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Résumé

Les céramiques piézoélectriques sont commercialisées depuis plusieurs décennies et leurs
utilisations ne cessent de croître. Aujourd’hui, ces matériaux sont intégrés dans une large
gamme de dispositifs et en particulier pour les applications ultrasonores. Depuis la décou-
verte du zircono-titanate de plomb (PZT) il y a une soixantaine d’années, une large gamme
de compositions dérivées couplée à des procédés de fabrication efficaces ont été développés
permettant d’être utilisés dans de nombreux dispositifs. Les PZT sont ainsi les matériaux
piézoélectriques les plus utilisés mais ils sont associés à des problèmes sanitaires et environ-
nementaux en raison du plomb qu’ils contiennent. En conséquence, dès 2003, l’U.E. a voté
des directives concernant la gestion des déchets d’équipements électriques et électroniques
en fin de vie (WEEE) et leurs restrictions (substances dangereuses, RoHS). De plus, en dé-
cembre 2012, l’agence européenne des produits chimiques (ECHA) a placé les PZT dans la
liste des candidats de la directive REACH. Des démarches similaires sont également suivies
par de nombreux pays d’Asie et d’Amérique du Nord. Dans ce contexte international, la
recherche sur les matériaux piézoélectriques sans plomb et leurs applications devient donc
un enjeu majeur.

Ce travail de thèse se concentre plus précisément sur les applications de transduction
ultrasonore (imagerie médicale et acoustique sous-marine) avec au préalable la caractéri-
sation fonctionnelle des matériaux piézoélectriques sans plomb utilisés.

Pour ce faire, le monocristal sans plomb KNbO3 est choisi pour sa coupe spécifique
(YXt)-45◦ qui délivre un coefficient de couplage kt (mode épaisseur) jusqu’à 60%. Afin de
réaliser des simulations de transducteur ultrasonore intégrant ce matériau, il est caractérisé
pour fournir une base de données complète et consistante de ses propriétés électroméca-
niques afin d’éviter les erreurs de calcul l’utilisant. Ses performances sont démontrées grâce
à son intégration dans une sonde échographique de 30 MHz pour l’obtention d’images de
la peau humaine in vivo.
En parallèle, la prise en main de l’algorithme génétique, combinée avec le calcul par élé-
ments finis, a permis d’élaborer un nouvel outil de caractérisation fonctionnelle multimodal
et multiphasique. Il est d’abord validé sur une référence numérique de composite piézoélec-
trique de connectivité 1-3 (piézo-composite 1-3) avant de l’appliquer sur des matériaux
réels comme des anneaux de BaTiO3:Co qui composeront un élément de SONAR (ton-
pilz ). L’intérêt de cette caractérisation in situ est justifié par les diminutions d’écart entre
des mesures et des simulations de réponse électroacoustique pour un piézo-composite 1-3
et de déplacement de pavillon pour un tonpilz.
Enfin, un travail d’optimisation est réalisé sur la structure des piézo-composites 1-3 qui
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RÉSUMÉ

possède généralement une structure périodique. En effet, la périodicité crée une limite de
fonctionnement en fréquence du composite (mode épaisseur) due à l’existence de certains
modes parasites. L’étude numérique d’une nouvelle structure pseudo-périodique montre
qu’en brisant la périodicité, le composite peut être utilisé dans une plus large gamme de
fréquences en levant cette limite caractéristique des structures régulières. Cette observation
est confirmée sur des mesures de cette nouvelle structure après sa fabrication.

Mots clés : piézoélectricité, sans plomb, caractérisation, transducteur, modélisation
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Abstract

Piezoelectric ceramics have been on the market for several decades and their use keeps
growing. Nowadays, these materials are included in a wide range of devices, in particular for
ultrasonic applications. Since the discovery of lead zirconium titanate (PZT) sixty years
ago, a wide range of derived compositions coupled to efficient manufacturing processes
have been developed to enable their use in many devices. Thus, PZT ceramics are the
most used piezoelectric materials, although the presence of lead in their composition is
a growing health and environmental concern. Consequently, since 2003, E.U. has voted
guidelines for the management of Waste Electrical and Electronic Equipment at the end
of its lifecycle (WEEE) and Restrictions (Hazardous Substances, RoHS). In addition, in
December 2012, the European CHemicals Agency (ECHA) added PZT in candidate list
of the REACH directive. Similar steps are also followed by many countries in Asia and
North America. In this international context, research on lead-free piezoelectric materials
and their applications becomes a major issue.

