6.1 � a) Courbes force - pénétration pour 8 indents réalisés sur un échantillon d'aluminium
anodisé. b) Evolution de la raideur de contact S en fonction de la pénétration h pour 8 indents
réalisés sur un échantillon d'aluminium anodisé. La partie décharge n'est pas représentée pour une
meilleure lisibilité.

6.2.3.2 Nano-indenteur utilisé

Nous avons utilisé le nano-indenteur SA2® pour caractériser les échantillons de silice et de

PMMA. Les caractéristiques de ce nano-indenteur sont mentionnées dans le paragraphe 4.2.2 du

chapitre 4. Pour l'échantillon aluminium anodisé, nous avons utilisé le nano-indenteur XP®. Les

caractéristiques de ce nano-indenteur sont mentionnées dans le paragraphe 2.4.1.1 du chapitre 2.

Nous utilisons ce nano-indenteur car le SA2 est limité à une charge de 10 mN et il est nécessaire

d'indenter à une charge plus importante a�n que la pénétration ne soit pas négligeable devant les

aspérités. La pointe Berkovich du nano-indenteur XP® possède une hauteur équivalente du défaut

de pointe d'environ h0 = 15nm.

6.2.3.3 Procédure expérimentale

La détection de la surface ainsi que la phase d'approche sont identiques à celles décrites dans

le paragraphe 4.2.3.1 du chapitre 4. Lors de l'essai d'indentation, nous appliquons une vitesse

de déformation constante avec Ṗ /P = 0, 03 s−1 pour la silice et l'aluminium anodisé, et Ṗ /P =

0, 005 s−1 pour le PMMA. L'amplitude d'oscillation est de h1 = 1nm pour tous les échantillons.

Nous appliquons une force maximum de 10 mN pour la silice et le PMMA, alors que la charge

maximum sur l'échantillon d'aluminium anodisé est de 450 mN. La fréquence d'oscillation est de 75

Hz pour l'échantillon de silice, 31 Hz pour l'échantillon de PMMA, et de 32 Hz pour l'échantillon

d'aluminium. Nous réalisons une dizaine d'indents sur chaque échantillon. La méthode du double

cycle charge décharge est utilisée a�n de corriger la dérive thermique. L'ensemble des paramètres

expérimentaux sont répertoriés dans le tableau 6.1.
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Paramètres expérimentaux Silice PMMA Aluminium anodisé

Ra (nm) 0,38 1,36 1700
Pt (mN) 10 10 450
h1 (nm) 1 1 1

Ṗ /P (s−1) 0,03 0,005 0,03
f (Hz) 75 31 32

Nombre d'indents e�ectués 10 10 8

Tableau 6.1 � Tableau récapitulatif de l'ensemble des caractéristiques de chaque échantillon et des
paramètres expérimentaux.

6.2.4 Résultats et interprétation

6.2.4.1 Domaine de validité de la méthode

Comme expliqué dans le paragraphe 6.2.2, cette méthode n'est valide que dans le cas où le

rapport H/E
′∗
c est constant en fonction de la pénétration. Nous pouvons déterminer le domaine

de validité en traçant le rapport P/S² en fonction de la pénétration h. En e�et, d'après l'équation

(2.7), le rapport P/S² est fonction de H/E
′∗2
c . Par conséquent, si le module d'élasticité réduit de

contact E
′∗
c et la dureté H sont constants en fonction de la pénétration, ce qui est le cas pour la

silice et le PMMA, alors le rapport P/S² est constant en fonction de la pénétration.

Silice

Sur la �gure 6.2 est tracée l'évolution du rapport P/S² en fonction de la pénétration h pour un

test réalisé sur l'échantillon de silice. La courbe représente une moyenne e�ectuée sur 10 indents.

Le rapport P/S² est constant dès hj = 50nm environ. Nous pouvons donc appliquer la méthode

sur cette gamme de pénétrations. Pour des enfoncements inférieurs, ce rapport n'est plus constant

au cause de l'imperfection géométrique de la pointe.
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Figure 6.2 � Evolution du rapport P/S² en fonction de la pénétration h sur un échantillon de
silice. La courbe tracée représente une moyenne e�ectuée sur 10 indents.

PMMA

Sur la �gure 6.3 est tracée l'évolution du rapport P/S² en fonction de la pénétration h pour

un test e�ectué sur l'échantillon de PMMA. La courbe représente une moyenne e�ectuée sur 10

indents. Nous pouvons observer que le rapport P/S² est constant à partir de hj = 50 nm. Nous

ne pourrons pas appliquer la méthode pour des pénétrations plus faibles pour les mêmes raisons

que l'essai sur la silice.
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Figure 6.3 � Evolution du rapport P/S² en fonction de la pénétration h sur un échantillon de
PMMA. La courbe tracée représente une moyenne e�ectuée sur 10 indents.
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Aluminium anodisé

Pour déterminer le domaine de validité de la méthode, il est d'abord nécessaire de savoir si le

module d'élasticité est constant en fonction de l'enfoncement. En e�et, si le module d'élasticité

est constant en fonction de la pénétration, alors le rapport P/S² ne peut varier que si H varie.

Sur la �gure 6.4.a) est tracée l'évolution de la raideur de contact S en fonction de l'enfoncement

plastique hr′ . En utilisant les équations (1.21) et (3.2), la raideur de contact est liée à hr′ par

l'équation suivante :

S = 2E
′∗
c tan (θ)αhr′ (6.4)

Ainsi, si le module d'élasticité réduit est constant en fonction de l'enfoncement plastique, alors la

courbe tracée est sensée être linéaire, ce qui est le cas à partir de hr′ = 370nm, ce qui correspond

à une pénétration de h = 450 nm. Sur la �gure 6.4.b) est tracée l'évolution du rapport P/S²

en fonction de la pénétration h pour un test e�ectué sur l'échantillon d'aluminium. La courbe

représente une moyenne e�ectuée sur 8 indents. Le rapport P/S² est constant dès h = 450 nm

environ, comme obtenu sur la �gure 6.4.a). Sur ces deux graphes, la précision des résultats est

moins bonne que sur les deux échantillons précédents. Ceci est dû à l'appareillage qui est moins

performant que le nano-indenteur SA2®, mais aussi à la rugosité de l'échantillon, qui in�ue sur la

valeur de la raideur de contact.
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Figure 6.4 � a) Evolution de la raideur de contact S en fonction de la pénétration plastique
hr′ . La courbe expérimentale représente une moyenne e�ectuée sur 8 indents. Une extrapolation
linéaire de la courbe montre à partir de quelle pénétration la raideur est proportionnelle à l'enfon-
cement plastique. b) Evolution du rapport P/S² en fonction de la pénétration h sur un échantillon
d'aluminium anodisé. La courbe tracée représente une moyenne e�ectuée sur 8 indents.

