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Pour les applications sous-marines et la fabrication de SONARs, de grandes surfaces de matériaux
piézoélectriques avec de trés bonnes propriétés électromécaniques sont souvent nécessaires. Les monocristaux
piézoélectriques (typiquement les compositions PMN-PT ou PZN-PT) sont des matériaux trés performants mais
sont difficiles a fabriquer en grandes surfaces tout en gardant des propriétés homogénes. Leur intégration dans la
fabrication de composites piézoélectriques de connectivité 1-3 avec la méthode dite « dice and fill » délivre
d’excellentes performances mais la taille finale des échantillons est limitée par celle du monocristal d’origine.
Récemment, une méthode prometteuse a été proposée par empilement de couches successives (dite « par
lamination ») évitant ces restrictions dimensionnelles.

Des piézo-composites de connectivité 1-3 ont ainsi été¢ fabriqués avec les deux méthodes. Les propriétés
¢électromécaniques obtenues sont comparables. Les coefficients de couplage (mode épaisseur) des composites
fabriqués sont compris entre 60 et 80% suivant les phases (piézoélectriques et inertes) utilisées.

Finalement, plusieurs mono-transducteurs avec des fréquences de résonance autour de 1 MHz ont été
modélisés, fabriqués, caractérisés et comparés. Les résultats confirment 1’intérét de cette méthode par lamination
pour la fabrication de piézo-composites de connectivité 1-3.

1 Introduction

Les monocristaux piézoélectriques (MCP) et les piézo-
composites de connectivité 1-3 intégrant ces matériaux [1]
ont d’excellentes propriétés électro-mécaniques en
particulier certains coefficients de couplage comme le ks;
(autour de 90%). Par contre ces matériaux (MCP) sont
difficiles a élaborer en grandes surfaces tout en gardant des
propriétés homogenes. Pour différentes applications,
comme les SONARs, des ¢éléments de grandes tailles sont
nécessaires. Les piézo-composites de connectivité 1-3 sont
trés souvent fabriqués par la méthode dite de « dice and
fill » [2] (DF) ou leur taille finale est limitée par celle de la
piecce d’origine du matériau piézoélectrique massif. En
2007, une nouvelle méthode dite par « lamination » (LM) a
été publiée [3] et trés bien adaptée pour obtenir des
échantillons de grandes surfaces tout en utilisant des picces
originelles de matériaux piézoélectriques de taille réduite
(en particulier pour les MCP). Ce travail décrit la
fabrication de piézo-composites 1-3 avec la méthode par
lamination (partie 2) jusqu’a la caractérisation de
transducteurs ultrasonores mono-¢élément intégrant ces
nouveaux matériaux.

Les propriétés fonctionnelles des composites obtenus
par les deux méthodes de fabrication (DF et LM) sont
comparés dans la partic 3 (les phases les constituant sont
identiques). Une analyse numérique de ces piézo-
composites pour 1’optimisation de leur conception a été
réalisée par éléments finis (ATILA) permettant de calculer
entre autres les impédances électriques. Par un procédé
d’ajustement des impédances électriques expérimentales,

toujours a 1’aide du logiciel ATILA, plusieurs paramétres
des phases inertes et piézoélectriques sont déterminés.
Certaines caractéristiques des phases peuvent étre modifiées
pendant le procédé de fabrication et cette méthode permet
ainsi de les déterminer en conditions opératoires (partie 4).
Finalement, trois transducteurs sont fabriqués (a partir de
piézo-composites obtenus par DF et LM) et leurs
performances sont comparées pour évaluer 1’efficacité de la
méthode de fabrication par lamination (partie 5).

2 Fabrication des piézo-composites
de connectivité 1-3

Trois échantillons sont fabriqués. Le premier avec la
méthode DF et les deux autres par la méthode LM. Pour
tous les échantillons, le méme polymére (phase inerte) a été
utilisé (résine époxy, Epotechny ES01) dans la fabrication.
Pour les échantillons 1 et 2, une phase piézoélectrique
polycristalline a été utilisée (PMN-34,5PT) tandis que pour
I’échantillon 3, c¢’est un matériau piézoélectrique
monocristallin (PMN-28PT). La méthode par lamination
consiste a coller alternativement des plaques de résine
époxy et de matériau piézoélectrique pour obtenir dans un
premier temps un piézo-composite de connectivité 2-2.
Cette structure est alors coupée en tranches dans une
direction perpendiculaire aux plaques. Finalement ces
nouvelles plaques sont une nouvelle fois collées
alternativement avec des plaques de résine époxy pour
obtenir une structure finale de connectivité 1-3 [3].