This thesis focuses specifically on ultrasonic transducer applications (medical imaging
and underwater acoustics) with, at first, functional characterization of lead-free piezoelec-
tric materials. To this end, the KNbO3 lead-free single crystal is selected in its specific
cutting (YXt)-45◦ which provides a coupling coefficient kt (in thickness mode) of 60%. A
characterization of this material is carried out to provide a complete and consistent set of
electromechanical properties, and thus avoid calculation errors during the simulation stage
of the transducer. Its performance is demonstrated through its integration in a 30 MHz
ultrasound probe to obtain images of human skin in vivo.
At the same time, a new algorithm for multimodal and multiphasic functional characteri-
zation has been developed thanks to the combination of a genetic algorithm and a finite
element analysis. First, it is checked on a numerical reference : a 1-3 connectivity piezoelec-
tric composite. Then, it is applied to real materials such as BaTiO3:Co rings that compose
a SONAR tonpilz transducer element. The good agreement between measurements and
simulations of electroacoustic responses of a 1-3 piezocomposite and displacements of a
piston head mass from a tonpilz transducer reveals the advantage of this in situ characte-
rization.
Finally, an optimization is performed on 1-3 piezocomposite structure, which is generally
a periodic one. Indeed, the periodicity leads a frequency limitation due to the presence
of spurious modes. The numerical study of a new pseudo-periodic structure shows that,
by breaking the periodicity, the composite can be used in a wider frequency range. This
observation is confirmed by measurements on an optimized composite.

Keywords : piezoelectricity, lead-free, characterization, transducer, modelling
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Introduction générale

Depuis les années cinquante et la mise en évidence des performances piézoélectriques
de la céramique Titanate Zirconate de Plomb (PZT), ce matériau domine le marché des
matériaux piézoélectriques qui ne cesse de croître depuis plus de 50 ans. Les matériaux
piézoélectriques ont une large gamme d’utilisation en partant de la récupération d’énergie
jusqu’aux actionneurs en passant par les têtes d’impression jet d’encre. Les compositions
dérivées, mais toujours à base de plomb, dévoilent à la fin des années 90 des caractéris-
tiques encore jamais vues avec, par exemple, des coefficients de couplage électromécaniques
supérieurs à 90% pour des matériaux sous forme monocristalline (PZN-PT ou PMN-PT).
Malgré ces atouts indéniables, la présence de plomb (typiquement 60% dans les matériaux
commerciaux) est aussi associée à des problèmes sanitaires et environnementaux. Le plomb
se retrouve sous forme d’oxyde de plomb, très volatile, pendant la fabrication du matériau,
et bien évidemment dans le matériau lui-même, ce qui pose problème en fin de vie pour
le recyclage. L’Union Européenne réagit en incluant le PZT comme matériau dangereux
à substituer par des alternatives sans plomb. Plus particulièrement, en 2006, le parlement
européen adopte les directives WEEE (Waste Electrical and Electronic Equipment) et
RoHS (Restriction of the use of certain Hazardous Substances). Certains équipements et
appareils industriels se trouvant chez les particuliers ne doivent pas contenir une quantité
de plomb supérieure à une limite proportionnelle à leur poids total (généralement 10%). En
décembre 2012, l’Agence Chimique Européenne (ECHA) a inclus les PZT dans la liste des
candidats pouvant intégrer le réglement REACH (Registration, Evaluation, Authorisation
and Restriction of CHemicals). À ce jour, les appareils médicaux (sondes d’imagerie) sont
épargnés par cette directive mais, lorsqu’un matériau sans plomb aussi performant fera
son apparition, les céramiques PZT risquent d’être interdites. De nombreux pays dans le
monde ont également instauré (ou sont en cours) des règles similaires tels que l’Amérique
du Nord, le Japon, la Corée du Sud ou la Chine.
Dans ce contexte international, il apparait alors naturel que la recherche sur les matériaux
piézoélectriques sans plomb devienne un enjeu majeur. La publication d’un article, dans
le périodique scientifique Nature en fin d’année 2004, montrant la possibilité de certaines
compositions sans plomb d’atteindre, voire de surpasser, les performances du PZT a sérieu-
sement initié ces nouvelles investigations. Ce travail de thèse s’inscrit dans ce nouveau défi
proposé à la communauté scientifique internationale, dans le cadre d’un projet financé par
l’Agence Nationale de la Recherche (ANR Mat&Pro) : HYPERCAMPUS (High efficiencY
PiezoElectRiC leAd-free Materials (comPosites and textured ceramics) for UltraSound
applications).