6.2.4.2 Calcul de dhc
dh

Silice

Sur la �gure 6.5 est tracée l'évolution de la hauteur de contact hc en fonction de la pénétration h

pour un indent réalisé sur l'échantillon de silice. Nous avons observé dans le paragraphe précédent
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que le domaine de validité de la méthode commençait pour hj = 50 nm. En e�ectuant une régression

linéaire à partir de cet enfoncement, nous obtenons ainsi la pente de la courbe nous donnant dhc
dh
.

La valeur moyenne obtenue sur les dix indents est de dhc
dh

= 0, 711. Sur la �gure 6.5.b), pour

des pénétrations inférieures à 30 nm, la régression linéaire ne correspond plus avec la courbe

expérimentale. Ceci est causé par l'imperfection géométrique du bout de la pointe et a été expliqué

dans le paragraphe 4.3.1.
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Figure 6.5 � Evolution de la hauteur de contact hc en fonction de la pénétration h pour un indent
réalisé sur un échantillon de silice. Courbe expérimentale et régression linéaire. a) Graphique global
et b) zoom pour les faibles pénétrations.

PMMA Sur la �gure 6.6 est tracée l'évolution de la hauteur de contact hc en fonction de la pé-

nétration h pour un indent e�ectué sur l'échantillon de PMMA. Nous avons e�ectué une régression

linéaire à partir de hj = 50 nm. Celle-ci est confondue avec la courbe expérimentale, y compris

pour les très faibles pénétrations. Nous obtenons pour le PMMA dhc
dh

= 1, 012.

Aluminium anodisé

Sur la �gure 6.7 est tracée l'évolution de la hauteur de contact hc en fonction de la pénétration

h pour un indent e�ectué sur l'aluminium anodisé. La courbe expérimentale est linéaire, ce qui

nous permet d'obtenir facilement la pente de la courbe. Nous obtenons pour l'aluminium anodisé
dhc
dh

= 1.
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Figure 6.6 � Evolution de la hauteur de contact hc en fonction de la pénétration h pour un indent
réalisé sur un échantillon de PMMA. Courbe expérimentale et régression linéaire. a) Graphique
global et b) zoom pour les faibles pénétrations.
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Figure 6.7 � Evolution de la hauteur de contact hc en fonction de la pénétration h pour un
indent réalisé sur un échantillon d'aluminium anodisé. Courbe expérimentale et régression linéaire.
a) Graphique global et b) zoom pour les faibles pénétrations.

Sur le tableau 6.2 sont répertoriées les valeurs moyennes de dhc
dh

pour chaque matériau avec leurs

écart-types. Les écart-types obtenus sont assez faibles. Pour l'échantillon d'aluminium anodisé,
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l'écart-type est plus élevé à cause de la rugosité de l'échantillon qui a�ecte la hauteur de contact

calculée.

Echantillons dhc/dh moyen Ecart-type

Silice 0,711 0,003
PMMA 1,012 0,001

Aluminium anodisé 1,000 0,014

Tableau 6.2 � Récapitulatif des valeurs moyennes et des écart-types obtenus lors du calcul de dhc
dh

pour la silice, la PMMA, et l'aluminium anodisé.

6.2.4.3 Calcul des propriétés mécaniques

Silice

Sur la �gure 6.8 est tracée l'évolution du module d'élasticité réduit E
′∗ et de la dureté H de la

silice en fonction de la pénétration h. Nous avons calculé les propriétés mécaniques avec la méthode

CSM classique et avec le calcul de dhc
dh

où nous avons utilisé la valeur moyenne de dhc
dh

du tableau

6.2. Chaque courbe représente une moyenne e�ectuée sur 10 indents.
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Figure 6.8 � Evolution du module d'élasticité E
′∗ réduit (a) et de la dureté H (b) de la silice

en fonction de la pénétration h : comparaison entre les résultats obtenus par la méthode CSM et
ceux déterminés par la méthode utilisant dhc

dh
.

Nous observons une très bonne corrélation entre les deux méthodes. Le calcul des propriétés

mécaniques avec dhc
dh

est correct à partir de h = 50 nm. Pour des pénétrations plus faibles le module

calculé classiquement commence à diminuer, alors que celui obtenu avec dhc
dh

augmente. Ceci montre
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bien les limites de la méthode. Les valeurs de module d'élasticité réduit et de dureté obtenues avec

les deux techniques sont conformes à ce que nous avons obtenu au chapitre 4.

PMMA

Sur la �gure 6.9 est tracée l'évolution du module d'élasticité réduit E
′∗ et de la dureté H du

PMMA en fonction de la pénétration h, calculées avec les deux méthodes. Chaque courbe représente

une moyenne e�ectuée sur 10 indents. Pour calculer ces propriétés, nous avons utilisé la valeur

moyenne de dhc
dh

du tableau 6.2. Sur ces graphes, nous obtenons une très bonne corrélation des

résultats calculés avec les deux méthodes. Pour les enfoncements inférieurs à 100 nm, les résultats

deviennent di�érents mais cela reste acceptable car les écarts ne dépassent pas 5 %. On peut

d'ailleurs noter que la précision est meilleure avec la technique utilisant dhc
dh
, ceci étant dû au fait

que la méthode est beaucoup moins sensible à la détection du point de contact et au calcul de la

hauteur équivalente du défaut de pointe, plus délicats à identi�er sur les matériaux polymères. Les

résultats obtenus avec les deux méthodes sont identiques à ceux présentés au chapitre 4.
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Figure 6.9 � a) Evolution du module d'élasticité E
′∗ réduit (a) et de la dureté H (b) du PMMA

en fonction de la pénétration h : comparaison entre les résultats obtenus par la méthode CSM et
ceux déterminés par la méthode utilisant dhc

dh
.