La figure 1 présente des photographies des 3
échantillons. Sur la photographie de 1’échantillon 3, on peut
noter que la structure obtenue n’est pas réguliére
(possibilité offerte par la méthode par lamination),
contrairement aux deux autres échantillons (Figure 1). Les
valeurs moyennes de la périodicité des structures sont
précisées dans la Table 1. La fraction volumique de la phase
piézoélectrique pour [’échantillon 3 est Iégerement
supérieure a celles des deux autres échantillons.

En plus du fait de pouvoir fabriquer en plus grandes
surfaces des pi¢zo-composites 1-3 avec la méthode par
lamination, cette technique permet également de diminuer
les étapes d’usinage (découpes). Ceci permet de minimiser
les risques de détérioration du cristal piézoélectrique qui
reste fragile.
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Figure 1 : Photographies des piézo-composites de
connectivité 1-3 fabriqués par a) la méthode DF
(échantillon 1, table 1), b) par lamination (échantillon 2,
table 1) avec une céramique PMN-34,5PT et c) par
lamination (échantillon 3, table 1) avec un monocristal

PMN-28PT.
Table 1 : caractéristiques des piézo-composites 1-3
fabriqués.
Piézo-composites 1-3
¢échantillon 1 2 3
méthode DF LM LM
polymeére RE RE RE
Phase piézo PMN-34.5PT PMN-34.5PT PMN-28PT
e (mm) 2.3 2.9 2.7
S (mm?) 129 118 400
ve (%) 32 30 40
p (kg/m’) 3360 3495 3830
d, (mm) 0.45 0.5 0.58
d (mm) 0.8 0.92 0.86
e/d 2.8 3.15 3.13
€33/€0 505 580 470
v (m/s) 3755 3705 3485
f, (kHz) 830 643 638
k, (%) 62 57 74

Méthode: DF (dice and fill), LM (lamination); Polymére: RE (résine
époxy), phase piézoélectrique: PMN-28PT (monocristal), PMN-34.5PT
(polycristallin); e: épaisseurs; S: surface de [’électrode supérieure; vy
fraction volumique de la phase piézoélectrique; p: masse volumique; dr:
dimension latérale des barreaux (phase piézoélectrique); d: dimension
latérale de la périodicité, 6‘33S/£0: permittivité; v;: vitesse acoustique; f,:
fréquence d’anti-resonance; k,: coefficient de couplage (mode épaisseur).

Finalement, des électrodes d’or d’une épaisseur de 400 nm
ont été déposées sur chacune des faces des trois échantillons.
Ils ont ensuite été polarisés a température ambiante a 1,1
kV/mm pour les échantillons 1 et 2 et 600 V/mm pour
1échantillon 3.

3  Caractérisation des
composites

piézo-

Les propriétés électro-mécaniques (mode épaisseur) des trois
échantillons ont été obtenues par ajustement des courbes
expérimentales de I’'impédance électrique en fonction de la
fréquence. Pour cela, le schéma électrique équivalent KLM
[4, 5] a été utilisé. Toutes les caractéristiques obtenues sont
précisées dans la Table 1.

L’échantillon 3 délivre le meilleur coefficient de couplage
en mode épaisseur (k;), comme on pouvait le prévoir en
utilisant une phase monocristalline piézoélectrique. Ces
valeurs expérimentales sont en bon accord avec celles
calculées en utilisant le modele d’homogénéisation de Smith
[6] pour les échantillons 1 et 2 (avec les données des Tables
2 et 3). En revanche, pour I’échantillon 3, la valeur
expérimentale est inférieure a la prédiction théorique. Cette
différence observée peut provenir d’une part d’une
incertitude sur les caractéristiques (Table 2) du monocristal
utilisées et d’autre part d’une modification des paramétres
initiaux des deux phases pendant la fabrication.

Dans la Table 2, les paramétres liés au mode épaisseur
(notés en italique) sont obtenus par une mesure directe sur
des disques directement utilisés pour la fabrication des
piézo-composites [7].

Table 2 : caractéristiques des deux phases

piézoélectriques.
PMN-34.5PT PMN-28PT
Phase ] ) ) ]
(polycristalline)  (monocristalline)
p (kg/m?) 8060 8060
cf11 (GPa) 174.7 115.4
c®1,(GPa) 116.6 103.4
cf13(GPa) 119.3 102.6
cE1s (Gpa) 154.2 114.1
c%44 (GPa) 26.7 68.9
cFs6 (GPa) 29.0 65.8
511/g, 2373 925
e533/e0 2610 813
er; (C/m?) -6.4 3.4
e1s (C/m?) 17.1 10.1
¢33 (C/m?) 23.3 20.5

0 masse volumique; E: constante élastique; &/¢y: permittivité;
e: coefficient piézoélectrique.

Table 3 : caractéristiques de la phase polymeére.