17



INTRODUCTION

Ce travail se situe dans le domaine des transducteurs ultrasonores et plus particulière-
ment, des applications en imagerie médicale et acoustique sous-marine. Les objectifs de ce
travail se divisent alors en 3 grandes parties. La première, orientée sur la caractérisation
piézoélectrique, a pour but la sélection d’un matériau pour les applications visées. L’iden-
tification du KNbO3 pour ses forts coefficients de couplage s’est accompagnée de l’absence
de sa base de données complète qui, pourtant, est un élément essentiel pour la modélisation
numérique. C’est pour cela que son élaboration est faite ici, en portant une attention parti-
culière à sa consistance grâce à l’utilisation d’un nouvel outil dans ce domaine : l’algorithme
génétique. Cet algorithme est aussi utilisé pour la mise en place d’une nouvelle méthode
de caractérisation fonctionnelle en utilisant plusieurs modes (matériaux monophasique de
forme complexe ou multiphasique comme les composites 1-3).
Un deuxième axe de ces travaux se focalise sur la structure particulière des composites
piézoélectriques de connectivité 1-3 qui est un matériau très employé pour la réalisation
de transducteurs ultrasonores. Une de leurs limites de fonctionnement bien connue et spé-
cifique aux structures régulières est causée par des modes parasites (ou modes latéraux).
Grâce à la méthode de fabrication par lamination, de nouvelles possibilités sur l’agence-
ment de ce type de structure sont offertes et elles seront exploitées pour créer une nouvelle
structure privée de ces modes parasites. Les matériaux disponibles pour cette étude sont à
base de plomb mais elle est transposable aux matériaux sans plomb.
Enfin, la réalisation de deux transducteurs avec des matériaux sans plomb servira à démon-
trer les performances de ces nouvelles alternatives. Les applications sous-marine et médicale
sont concernées avec l’obtention d’images in vivo pour l’imagerie de la peau humaine.

Le manuscrit se décompose en 4 parties principales déclinées en 9 chapitres.
Dans la première partie, un état de l’art est consacré aux généralités sur la piézoélectricité
et les transducteurs ultrasonores (chapitre 1). Une attention particulière sera donnée sur
la caractérisation fonctionnelle des matériaux piézoélectriques.
Le chapitre 2 présente la structure spécifique des composites piézoélectriques de connec-
tivité 1-3 et deux méthodes de fabrication possibles. La limite de fonctionnement due à la
présence des modes latéraux est détaillée ainsi que la présentation de toutes les techniques
déjà essayées pour les minimiser depuis leur identification dans les années 80.
Enfin, le chapitre 3 clôture cette partie par une synthèse bibliographique des composi-
tions piézoélectriques sans plomb ayant déjà servi à la transduction ultrasonore. Elles se
regroupent principalement en deux grandes familles : les niobates de potassium (KN) et
les titanates de barium (BT).

La deuxième partie est dédiée à la caractérisation fonctionnelle de matériau piézoélec-
trique, en commençant par le chapitre 4 qui propose un nouvel algorithme de caractérisa-
tion. Il utilise la même observable mesurée que pour la méthode traditionnelle de résonance
et d’antirésonance : l’impédance électrique du matériau. Cependant, cet algorithme peut
travailler simultanément sur plusieurs modes de vibration observables sur la mesure élec-
trique et ceci, grâce au calcul par éléments finis. Cela a pour conséquence l’extraction d’un
plus grand nombre de paramètres du matériau en comparaison avec l’utilisation de mo-
dèles unidimensionnels (schéma électrique équivalent). Les applications visées avec ce nou-
vel outil sont, d’une part, la possibilité d’exploiter les modes existants dans un composite
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piézoélectrique de connectivité 1-3 afin de déduire certaines caractéristiques mécaniques,
diélectriques et piézoélectriques des phases en présence. D’autre part, la caractérisation
d’échantillon monophasique, possédant des géométries complexes et générant des modes
légèrement couplés, peut être réalisée avec cet algorithme.
Cette partie se termine avec la détermination des tenseurs électro-élastiques complets du
monocristal KNbO3 donnés dans le chapitre 5 pour une coupe spécifique ((Y Xt)− 45◦).
Ces tenseurs sont déterminés avec la méthode de caractérisation standard de résonance et
d’antirésonance en exploitant plusieurs échantillons, car cette technique permet de déter-
miner un plus grand nombre de constantes du matériau que l’algorithme proposé précé-
demment. Cette base de données a été élaborée avec une vigilance accrue sur la possible
introduction d’inconsistances supplémentaires à celles dues aux mesures car elles peuvent
être, quelque soit leur origine, la raison d’erreurs lors de leur utilisation dans les calculs
théoriques. Un outil général d’évaluation de la consistance d’une base de données est éga-
lement développé en parallèle.