Aluminium anodisé

Sur les �gures 6.10 et 6.11 est tracée l'évolution du module d'élasticité E
′∗ et de la dureté H de

l'aluminium anodisé en fonction de la pénétration h. Pour plus de clarté, nous avons tracé les dix

courbes sans faire la moyenne. Pour calculer ces propriétés, nous avons utilisé la valeur moyenne

de dhc
dh

du tableau 6.2. Sur la �gure 6.10, on peut constater une bonne corrélation entre le module
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d'élasticité réduit obtenu de manière classique et celui obtenu avec dhc
dh

pour des enfoncements

supérieurs à 1 µm, où le module d'élasticité réduit est de 75 GPa environ. Pour des enfoncements

plus faibles, le module d'élasticité réduit obtenu avec la méthode CSM classique diminue. Celui-ci

est de 60 GPa environ à h = 100 nm. Cette baisse du module d'élasticité peut être attribuée

à la rugosité de l'échantillon, a�ectant le calcul de l'aire de contact projetée et donc le module

d'élasticité réduit [108]. Avec la méthode utilisant dhc
dh
, le module reste constant pour les faibles

pénétrations. Cependant, la méthode n'est utilisable ici qu'à partir de h = 450 nm
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Figure 6.10 � Evolution du module d'élasticité réduit E
′∗ de l'aluminium anodisé en fonction de

la pénétration h : comparaison entre les résultats obtenus par la méthode CSM et ceux déterminés
par la méthode utilisant dhc

dh
.

Sur la �gure 6.11, la dureté obtenue avec les deux méthodes est similaire pour des pénétrations

supérieures à 1 µm. La dureté est de 2,7 GPa environ. Les résultats sont cependant plus précis

avec la méthode utilisant dhc
dh
. Avec cette technique, on observe une faible diminution de la dureté,

atteignant 2,5 GPa pour les faibles pénétrations. Avec la méthode classique, la dureté diminue plus

fortement. De plus, il est plus di�cile de donner une valeur précise de cette dureté car celle-ci varie

entre 0,7 et 2,2 GPa. Nous constatons ici tout l'avantage de cette nouvelle technique. Le calcul

classique nécessite de connaître la valeur de la hauteur de contact hc pour que les résultats soient

corrects, ce qui est di�cile à obtenir pour les matériaux rugueux. L'avantage majeur de la nouvelle

technique réside dans le fait que nous n'utilisons pas la valeur de hc, mais sa dérivée. L'erreur est
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donc largement atténuée. De plus, comme nous avons pu l'observer avec la �gure 6.7, le calcul de
dhc
dh

est très précis. Cette technique est donc très intéressante pour la caractérisation mécanique

des échantillons rugueux aux faibles enfoncements.
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Figure 6.11 � Evolution de la dureté H de l'aluminium anodisé en fonction de la pénétration h :
comparaison entre les résultats obtenus par la méthode CSM et ceux déterminés par la méthode
utilisant dhc

dh
.

6.2.5 Limitations de la technique

Nous avons montré que cette nouvelle technique, très simple d'utilisation, permet d'améliorer la

qualité des résultats obtenus par nano-indentation pour les échantillons rugueux. Cependant, nous

ne pouvons pas utiliser cette technique sur tous les matériaux. Premièrement, elle n'est valable

que pour les matériaux pour lesquels le rapport H/E
′∗
c est constant en fonction de la pénétration.

En�n, la seconde limite de cette technique est la rugosité de l'échantillon. Nous améliorons la

qualité de nos résultats dans le cas présenté ici, mais il n'est pas certain que celle-ci fonctionne sur

des échantillons possédant une rugosité plus importante. En e�et, la technique est moins sensible

aux erreurs liées au calcul de la hauteur de contact, mais elle est dépendante de la raideur de

contact mesurée S qui est aussi in�uencée par la rugosité. Un moyen de véri�er si la méthode

est applicable est d'e�ectuer plusieurs indents sur le même échantillon, et de tracer sur un même

graphe l'évolution de la raideur de contact, obtenue pour chaque indent, en fonction de la charge
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appliquée. Si les courbes tracées se superposent, ou sont très proches entre elles, alors la raideur

est peu in�uencée par la rugosité de surface, et la technique peut être utilisée.

6.2.6 Conclusion

Nous avons présenté dans cette partie une nouvelle technique pour calculer les propriétés mé-

caniques par nano-indentation pour des échantillons rugueux. Celle-ci a d'abord été validée sur

matériaux à surface lisse, et nous avons montré que les résultats obtenus avec cette méthode sont

comparables à ceux obtenus par la méthode CSM classique. Nous avons ensuite testé cette tech-

nique sur un échantillon rugueux et montré qu'elle permet une mesure plus précise des propriétés

mécaniques aux faibles pénétrations que la méthode CSM classique. Ceci est dû au fait que la mé-

thode n'utilise pas la valeur de la hauteur de contact, mais sa dérivée, ce qui permet de diminuer

l'in�uence de la rugosité de surface sur les résultats obtenus. Cette nouvelle méthode est utilisable

sur des matériaux pour lesquels le rapport H/E
′∗
c est constant. Des essais complémentaires, par

exemple sur des échantillons d'un même matériau avec des rugosités di�érentes, permettraient de

mieux explorer les limites de cette technique.

6.3 Calcul de la dérivée de la hauteur de contact en fonction

de l'enfoncement : application pour des essais de nano-

indentation en température

6.3.1 Introduction

Dans le chapitre 2, nous avons montré que la �uctuation de température de l'échantillon autour

de la température de consigne entraîne une �uctuation de la pénétration. Cette �uctuation empêche

le calcul précis des propriétés mécaniques pour des températures élevées. La technique de la seconde

harmonique est donc la méthode idéale, car elle n'utilise pas la valeur de la pénétration. Cependant,

le rapport signal/bruit du capteur de déplacement du nano-indenteur XP® n'est pas assez élevé

pour mesurer correctement l'amplitude de la seconde harmonique en déplacement h2.

Dans le paragraphe précédent, nous avons montré que la technique utilisant la dérivée de la

hauteur de contact par rapport à l'enfoncement permet le calcul du module d'élasticité réduit et de

la dureté avec une meilleure précision que la technique classique dans le cas d'échantillons ayant une

rugosité importante. Le fait d'utiliser la dérivée du rayon de contact par rapport à l'enfoncement

évite de déterminer de façon très précise le point de contact entre l'indenteur et l'échantillon, et le

calcul de la hauteur équivalente du défaut de pointe. De plus, comme la pénétration et la hauteur

de contact sont simplement utilisées a�n d'obtenir dhc
dh

avec une régression linéaire, l'e�et de la

dérive thermique sur le calcul de dhc
dh

est diminué. Cette méthode peut donc être avantageuse si
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elle est utilisée pour des essais de nano-indentation à haute température.