\ Y Cr1 Ci2 Ca4 €/ )
Polymere 3
(kgm™) (GPa) (GPa) (GPa)
Résine époxy 1100 7.84 3.90 1.97 3

p: masse volumique; c: constante élastique; €/&: permittivité



4  Modélisation des piézo-composites:
ajustement des parameétres

Les trois composites piézoélectriques fabriqués et
décrits précédemment ont été modélisés en utilisant la
méthode des ¢léments finis (ATILA) [8]. Pour cette
modélisation, une seule cellule représentative (de forme
parallélépipédique) de la périodicité des échantillons a été
maillée. Les conditions périodiques ont ensuite ¢été
appliquées sur les faces latérales de la cellule. Une
condition spécifique a également été utilisée sur les surfaces
supérieure et inférieure de la cellule pour prendre en compte
le fluide environnant (ici I’air) [9]. La Figure 2 représente
I’impédance électrique dans 1’air en fonction de la
fréquence pour les trois échantillons. La résonance
principale observée correspond au mode épaisseur des
composites. L’harmonique de ce mode peut également étre
observé a des fréquences plus élevées. Les résonances
correspondantes aux modes latéraux, en particulier pour
I’échantillon 1 sont également observées [10]. La fréquence
de ces modes est reliée a la vitesse transverse dans la résine
époxy et la largeur de polymére entre les barreaux de
céramique. Si les fréquences de résonance de ces modes
sont trop proches de celle du mode épaisseur, ils perturbent
le bon fonctionnement du composite recherché et donc du
transducteur. Le rapport de 1’épaisseur de I’échantillon e sur
la largeur d définie précédemment est une valeur importante
qui doit étre suffisant élevée (généralement au minimum 3)
[9, 10]. Sur la Figure 2, pour 1’échantillon 1, ce rapport est
seulement de 2,8 (Table 1) et le mode latéral est clairement
observé. Enfin, pour I’échantillon 3 (Figure 2.c), aucun
mode latéral n’est observé, probablement di a une
périodicité qui n’est pas parfaite a cause de la méthode de
fabrication (Figure 1.c).

Sur la Figure 2.a, un décalage est observé entre les
résultats théoriques et expérimentaux pour les fréquences de
résonance du mode épaisseur et du premier mode latéral.
Cette différence est principalement due a I’incertitude que
I’on a sur les caractéristiques initiales des matériaux des
deux phases (Tables 2 et 3). Ces incertitudes proviennent
d’une part des données d’entrée utilisées mais également
des modifications possibles de ces propriétés au cours de
leurs mises en ceuvre pour la fabrication du composite.
Ainsi, une méthode numérique originale, en utilisant
ATILA, par ajustement de I’impédance électrique, a été
mise en place pour déterminer en conditions de
fonctionnement les propriétés des deux phases du piézo-
composite. Cette méthode est basée sur un ajustement de
plusieurs modes de résonance pour en extraire les
paramétres élastiques, diélectriques et piézoélectriques. La
Table 4 présente les paramétres obtenus apres avoir effectué
cette procédure itérative. Pour cette étude, seulement
quelques parametres (en particulier ceux liés au mode
épaisseur) ont été choisis. La figure 3 présente la courbe
d’impédance ajustée qui est maintenant en bon accord avec
la courbe expérimentale. En supposant que la valeur de la
constante diélectrique €3;° obtenue & partir de la premiére
caractérisation avec le modele KLM est correcte, la
détermination des paramétres ajustés pour notre cas est
unique.
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Figure 2 : Module de I’impédance électrique dans 1’air en
fonction de la fréquence pour les trois échantillons. (a) :
PMN-34.5PT et DF (échantillon 1), (b) PMN-34.5PT et LM
(échantillon 2), (c) PMN-28PT et LM (échantillon 3). Traits
pleins: résultats expérimentaux, pointillés: résultats
numériques.

Table 4 caractéristiques du piézo-composite 1-3
(échantillon 1), avant et aprés ajustement.
Propriétés Initiales Ajustées
PMN-34.5PT
33" (GPa) 154.2 116.6
&3 (C/m?) 23.3 30.3
Polymere
E (GPa) 5.25 4.46
tg dm 0 0.03
tg de 0 0.01

c35° - constante élastique; es3: coefficient piézoélectrique; E:
module d’Young; tgom: pertes mécaniques; tgde : pertes électriques.
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Figure 3 : Module de I’'impédance électrique dans 1’air en

fonction de la fréquence de I’échantillon 1. Traits pleins:

résultats expérimentaux, hachurées : résultats numériques
de la courbe ajustée.