L’étude des composites piézoélectriques de connectivité 1-3 est rassemblée dans la
partie 3. En effet, dans le chapitre 6, une étude numérique est réalisée sur ce type de
structures régulières afin de quantifier précisément leurs limites de fonctionnement dues à
l’existence des modes latéraux. Pour cela, l’utilisation de matériaux connus et maîtrisés
est préférée : une céramique PZT et une résine époxy sont choisies. L’agencement pério-
dique de ces composites est la source des modes latéraux. Pour cette raison, une nouvelle
structure pseudo-périodique, rompant cette périodicité et toujours de connectivité 1-3 est
imaginée afin d’atténuer ces modes. Elle est ensuite évaluée grâce au calcul par éléments
finis. La validation expérimentale de cette nouvelle structure est accomplie dans le cha-
pitre 7. Pour évaluer ses performances, elle est conçue grâce à la méthode par lamination
puis comparée à des structures régulières équivalentes fabriquées par « Dice and Fill ». Les
mesures typiques de caractérisation de transducteurs par pulse-echo sont réalisées ici pour
la comparaison. Le résultat est évidemment transposable aux matériaux sans plomb.

Afin de clôre ce travail sur les matériaux piézoélectriques, des transducteurs sans plomb
sont fabriqués et présentés dans la partie 4. Dans le chapitre 8, il s’agit d’un élément de
SONAR (tonpilz ) à base d’un matériau sans plomb, le titanate de barium dopé au cobalt,
qui est confronté à son homologue à base de PZT. De plus, l’intérêt de la caractérisation in
situ d’un matériau piézoélectrique est démontré ici en appliquant notre nouvel algorithme
aux anneaux de céramique utilisés.
Finalement, une sonde échographique de 30 MHz est présentée dans le chapitre 9. Elle
contient un composite piézoélectrique de connectivité 1-3 à base du monocristal KNbO3

caractérisé en amont et prouve le potentiel de cette nouvelle alternative sans plomb en
fournissant des images de qualité de la peau humaine.

Les travaux réalisés dans le cadre de cette thèse ont été effectués au GREMAN (Groupe
de Recherche En Matériaux, Microélectronique, Acoustique et Nanotechnologies) qui
dispose de tous les équipements nécessaires à la caractérisation des matériaux ainsi qu’à
l’IEMN (Institut d’Électronique, de Microélectronique et de Nanotechnologie) pour les
simulations par élément finis.
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Première partie

La piézoélectricité et les
transducteurs
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Chapitre 1

Généralités sur la piézoélectricité et
les transducteurs ultrasonores

Pierre et Jacques Curie ont découvert l’effet piézoélectrique en 1880 [19]. Ils arrivent à le
mettre en évidence dans de nombreux cristaux dont la tourmaline ou le sel de Rochelle. La
piézoélectricité est l’interaction entre les domaines électrique et mécanique. L’effet direct
est l’apparition d’une polarisation électrique due à une contrainte mécanique. Les frères
Curie ont vérifié l’année suivante l’existence de l’effet inverse prédit par Gabriel Lippmann
sur le quartz : le cristal se déforme sous l’effet d’un champ électrique. L’observation de
la piézoélectricité s’est faite dans la continuité des travaux entrepris sur la pyroélectricité
qui est l’interaction entre les domaines électrique et thermique, nom donné par Sir David
Brewster en 1824 [20].
La première application pratique de ce phénomène s’est faite pendant la première guerre
mondiale, en France, où Paul Langevin l’utilise pour la mise en place du SONAR (SOund
Navigation And Ranging) en élaborant le premier transducteur ultrasonore [21].
Dans ce chapitre, les conditions de l’effet piézoélectrique et ses caractéristiques seront
détaillées dans une première partie pour continuer, dans une deuxième partie, sur son
application : le transducteur ultrasonore.

1.1 Le matériau piézoélectrique

Tous les matériaux ne possèdent pas les caractéristiques indispensables pour être piézo-
électriques. La propriété diélectrique est la première des conditions nécessaires : le matériau
ne possède pas de charges électriques pouvant se déplacer à l’échelle macroscopique. Dans
le langage courant, il est qualifié d’isolant. Dans un premier temps, la classification des
matériaux piézoélectriques sera donnée. Les lois physiques régissant leur comportement
sont également rappelées.
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Figure 1.1 – Propriétés des classes cristallines [5].

1.1.1 Aspect structurel

Il faut aborder dans un premier temps la structure du matériau à l’échelle micro-
structurale où l’organisation des atomes de la maille élémentaire permet sa classification
cristallographique et donne les conditions pour obtenir des propriétés piézoélectriques.