Dans cette partie, nous commençons par décrire la procédure expérimentale, avec les échan-

tillons testés, le déroulement des expériences, et la technique d'analyse des mesures. Ensuite, nous

présentons et commentons les résultats obtenus.

6.3.2 Expérimentation

6.3.2.1 Echantillons testés et nano-indenteur utilisé

Nous avons e�ectué nos tests sur un échantillon de silice et un échantillon de PMMA. L'échan-

tillon de silice a été choisi car ses propriétés mécaniques ont déjà été mesurées par nano-indentation

à haute température par d'autres auteurs [53, 49]. Les caractéristiques de surface et la prépara-

tion de l'échantillon sont décrites dans le chapitre 2. L'échantillon de PMMA a été choisi car ses

propriétés mécaniques sont supposées varier pour des températures inférieures à 100°C. Les ca-

ractéristiques de surface ainsi que la préparation de l'échantillon sont décrites dans le chapitre 4.

Les échantillons ont été collés sur la plaque de nickel. Pour réaliser nos essais, nous utilisons le

nano-indenteur XP®, équipé du système de chau�age qui a été présenté dans le chapitre 2. La

pointe utilisée est un diamant Berkovich.

6.3.2.2 Procédure expérimentale

La phase d'approche est identique à celle présentée dans le chapitre 2. Lorsque la pointe pénètre

dans l'échantillon, nous appliquons une vitesse de déformation constante (voir tableau 6.3) pour

les deux échantillons. Ensuite, à P = 30 µN, nous maintenons la charge constante durant 1600s.

Puis, la pointe s'enfonce de nouveau dans l'échantillon avec la vitesse de déformation spéci�ée. La

charge maximum est de 450 mN lors des essais sur la silice, et de 300 mN lors des essais sur le

PMMA.

Paramètres expérimentaux Silice PMMA

Temps de chau�e 1600 s à P = 30 µN
f (Hz) 32
h1 (nm) 1

Nombre d'indents 15
Pt (mN) 450 300

Ṗ /P (s−1) 0,03 0,06
Températures de test (°C) 60 - 80 - 100 - 120 - 150 60 - 80 - 100

Tableau 6.3 � Paramètres expérimentaux utilisés pour chaque expérience, pour les deux matériaux
testés.

Nous appliquons une fréquence d'oscillation de 32 Hz et l'amplitude d'oscillation est de 1

nm. Pour chaque échantillon, pour une température donnée, nous réalisons 15 indents. La dérive
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thermique n'est pas corrigée sur le signal de déplacement car elle est très di�cile à mesurer. La

silice est testée pour des températures variant entre 60 et 150°C, et le PMMA est testé pour des

températures variant entre 60 et 100°C. L'ensemble des paramètres expérimentaux sont résumés

dans le tableau 6.3.

6.3.2.3 Analyse des résultats

Dans un premier temps, nous cherchons le domaine de validité de la technique. Pour cela, nous

traçons le rapport P/S² en fonction de la force P. Le rapport P/S² n'est pas tracé en fonction de la

pénétration h car la mesure de celle-ci est erronée à cause de la variation de température. Ensuite,

pour chaque indent e�ectué, nous traçons la hauteur de contact hc en fonction de la pénétration

h. La hauteur de contact est calculée avec le modèle de Loubet et al. Nous déterminons alors dhc
dh

par régression linéaire. A partir des valeurs obtenues, nous calculons dhc
dh

moyen. En�n, à partir de

ce résultat, le module d'élasticité réduit et la dureté sont calculés à l'aide des équations (6.2) et

(6.3).

6.3.3 Résultats et interprétation

6.3.3.1 Domaine de validité de la méthode

Sur la �gure 6.12 est tracée l'évolution du rapport P/S² en fonction de la force P pour la

silice et le PMMA, à di�érentes températures. Chaque courbe représente une moyenne e�ectuée

sur 15 indents. La raideur de contact S a été calculée avec l'équation (2.6) en tenant compte de

la variation de la raideur du bâti en fonction de la température. L'axe des abscisses est tracé en

échelle logarithmique. Pour des charges inférieures à 1 mN, sur les deux échantillons, le rapport

P/S² augmente en fonction de la charge, or ce rapport est supposé être constant. Par conséquent,

les données ne sont exploitables que pour des charges supérieures à 1 mN.
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Figure 6.12 � a) Evolution du rapport P/S² en fonction de la charge P pour des essais réalisés
sur un échantillon de silice (a) et de PMMA (b) à di�érentes températures.
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6.3.3.2 Calcul de dhc
dh

Sur les �gures 6.13 et 6.14 sont tracées les évolutions de la hauteur de contact de la silice et du

PMMA respectivement en fonction de la pénétration h. Les �gures 6.13.a) et 6.14.a) présentent un

essai réalisé à 60°C, la �gure 6.13.b) présente un essai réalisé à 150°C, et la �gure 6.14.b) présente

un essai à 100°C. Chaque courbe correspond à un essai.
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Figure 6.13 � Evolution de la hauteur de contact hc en fonction de la pénétration h sur un
échantillon de silice. a) 60°C b) 150°C.
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Figure 6.14 � Evolution de la hauteur de contact hc en fonction de la pénétration h sur un
échantillon de PMMA. a) 60°C b) 100°C.

A ces températures, les courbes obtenues sont linéaires, ce qui rend possible le calcul de dhc
dh
.

On constate cependant quelques oscillations sur les courbes provoquées par la �uctuation de la
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température de l'échantillon autour de la température de consigne. C'est tout l'intérêt de cette

technique car le calcul de dhc
dh

devient moins sensible à ces oscillations, ce qui rend le calcul des

propriétés mécaniques plus précis. Le domaine linéaire sur ces deux échantillons est compris entre h

= 250 nm et la pénétration maximum. Le calcul de dhc
dh

est réalisé sur cette gamme de pénétrations

pour chaque essai et pour chaque température.

6.3.3.3 Propriétés mécaniques mesurées

Silice

Sur les �gures 6.15 et 6.16 sont tracées les évolutions du module d'élasticité réduit et de la dureté

de la silice en fonction de la pénétration h. Les courbes tracées ont été obtenues à partir d'essais

réalisés à 25°C, 60°C et 150°C. Chaque courbe correspond à une moyenne e�ectuée à partir de 15

essais. Les courbes obtenues sont beaucoup plus précises que celles présentées dans le chapitre 2

(�gure 2.25). La technique utilisant dhc
dh

est donc un bon moyen d'améliorer la qualité des résultats.