5 Transducteurs

5.1 Fabrication des transducteurs

Trois transducteurs mono-éléments ont été fabriqués en
utilisant les trois composites piézoélectriques décrits
précédemment. Le milieu arriére (backing) a été réalisé
avec une résine époxy chargée avec de la poudre de
tungsténe pour obtenir des impédances acoustiques entre 8



et 10 MRal. Ces backings ont été directement moulés et
polymérisés sur les échantillons piézoélectriques. Aucune
lame d’adaptation en face avant des transducteurs n’a été
ajoutée.

5.2 Caractérisation des transducteurs

Les réponses électroacoustiques des transducteurs ont
été mesurées dans 1’eau sur une cible métallique. Le
dispositif expérimental est identique pour les trois
transducteurs. La réponse électroacoustique du transducteur
intégrant 1’échantillon 3 est représentée sur la figure 4.

o N

u o1 / \ /\u-._f’\

(V) 0 ~L/ \ <
-0.1
\

56 57 58 59 60 61 62 63 64 65 66
Temps (ps)
Figure 4 : Réponse électroacoustique du transducteur
intégrant 1’échantillon 3.

Les caractéristiques obtenues des trois transducteurs
sont données dans la Table 5. La sensibilité du transducteur
avec 1’échantillon 2 est plus faible que celle du transducteur
avec I’échantillon 1, ce qui montre que la sensibilité est
légérement plus faible en utilisant la méthode de fabrication
par lamination (LM) plutot que par « dice and fill » (DF).
Par contre, en utilisant le monocristal piézoélectrique
(échantillon 3), la sensibilit¢ et la bande passante du
transducteur correspondant sont comparables a celles du
transducteur avec I’échantillon 1.

Table 5 : caractéristiques des transducteurs

échantillon 1 échantillon 2 échantillon 3

Matériau PMN-34.5PT PMN-34.5PT PMN-28PT
Méthode DF LM LM
f. (kHz) 340 610 550
S (dB) 0 8.4 2
BW-6dB (%) 75 50 70
BW-20dB (%) 120 105 165

Jfor fréquence centrale; S: sensibilité relative (normalisée avec celle
obtenue avec I’échantillon 1); BW(-6dB): bande passante relative a —6dB;
BW(-20dB): bande passante relative a —20dB.

En observant les échantillons 2 et 3, on note une légere
inclinaison de certains plots, ce qui pourrait étre une
explication aux performances Iégérement plus faibles
obtenues avec la méthode par lamination (LM). Ainsi, une
étude numérique a été réalisée pour évaluer ’influence de
I’inclinaison des plots de céramique sur les paramétres
effectifs du piezo-composite 1-3 correspondant. La figure 5
compare plusieurs réponses électro-acoustiques numériques
pour des plots non-inclinés (0°) et des plots inclinés a 7° et
15°. Ces réponses en fréquence sont calculées autour de la
fréquence de résonance du mode épaisseur. Les résultats
montrent que ’influence est assez faible (moins d’un dB).
En revanche, sur une plus large gamme de fréquence, de
nouveaux modes apparaissent (flexion..) qui n’existent pas
quand la structure a une symétrie parfaite.

De plus, le schéma électrique équivalent KLM a été
utilisé pour ajuster les impédances théoriques calculées
précédemment dans ’eau pour les trois configurations (0°,

7° et 15°) pour déduire I’évolution des propriétés du mode
épaisseur. Les résultats confirment les conclusions
précédentes ou peu de changements sont observés.

0,0E+00
0,00E+00 2,00E405 4,00E405 X 8,00E405 ,00E+06

-1,0E+01

EAR(dB)

-2,0E+01

-3,0E+01

Frequency (Hz)

Figure 5 : réponse électroacoustique théorique du
transducteur avec I’échantillon 2, en fonction de la
fréquence et en considérant des plots inclinés. Plots

verticaux (pas d’inclinaison): trait continu, inclinaison 7°:
points, inclinaison 15°: ligne hachurée.

6 Conclusion

Les performances de trois transducteurs mono-¢élément
intégrant des piézo-composites 1-3 fabriqués par deux
méthodes (« lamination » et «dice and fill ») et utilisant
deux phases piézoélectriques (monocristal PMN-28PT et
poudre polycristalline PMN-34.5PT) ont été présentées. Une
technique de caractérisation permettant d’évaluer les
caractéristiques en condition de fonctionnement a également
été développée. Cette technique de caractérisation,
contrairement aux modeles classiques d’homogénéisation
qui permettent d’obtenir les paramétres effectifs du
composite, permet d’évaluer les caractéristiques de chacune
des phases (matrice inerte et matériau piézoélectrique) apres
la fabrication du composite. De nouvelles études sont
nécessaires pour optimiser la géométrie des piézo-
composites en prenant en compte les contraintes de
fabrication.
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