La structure cristalline L’effet piézoélectrique n’apparait que dans les classes cristal-
lines ne contenant pas de centre de symétrie. Sur les 32 existantes, seulement 21 sont non
centro-symétriques dont 20 piézoélectriques. Parmi ces 20 dernières classes, seulement 10
possèdent une polarisation spontanée qui varie avec la température. Elles sont dites py-
roélectriques. Enfin, dans cette dernière catégorie, il existe les matériaux ferroélectriques
qui, en plus de posséder une polarisation spontanée, peuvent en changer la direction sous
l’effet d’un champ électrique externe. Ces catégories sont résumées dans la Figure 1.1. La
ferroélectricité, bien que mise en évidence en 1921 [22] dans le sel de Rochelle, n’a vraiment
été étudiée qu’à partir des années 50 avec la découverte des structures perovskites [23]. Il
s’agit d’une structure cristalline commune type ABO3. Parmi elles, le titanate de barium
(BaTiO3) qui sera utilisé dans ce travail de thèse.
Chaque maille cristalline est caractérisée par ses trois axes cristallographiques ~a, ~b et ~c et
la disposition de ses atomes. La Figure 1.2.a) donne l’exemple d’une maille élémentaire
pérovskite. À l’échelle d’observation supérieure, l’ensemble des mailles élémentaires, toutes
orientées de la même manière, se nomme une cristallite (Fig 1.2.b)). Enfin, l’ensemble des
cristallites formera le matériau final.

Le monocristal Le monocristal est le cas d’une cristallite mais généralisé à l’ensemble
du matériau final. C’est un matériau dont toutes les cristallites sont orientées dans la même
direction. Il a de très bonnes propriétés piézoélectriques mais aussi optiques, par rapport à
d’autres types de structures. La croissance ou la création de monocristal est un domaine de
recherche très développé car la production de masse et à bas coût est un enjeu important
sur le marché des matériaux de haute performance. Généralement, toutes les cristallites des
monocristaux trouvés chez les fournisseurs ne sont pas orientées dans la même direction. Ce
monocristal est qualifié de polydomaine en opposition au monocristal dit « monodomaine ».
Actuellement, en piézoélectricité, la céramique reste l’alternative qui possède un rapport
performance-coût le plus intéressant.
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Figure 1.2 – Les différentes échelles d’organisation de la matière

Les céramiques Au départ, une poudre de céramique est préparée. La cohésion des
grains de cette poudre se fait par une étape de frittage qui est une montée en température
généralement au-delà de 1000◦C. Après cette étape, le matériau est dense et composé de
zones possédant un moment dipolaire dans une direction privilégiée (Fig. 1.2.c)). Cette
direction est différente pour chaque domaine. Il est donc nécessaire de passer par une étape
de polarisation, c’est-à-dire l’application d’un champ électrique externe, pour orienter tous
les domaines dans une direction choisie et ainsi donner au matériau final une polarisation
rémanente macroscopique (Fig. 1.2.d)). La polarisation permet donc d’obtenir un matériau
piézoélectrique à partir d’un matériau ferroélectrique.
Après avoir décrit les deux principales catégories de matériaux utilisés en piézoélectricité,
la prochaine section présente les lois physiques qui les régissent.

1.1.2 Grandeurs physiques associées au matériau

Comme nous l’avons vu précédemment, de nombreux matériaux piézoélectriques sont
accompagnés par des effets pyroélectriques qui peuvent modifier les caractéristiques élas-
tiques, diélectriques et piézoélectriques. Ces effets sont assez faibles pour que l’influence
thermique ne soit pas prise en compte dans ce manuscrit [1].
Après avoir, dans une première partie, décrit les grandeurs physiques mises en jeu dans un
matériau piézoélectrique, les relations comportementales de ce dernier seront données.