Le module d'élasticité réduit obtenu à température ambiante est de 70 GPa, à 60°C, le module est

de 68 GPa environ, et celui obtenu pour une température de 150°C est de 73 GPa environ.
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Figure 6.15 � Evolution du module d'élasticité réduit E
′∗ de la silice en fonction de la pénétration

h pour di�érentes températures.

La dureté de la silice est tracée sur la �gure 6.16 en fonction de la température. La dureté

obtenue est constante en fonction de la pénétration. A température ambiante, H = 8,4 GPa, à
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T = 60°C, H = 8 GPa et à T = 150°C, H = 8,6 GPa environ. Etant donné la faible variation

des propriétés mécaniques de la silice en fonction de la température (7 % en moyenne) devant

l'incertitude de mesure (écart-type moyen : 8 %), nous pouvons considérer que le module et la

dureté de la silice sont constants sur cette gamme de températures.
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Figure 6.16 � Evolution de la dureté H de la silice en fonction de la pénétration h pour di�érentes
températures.

PMMA

Sur les �gures 6.17 et 6.18 sont tracées les évolutions du module d'élasticité réduit et de la dureté

du PMMA en fonction de la pénétration h. Chaque courbe correspond à une moyenne e�ectuée

à partir de 15 essais. Les propriétés mécaniques du PMMA diminuent avec l'augmentation de

la température. Le module d'élasticité moyen obtenu est de 4,90 GPa à température ambiante,

de 4,58 GPa à T = 60°C et de 4,20 GPa à T = 100°C. La dureté obtenue est de 0,22 GPa à

température ambiante, 0,19 GPa à T = 60°C et de 0,17 GPa à T = 100°C. Ici, la variation des

propriétés mécaniques (17 % environ entre 25°C et 100°C) est signi�cative devant l'incertitude de

mesure (8 % environ).
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Figure 6.17 � Evolution du module d'élasticité réduit E
′∗ du PMMA en fonction de la pénétration

h pour di�érentes températures.
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Figure 6.18 � Evolution de la dureté H du PMMA en fonction de la pénétration h pour di�érentes
températures.
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6.3.3.4 Evolution des propriétés mécaniques en fonction de la température de test

Silice

Sur la �gure 6.19 sont tracées les évolutions du module d'élasticité réduit et de la dureté de

la silice en fonction de la température, avec les écart-types. Le propriétés mécaniques de la silice

augmentent très faiblement avec l'augmentation de la température jusqu'à 120 °C. Ensuite, le

module d'élasticité réduit et la dureté diminuent, mais ceci est négligeable devant l'incertitude

de mesure. Nous avons comparé nos résultats avec les propriétés mesurées par Beake et al. et

Schuh et al. [53, 49]. Le module d'élasticité réduit obtenu par ces deux auteurs augmente avec

l'augmentation de la température, avec une plus forte augmentation pour les résultats obtenus par

Beake et al. Cette augmentation du module d'élasticité est observée par nano-indentation, mais

aussi par d'autres techniques d'analyse [117, 118]. Par conséquent, nos résultats sont donc plutôt

concordants avec ceux obtenus avec Schuh et al. dont l'appareil n'est pas équipé de système de

chau�age de pointe.
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Figure 6.19 � Evolution du module d'élasticité et de la dureté de l'échantillon de silice en fonction
de la température.

Concernant la dureté, celle mesurée par Beake et al. est constante jusqu'à 150 °C, puis diminue

pour des températures supérieures, alors que la dureté obtenue par Schuh et al. diminue avec

l'augmentation de la température, y compris entre 25 et 100 °C. Nos résultats sont donc plus
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proches de ceux obtenus par Beake et al. Nos résultats sont donc en accord avec ceux issus de

la littérature, mais notre technique de mesure ne nous permet pas d'observer des variations des

propriétés mécaniques inférieures à 8 %, comme c'est le cas ici.

Figure 6.20 � Dureté et module d'élasticité réduit de la silice obtenus par Schuh et al. et Beake
et al. pour di�érentes températures[53, 49].

PMMA

Sur la �gure 6.21 est tracée l'évolution du module d'élasticité réduit et de la dureté du PMMA en

fonction de la température. La dureté et le module d'élasticité réduit diminuent en fonction de la

température. Nous avons comparé le module d'élasticité calculé avec le module d'élasticité obtenu

par un essai DMA. Les résultats sont présentés sur la �gure 6.22. Par DMA, nous mesurons le

module d'élasticité de traction-compression du PMMA. Pour obtenir le module d'élasticité réduit,

nous utilisons la formule suivante :

E
′∗ =

E

1− υ2
(6.5)

Le coe�cient de Poisson utilisé dans nos calculs est de 0,35 [119]. Nous supposons ce coe�cient

constant en fonction de la température. Le module d'élasticité réduit obtenu par la méthode DMA

diminue en fonction de la température. En revanche, le module diminue de façon plus importante

que celui obtenu par nano-indentation. Il était prévisible que le module d'élasticité réduit obtenu

par nano-indentation soit plus élevé, car, même à température ambiante, le module d'élasticité

réduit mesuré par nano-indentation est supérieur d'environ 20 % par rapport à celui obtenu par
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DMA. En revanche, cet écart augmente avec la température. Nous proposons deux explications.

Premièrement, la température de l'échantillon chau�é par la platine n'est pas la même que la

température de consigne. Le fabriquant considère que la température de l'échantillon est de 10

% inférieure à la température de la platine chau�ante. Si nous tenons compte de cet écart de

température, alors les points expérimentaux doivent être décalés vers des températures plus basses,

diminuant ainsi l'écart par rapport aux résultats obtenus par DMA. Deuxièmement, le contact entre

la pointe � froide � et l'échantillon � chaud � entraîne un refroidissement local de l'échantillon. Sur

l'échantillon de silice, ce refroidissement local n'a pas de conséquences car les propriétés mécaniques

sont supposées constantes sur la plage de températures testées. En revanche, les propriétés du

PMMA sont très sensibles à la variation de température. Le refroidissement local de l'échantillon

rend donc di�cile la mesure correcte des propriétés mécaniques du PMMA. Il serait nécessaire

d'installer sur l'appareil un système de chau�age de pointe, a�n d'éviter le refroidissement local

de l'échantillon.
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Figure 6.21 � Evolution du module d'élasticité réduit et de la dureté de l'échantillon de PMMA
en fonction de la température.
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Figure 6.22 � Comparaison entre le module d'élasticité réduit obtenu par nano-indentation avec
celui obtenu par essai DMA (υ = 0, 35).

6.3.4 Conclusion

Dans cette partie, nous avons mesuré les propriétés mécaniques de la silice et du PMMA avec

la technique utilisant dhc
dh
. Cette méthode, moins sensible à la dérive thermique que la technique

CSM classique, permet de mesurer les propriétés mécaniques de façon plus précise, car elle n'utilise

pas la valeur de la pénétration, mais sa dérivée. Les résultats obtenus montrent que les propriétés

mécaniques de la silice sont stables jusqu'à 150°C. Dans la littérature, il est plutôt observé que le

module d'élasticité réduit augmente et que la dureté diminue sur cette gamme de températures,

mais ces variations sont d'environ 5 %, ce qui n'est pas observable avec notre machine actuelle

car l'erreur commise sur nos résultats est de 8 % environ. Les résultats obtenus sur le PMMA

montrent que les propriétés mécaniques mesurées diminuent avec la température. Nous avons

comparé le module d'élasticité expérimental avec celui mesuré par un essai DMA. L'écart entre la

mesure par nano-indentation et celle obtenue par DMA augmente avec la température. Cet écart

est supposé causé par la mauvaise estimation de la température de l'échantillon, ainsi que par le

refroidissement local de l'échantillon de PMMA autour de l'indenteur. Un système de chau�age de

pointe serait donc nécessaire sur notre appareil.
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E�ectuer des tests de nano-indentation à haute température entraîne l'apparition de nom-

breuses di�cultés dont il faut tenir compte pour mesurer correctement les propriétés mécaniques

des matériaux. A partir de nos essais et de la littérature, nous avons présenté l'ensemble des pro-

blèmes liés à l'élévation de la température. Nous avons montré que certaines di�cultés peuvent

être rapidement résolues, alors que pour d'autres, il est très di�cile de trouver une solution. Par

exemple, pour calculer la raideur du bâti en fonction de la température, nous avons proposé une

méthode de calcul simple à partir du rapport P/S². En revanche, réaliser un contact isotherme

entre une pointe � froide � et un échantillon � chaud � est très di�cile. L'étude réalisée par éléments

�nis visant à simuler le processus de chau�age de la pointe a en e�et permis de montrer qu'il est

nécessaire de chau�er la pointe avec un deuxième système de chau�age a�n d'éviter un refroidisse-

ment local de l'échantillon par contact. Une autre di�culté résulte de la dérive thermique, causée

par les variations de température autour de la valeur de consigne. A travers l'analyse du signal de

déplacement à haute température, nous avons montré que ces variations de température rendaient

impossible la mesure précise de h, et par conséquent le calcul des propriétés mécaniques.

Nous avons donc développé une nouvelle technique de mesure des propriétés mécaniques par

nano-indentation, basée sur la mesure de l'amplitude de la seconde harmonique en déplacement.

Cette technique a permis de déterminer de nouvelles expressions du module d'élasticité, du module

de perte et de la dureté des matériaux, indépendantes de la mesure du déplacement de l'indenteur,

ce qui rend cette technique mieux adaptée à des tests à haute température. Avec cette technique, il

est aussi possible de calculer la pénétration de l'indenteur dans l'échantillon. Cette méthode a été

appliquée sur trois échantillons (silice, PMMA, calcite). L'étude expérimentale a permis de montrer

que les propriétés mécaniques obtenues avec cette méthode sont correctement mesurées, notamment

pour les très faibles pénétrations, comprises entre 30 et 100 nm. Les essais expérimentaux e�ectués

sur l'échantillon de calcite ont par ailleurs montré que les propriétés déterminées à l'extrême surface

sont mesurées de façon plus précise aux très faibles pénétrations, où l'Indentation Size E�ect est

mieux détecté avec la méthode de la seconde harmonique. En revanche, cette technique nécessite

de régler correctement l'amplitude d'oscillation en déplacement a�n de diminuer au maximum le
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bruit sur la mesure, et d'éviter une perte de contact entre l'indenteur et l'échantillon. De plus, la

technique ne peut pas être appliquée à tous les matériaux. Etant donné que la seconde harmonique

dépend de la courbure de la courbe de décharge, un matériau très plastique ayant une courbe de

décharge quasi linéaire ne peut pas être caractérisé avec cette méthode. Cette technique a ensuite

été étendue aux matériaux revêtus. L'application à des couches minces nécessitait de modi�er

les expressions de E
′∗
c ,E

”∗
c et H pour tenir compte de l'e�et de l'élasticité du substrat sur la

raideur de contact mesurée. Les courbes expérimentales obtenues par la méthode CSM classique

et la technique de la seconde harmonique sur une couche de PMMA déposée sur un substrat de

silicium, évoluent de façon similaire aux courbes calculées avec les modèles de Bec et al. et de

Perriot et Barthel seulement pour les faibles pénétrations. Aux grands enfoncements, la simulation

numérique par éléments �nis de l'indentation dynamique de type CSM du système PMMA/silicium,

permettant d'obtenir la raideur de contact en fonction de la pénétration, a mis en évidence que le

calcul de la hauteur de contact par le modèle de Loubet et al. et d'Oliver et Pharr, nécessaire au

calcul des propriétés mécaniques, est incorrect. Cependant, ceci n'explique pas l'écart total entre

les courbes expérimentales et celles obtenues par les modèles. Un phénomène lié à la physique du

matériau comme par exemple une mise en pression de la couche entre l'indenteur et le substrat est

possible. Une perspective à ce travail serait de tenir compte de l'e�et de la pression hydrostatique

sur les propriétés mécaniques du PMMA dans la simulation numérique, et comparer le module

d'élasticité calculé avec celui obtenu expérimentalement.