Élasticité et propriété diélectrique L’élasticité est la capacité d’un matériau à se
déformer sous l’application de contraintes puis à retrouver sa forme initiale. La piézoélec-
tricité s’inscrit dans la théorie de l’élasticité qui s’appuie sur les hypothèses de matériau
continu et homogène, de petites déformations devant les dimensions géométriques du corps
et des forces appliquées inférieures aux valeurs limites du domaine élastique. Le but est de
déterminer les déformations du matériau résultantes des forces qui lui sont appliquées en
fonction de ses caractéristiques intrinsèques.
Les variables du domaine mécanique sont les déformations Sij et les contraintes Tij où i
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et j varient de 1 à 3 et représentent les trois directions d’un repère orthogonal de l’espace
à 3 dimensions [24]. Ce sont des tenseurs d’ordre deux. Les composantes du tenseur des
déformations sont données par la relation :

Sij =
1

2

(

∂uj
∂xi

+
∂ui
∂xj

)

(1.1)

où ui est la composante du vecteur de déplacement selon l’axe xi. Comme une déformation
est un rapport de distance, elle est sans unité. Les contraintes apparaissent dans le ma-
tériau pour essayer de le ramener à son état d’origine lorsqu’il est déformé par des forces
extérieures. Elles sont définies de la manière suivante :

Tik =
dFi

dσk
(1.2)

où Fi est la composante de la force F selon l’axe i et σk est la projection de la surface σ
où s’applique la force selon la direction k. Une contrainte s’exprime en N.m−2 (ou Pa).
En 1675, Robert Hooke a énoncé une loi de comportement d’élasticité où l’allongement du
matériau est proportionnel à la force qui lui est appliquée dans le cas de petites déforma-
tions. C’est à partir de là que le tenseur des contraintes T peut être relié avec le tenseur
des déformations S suivant la relation :

Tij = cijklSkl (1.3)

où cijkl est le tenseur des constantes élastiques. En inversant la relation, le tenseur des
souplesses s se définit également par :

Sij = sijklTkl. (1.4)

Les tenseurs des contraintes et des déformations étant symétriques, il en est de même pour
les deux autres tenseurs c et s d’ordre 4. Il est montré que les tenseurs S et T ont seulement
6 termes indépendants. C’est pour cela que nous utiliserons la notation contractée des
indices (i, j), appelée notation de Voigt, passant donc d’un tenseur d’ordre 4 à une matrice
de dimensions 6× 6 :

(11) = 1, (22) = 2, (33) = 3, (23) = (32) = 4, (13) = (31) = 5 et (12) = (21) = 6. (1.5)

Cependant, les composantes des tenseurs ne sont pas toujours strictement égales aux com-
posantes des tenseurs contractés [1]. Les contractions sont donc explicitées ci-dessous pour
chaque tenseur.

Contraintes : Tij → Tλ

Déformations :
{

Sij → Sλ pour i = j
2Sij → Sλ pour i 6= j

Constantes élastiques : cijkl → cλµ

Souplesses élastiques :







sijkl → sλµ pour i = j et k = l
2sijkl → sλµ pour i = j et k 6= l ou vice versa
4sijkl → sλµ pour i 6= j et k 6= l
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Dans le domaine électrique, les deux variables généralement utilisées sont le champ élec-
trique E (en V/m) et le déplacement électrique D (en C/m2), constitués de 3 composantes.
La relation constitutive les reliant, dans le cas d’un matériau homogène et à comportement
linéaire, est :

Di = ǫijEj ou Ei = βijDj (1.6)

où ǫ et β sont respectivement les tenseurs de rang 2 de la permittivité diélectrique et de
la constante d’imperméabilité. Pratiquement, les valeurs de permittivité diélectrique sont
normalisées par rapport à celle du vide, ǫ0, qui vaut 8, 85.10−12 F.m−1. Il s’agit de la
permittivité relative (ou constante diélectrique). Enfin, le matériau piézoélectrique étant
un dipôle diélectrique, une polarisation ~P lui est également associée et qui relie ~D à ~E par :

~D = ǫ0 ~E + ~P (1.7)

Relations fondamentales de la piézoélectricité Comme expliqué précédemment,
l’effet piézoélectrique est un couplage entre le domaine mécanique et électrique. En ther-
modynamique, il s’agit d’un cas particulier de phénomène de couplage qui est considéré
comme une transformation d’énergie quasi-statique. L’énergie libre dans le système peut
être déterminée grâce à deux paramètres appropriés dans les deux domaines. Les relations
fondamentales de la piézoélectricité découlent du choix de la fonction thermodynamique
pour décrire cette énergie. Elles sont listées dans la dernière colonne de la Table 1.1. Gé-
néralement, les variables mécaniques utilisées sont les déformations S et les contraintes T .
Pour les variables électriques, le déplacement électrique D et le champ électrique E seront
choisis. Puisque dans un matériau piézoélectrique, les domaines élastique et électrique ne
sont pas indépendants, les tenseurs sont donnés avec, en exposant, la grandeur constante.
Ainsi, cD est le tenseur élastique pour un déplacement électrique constant. Les relations

Table 1.1 – Les différentes écritures des relations fondamentales de la piézoélectricité

Variables
indépendantes

Type Relations
piézoélectriques

Fonction
thermodynamique

S,D Extensif

{

T = cDS − hD

E = −hS + βSD
Énergie libre d’Helmholz

T ,E Intensif

{

S = sET + dE

D = dT + ǫTE
Énergie libre de Gibbs

T ,D Mixte

{

S = sDT + gD

E = −gT + βTD
Énergie élastique de Gibbs

S,E Mixte

{

T = cES − eE

D = eS + ǫSE
Énergie électrique de Gibbs
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Table 1.2 – Relations entre les constantes du matériau en notation tensorielle complète.
Le symbole δ est le symbole de Kronecker.