Dans ce travail, une autre méthode est proposée, applicable seulement pour les matériaux dont

le rapport H
E′∗c

est constant, et reposant sur la dérivée de la hauteur de contact en fonction de la

pénétration. L'utilisation de dhc
dh

permet en e�et de s'a�ranchir de certaines incertitudes liées à la

détermination de la hauteur de contact. Cette technique a été appliquée à haute température. Les

essais e�ectués jusqu'à 150 °C sur la silice ont montré que les propriétés mécaniques déterminées

avec cette technique sont mesurées de façon plus précise que par la méthode CSM classique. En

revanche, sur cette gamme de températures, l'évolution des propriétés mécaniques de cet échantillon

est trop faible pour être mesurée de façon précise avec la nouvelle technique. La méthode a ensuite

été appliquée sur un échantillon de PMMA, montrant que l'écart entre les propriétés mesurées

par nano-indentation et DMA augmente avec la température. Cet écart peut être expliqué par le

refroidissement local de l'échantillon en contact avec l'indenteur � froid �, ce qui rend impossible la

mesure correcte des propriétés mécaniques par nano-indentation avec une pointe non chau�ée. La

mauvaise estimation de la température de l'échantillon explique aussi cet écart. Une perspective

à ce travail serait d'installer un système de chau�age de pointe sur l'appareil et de comparer les

résultats obtenus avec ceux déterminés lorsque l'indenteur n'est pas chau�é. La technique a aussi

été appliquée à un échantillon rugueux, montrant que cette méthode permet une mesure plus

précise des propriétés mécaniques que la méthode classique, du fait de l'utilisation indirecte de

la mesure de la pénétration de l'indenteur. A�n de mieux explorer les limites de cette technique,

une perspective à ce travail serait d'e�ectuer des essais complémentaires, par exemple sur des
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échantillons d'un même matériau avec des rugosités di�érentes.
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Annexe A

Description géométrique d'indenteurs

Figure A.1 � Indenteur Berkovich, d'après [11].
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Annexe A

Figure A.2 � Indenteur Vickers, d'après [11].
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Annexe A

Figure A.3 � Indenteur Knoop, d'après [11].
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Annexe A

Figure A.4 � Indenteur sphérique, d'après [11].
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Annexe B

Expression de la seconde harmonique en

déplacement

Le principe de la méthode CSM, pour un système à force imposée, est de superposer une

oscillation de faible amplitude à une fréquence donnée au signal de force (voir paragraphe 1.6.2.2).

Le signal de déplacement peut être exprimé par la somme d'une partie continue et d'une série de

Fourier exprimée par l'équation suivante :

h̃ (t) = h+ h1 exp j (ωt− ϕ1) + h2 exp j (2ωt− ϕ2) + ...+ hn exp j (nωt− ϕn) (B.1)

Avec hn, ϕn l'amplitude et le déphasage de la nième harmonique en déplacement, et ω la pulsa-

tion. Les harmoniques sont mesurables à l'aide d'un détecteur synchrone.

Nous pouvons exprimer la pénétration par une autre équation. En e�et, l'expression de la

pénétration est fonction de la force imposée à laquelle s'ajoute une petite oscillation au voisinage

de P (h̃ (t) = h (P + P1 exp jωt)). Nous pouvons alors exprimer un développement de Taylor :

h (P + P1 exp jωt) = h (P ) + P1 exp jωtdh(P )
dP

+ (P1 exp jωt)2

2!
d2h(P )
dP 2 + ...

...+ (P1 exp jωt)n

n!
dnh(P )
dPn +Rn (P + P1 exp jωt)

(B.2)

Avec Rn le reste de l'équation. Cette expression dépend de l'amplitude de la première harmonique

en force P1, de la pulsation ω, de la pénétration h et de ses dérivées. A partir des équations (B.1)

et (B.2), nous pouvons e�ectuer une identi�cation terme à terme. Par exemple, nous pouvons faire

correspondre la première harmonique de l'équation (B.1) avec le terme du premier ordre contenu

dans l'équation (B.2). Nous obtenons alors l'équation suivante :

h1 exp (−jϕ1) = P1
dh (P )

dP
(B.3)

Les amplitudes d'oscillation en force et en déplacement sont fonction de la dérivée de h par
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rapport à P . L'équation (1.13) permet d'exprimer dh(P )
dP

en fonction de la raideur, de la masse et

de l'amortissement du système :

dh (P )

dP
=

1

K − ω2m+ jCω
(B.4)

Par conséquent, la dérivée de h par rapport à P dépend de la fonction de transfert du système.

Nous avons retrouvé ici ce qui est classiquement mesuré avec la méthode CSM. L'identi�cation la

seconde harmonique de l'équation (B.1) avec le terme du second ordre de l'équation (B.2) nous

donne l'équation suivante :

h2 exp (−jϕ2) =
P 2

1

2!

d2h (P )

dP 2
(B.5)

Ainsi, la seconde harmonique en déplacement est dépendante de d2h(P )
dP 2 . L'amplitude de la

seconde harmonique est mesurable à l'aide d'un détecteur synchrone. Nous pouvons donc accéder

à d2h(P )
dP 2 .
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Détection synchrone de la seconde

harmonique

Principe de la détection synchrone

Le principe de la détection synchrone est présenté sur la �gure C.1, appliqué dans le cas de la

technique CSM. Nous n'avons pas représenté le schéma de fonctionnement total du système a�n

de faciliter la compréhension du principe de la détection synchrone. Le signal de déplacement h̃ (t)

mesuré par le nano-indenteur entre dans le détecteur synchrone, puis ce signal est multiplié par des

signaux sinusoïdaux créés par l'oscillateur interne du détecteur synchrone, et ayant pour équation

P1 cos (ωt) et P1 sin (ωt). Cet oscillateur interne sert notamment à ajouter l'oscillation au signal

de force appliquée sur l'indenteur, lors des essais d'indentation avec la méthode CSM. Ces signaux

sinusoïdaux sont appelés signaux de référence. Ces deux multiplications permettent d'obtenir la

partie en phase et la partie en quadrature de phase du signal à la pulsation ω. Ensuite, ces signaux

multipliés sont �ltrés (�ltre passe-bas), les �ltres permettant de ne conserver que les termes en ω.

Nous obtenons ainsi l'amplitude du signal h1 et sa phase ϕ1 par rapport à P1 cos (ωt), ainsi que la

partie réelle h1 cosϕ1 et la partie imaginaire h1 sinϕ1 du signal. Ces signaux mesurés permettent

de calculer la raideur et l'amortissement de contact utilisés dans la méthode CSM.
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Figure C.1 � Principe de la détection synchrone. Application au cas de la méthode CSM.

Application à la seconde harmonique

Le détecteur synchrone branché sur le SA2 ne permet d'enregistrer que la première harmo-

nique. Par conséquent, nous avons branché un second détecteur synchrone (EG&G 7260 DSP®)

à l'appareil a�n d'enregistrer la seconde harmonique en déplacement. Nous présentons le principe

de fonctionnement sur la �gure C.2. Le signal de déplacement h̃ (t) entre dans le second détecteur

synchrone, puis, la pulsation ω de l'oscillateur interne est multipliée par 2 a�n de mesurer l'am-

plitude de la seconde harmonique. En�n, après �ltrage, nous obtenons l'amplitude du signal h2 et

sa phase ϕ2 par rapport à P1 cos (ωt), ainsi que la partie réelle h2 cosϕ2 et la partie imaginaire

h2 sinϕ2 du signal. Les deux détecteurs synchrones sont synchronisés en temps a�n de mesurer en

même temps la première et la seconde harmonique.

Figure C.2 � Représentation schématique de la mesure par détection synchrone de la seconde
harmonique en déplacement.

Caractéristiques du détecteur synchrone

Le détecteur synchrone EG&G 7260 DSP® est un appareil qui peut enregistrer deux harmo-

niques en même temps. Son domaine de fréquences est compris entre 0,001 Hz et 250 kHz, avec

une sensibilité comprise entre 2 nV et 1 V. La constante de temps des �ltres est comprise entre

10 µs et 100 ks. L'ensemble des caractéristiques sont disponibles dans la documentation [99]. A�n

d'enregistrer correctement la seconde harmonique sur cet appareil, plusieurs paramètres doivent
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être judicieusement choisis. Par exemple, la constante de temps des �ltres doit être su�samment

importante a�n d'enlever les signaux parasites, et su�samment faible pour ne pas perdre de si-

gnal. Ainsi, nous adaptons la constante de temps pour les �ltres suivant l'échantillon testé. Il est

nécessaire de bien choisir la sensibilité de la mesure. Celle-ci ne doit pas être inférieure à la tension

mesurée divisée par 3 [99]. Dans notre cas, les tensions maximum mesurées sont de quelques cen-

taines de microVolt. Par conséquent, suivant les échantillons testés, nous appliquons une sensibilité

comprise entre 50 et 200 µV. Les autres paramètres sont déterminés à partir de la documentation

[99].
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Résumé 

Au cours de cette thèse ont été développées de nouvelles techniques de mesure des propriétés mécaniques par nano-
indentation, adaptées à des conditions expérimentales difficiles : les très faibles enfoncements, les surfaces rugueuses, et 
la température. 

Une simulation numérique par éléments finis d’un échantillon de silice chauffé à 80°C, indenté par un diamant 
Berkovich dont la température initiale est de 25°C, dans de l’air à 60 °C, a mis en évidence la nécessité de chauffer 
l’indenteur. De plus, les essais expérimentaux à haute température effectués sur ce même échantillon ont permis de 
montrer que le signal de déplacement de l’indenteur est fortement perturbé par de faibles variations de température (< 
0,1°C), rendant le calcul des propriétés mécaniques imprécis avec la technique de mesure classiquement utilisée en 
nano-indentation. 

Une nouvelle technique, reposant sur la mesure de l'amplitude de la seconde harmonique du signal de déplacement, 
a été développée pendant cette thèse. Elle permet la détermination des propriétés mécaniques indépendamment de la 
mesure de l’enfoncement. Elle est donc adaptée pour des tests à haute température. Elle été expérimentée sur des 
matériaux homogènes (silice, PMMA), sur un matériau (monocristal de calcite) possédant une dureté plus élevée en 
surface (Indentation Size Effect), et sur des couches minces de PMMA déposées sur un substrat de silicium, à 
température ambiante. Les résultats ont montré que les propriétés mécaniques sont mesurées de façon plus précise aux 
faibles enfoncements. Les essais expérimentaux sur la calcite ont mis en évidence que l'Indentation Size Effect observé 
sur cet échantillon est mieux détecté avec la technique de la seconde harmonique. Elle permet aussi de calculer la 
pénétration de l'indenteur a posteriori. 

Une seconde technique de mesure des propriétés mécaniques, reposant sur le calcul de la dérivée de la hauteur de 
contact en fonction de la pénétration, a été développée. Elle permet une mesure des propriétés mécaniques des 
matériaux par nano-indentation plus précise que la méthode classique à température ambiante aux faibles pénétrations. 
Les mesures sont aussi améliorées sur les échantillons rugueux et pour les essais réalisés à haute température. 

Mots clés : nano-indentation, température, seconde harmonique, dureté, module d'élasticité, hauteur de contact, 
simulation numérique, rugosité, couches minces. 

Abstract 

The aim of this thesis was the development of new measurement techniques based on nano-indentation, adapted for 
difficult experimental conditions: small penetration depths, rough surfaces, and high temperature. 

The thermal contact between a Berkovich indenter initially at 25 °C and a fused silica sample heated at 80 °C, in air 
at 60 °C, was numerically simulated by finite elements method. The results showed the necessity to heat the indenter in 
order to avoid effects due to the difference of temperature between the two solids. Furthermore, high temperature nano-
indentation tests showed the displacement signal is greatly influenced by temperature variations (<0.1°C), resulting in 
imprecise mechanical properties calculation. 

A new experimental technique, based on the measurement of the amplitude of the second harmonic of displacement, 
was developed. With this method, the determination of the mechanical properties is independent of the indentation 
depth measurement. So, the second harmonic method is adapted to high temperature tests. It was tested on 
homogeneous materials (fused silica and PMMA), on a sample which is known to exhibit an Indentation Size Effect 
(calcite), and on thin PMMA layers deposited onto silicon wafers, at room temperature. With the second harmonic 
method, the mechanical properties are measured more precisely at small penetration depths. Experiments performed on 
the calcite sample showed that the Indentation Size Effect is more precisely measured with this new method. 
Furthermore, the indentation depth can be calculated “a posteriori” with second harmonic method. 

A second new measurement technique, based on the derivative of the contact depth with respect to the indentation 
depth, was developed. With this simple method, the mechanical properties are more precisely measured at room 
temperature at small indentation depths. Measurements are also improved on rough samples and at high temperature. 

Keywords: nano-indentation, temperature, second harmonic, hardness, elastic modulus, contact depth, numerical 
simulation, roughness, thin layers. 
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