βnpǫpm = δnm cijpqspqkl = δ(ij)(kl) dnij = ǫTnmgmij = enkls
E
klij

βS
nm − βT

nm = gnklhmkl cDijkl − cEijkl = emijhmkl enij = ǫSnmhmij = dnklc
E
klij

ǫTnm − ǫSnm = dnklemkl sEijkl − sDijkl = dmijgmkl gnij = βT
nmdmij = hnkls

D
klij

hnij = βS
nmemij = gnklc

D
klij

fondamentales de la piézoélectricité peuvent s’écrire de 4 manières différentes en choisis-
sant donc les couples de variables indépendantes. Il est important de différencier les types
de variables qui peuvent être extensives (proportionnelle à la taille du système) ou inten-
sives (indépendante de la quantité de matière) car, lorsqu’elles sont mélangées, certaines
grandeurs piézoélectriques caractéristiques, comme le coefficient de couplage (détaillé par-
tie 1.1.4), se calculent différemment [1]. Finalement, la Table 1.1 regroupe ces différentes
écritures où les indices tensoriels ont été volontairement omis pour la clarté des équations.
Les tenseurs piézoélectriques d’ordre 3 (h, d, g et e) sont ainsi définis. Ils permettent le
couplage entre les deux domaines. La notation contractée pourra être également utilisée et
elle suivra l’écriture :

e(i)(jk) = eiα (1.8)

Les relations entre les constantes élastiques, piézoélectriques et diélectriques du matériau
sont détaillées Table 1.2. Il est nécessaire d’insister ici sur toutes les manières d’écrire les
relations de la piézoélectricité car elles seront utilisées dans le travail sur la consistance des
bases de données des matériaux dans le chapitre 5.

1.1.3 Résonateur piézoélectrique

Dans cette section, les bases sur la propagation du son dans un milieu sont données
ainsi que le cas particulier d’un résonateur mécanique. Ces informations aident à la com-
préhension du comportement vibratoire d’un échantillon piézoélectrique qui sert à la ca-
ractérisation piézoélectrique d’un matériau.

Équation d’onde La propagation du son dans un milieu non-piézoélectrique est régie
par l’équation de propagation [24] :

ρ
∂2ui
∂t2

= cijkl
∂2ul

∂xj∂xk
(1.9)

où ρ est la masse volumique du milieu et u le déplacement. L’équation peut être résolue en
cherchant une solution qui est une combinaison de deux ondes planes, f et g, se propageant
dans deux directions opposées :

u(~r, t) = f(~n.~r − vt) + g(~n.~r + vt) (1.10)

où les vecteurs ~n et ~r sont, respectivement, un vecteur unitaire normal au front d’ondes et
le vecteur du repère de l’espace. v est la vitesse de l’onde dans le milieu et t est le temps.
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En écriture complexe, la solution de l’onde est de la forme exp((~k.~r − ωt)) où ω est la
pulsation et ~k, le vecteur d’onde. Le vecteur unité ~n est égal ~k/|~k|. C’est l’approximation en
ondes planes. Lorsque cette hypothèse est faite, l’équation (1.9) se ré-écrit sous la forme :

ΓilPl = ρv2Pi (1.11)

où Pi et ρv2 sont respectivement le vecteur propre et la valeur propre de Γil qui s’appelle
le tenseur de Christoffel. Il est défini par :

Γil = cijklnjnk (1.12)

où les indices i, j, k, l varie de 1 à 3 pour les 3 directions de l’espace. En résolvant l’équa-
tion (1.11), chaque composante de la solution (et il y en a donc 3) s’exprime en fonction
d’une constante élastique effective ceff définie pour chaque mode :

v =
√

ceff/ρ. (1.13)

Finalement, trois types d’ondes se propagent dans chaque direction : deux ondes quasi-
transversales et une onde quasi-longitudinale.

Résonateur mécanique La fréquence de ces ondes planes dépend évidemment de la
fréquence de l’excitation qui est imposée au milieu. Cependant, le milieu, grâce à ses di-
mensions finies dans le cas des solides, va exacerber certaines ondes à des fréquences parti-
culières. Ce type de solide est appelé résonateur mécanique et les fréquences particulières
sont les fréquences de résonance mécanique qui seront notées fλ/2. L’onde qui s’y propage
sera en majeure partie reflétée sur les parois du solide à cause de la rupture d’impédance
(cf 1.1.4). L’interférence des ondes incidente et réfléchie sera constructive et formera des
ondes stationnaires pour une longueur d’onde λ égale à 2d/N où d est la dimension du
matériau dans le sens du vecteur d’onde et N ∈ N. La fréquence de résonance vérifiera :

fλ/2 =
Nv

2d
. (1.14)

La propagation du son dans un milieu piézoélectrique s’accompagne d’un champ électrique
par le couplage piézoélectrique. À l’équation du mouvement se rajoute les équations de
Maxwell. Cependant, la vitesse du son est très faible devant celle de l’onde électromagné-
tique. L’approximation quasi-statique peut être faite, c’est à dire que le champ électrique
peut être considéré comme en équilibre à chaque fois. Les conditions électriques sont alors
données par :

div ~D = 0 et ~rot ~E = 0. (1.15)

et se traduisent donc par :

niDi = 0 et nnEm − nmEn = 0 , (1.16)

ce qui signifie que :
~D ⊥ ~k et ~E ‖ ~k. (1.17)

Ces conditions permettent la détermination de ceff qui est détaillée dans de nombreux
ouvrages dont celui d’Ikeda [1]. Pour résumer, lorsque :
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– ~P ‖ ~k, les coefficients diagonaux de cD déterminent ceff. Cette condition crée alors
un effet longitudinal.

– ~P ⊥ ~k, ceff est donnée par les éléments non-diagonaux de cE . Ce sera l’effet transverse.
Ce sont les deux cas extrêmes mais il est évident que la polarisation peut être ni perpendicu-
laire, ni parallèle au vecteur d’onde. Les effets longitudinaux et transversaux seront combi-
nés. Il est important de garder en tête ces deux types de conditions électriques qui amènent à
deux types d’effets de propagation car c’est la base d’une caractérisation piézoélectrique cor-
recte.

Figure 1.3 – Échantillon
piézoélectrique en forme
de barreau excité à ses

extrémités (avec 2
électrodes).

Exemple Pour rattacher ces bases à un exemple concret qui
servira également dans le chapitre 5 (caractérisation piézoélec-
trique), le cas d’un barreau est explicité en s’appuyant sur le
schéma de la Figure 1.3.
Tout d’abord, la géométrie de l’échantillon spécifique qui res-
pecte la norme IEEE [25] sera plus précisément détaillée dans
le chapitre correspondant mais la dimension selon l’axe ~z doit
être nettement supérieure aux deux autres. Dans ce cas, le
mode observé se propagera selon la direction ~z donc ~k ‖ ~z. Or
la polarisation ~P du matériau est dirigé selon l’axe ~z. Nous
obtenons donc la condition ~P ‖ ~k décrite auparavant et qui
définit l’effet longitudinal de l’onde. La constante ceff est donc
déterminée par les coefficients diagonaux de cD. Pour ce cas
précis et par simplification de l’expression [1], ceff est égale à
1/sD33.
Cette constante élastique est donc liée par la relation (1.13) à
la vitesse et vaut :

sD33 =
1

ρv2
(1.18)

La vitesse v sera calculée grâce à la mesure de fλ/2 (les détails de cette mesure sont donnés
dans la partie suivante) grâce à la relation (1.14).

1.1.4 Les caractéristiques fonctionnelles

Dans le cadre de la transduction électromécanique, la grandeur la plus importante est
le coefficient de couplage électromécanique, noté k, qui traduit l’efficacité du matériau
à convertir l’énergie mécanique en énergie électrique et vice-versa. Ensuite, l’impédance
acoustique Za du matériau est décisive quand le transfert d’énergie mécanique doit être
maximal entre le matériau et le milieu environnant. Enfin, l’impédance électrique Z du ma-
tériau a un rôle important pour un bon transfert d’énergie électrique entre le transducteur
intégrant ce matériau et le reste du système constituant la chaine d’instrumentation ultra-
sonore. Outre leur définition qui sera donnée, la méthode de détermination pour chaque
grandeur est spécifiée.

L’impédance acoustique Notée Za, l’impédance acoustique est caractéristique d’un
matériau et est définie comme le rapport de la pression acoustique sur la vitesse de dépla-
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cement du milieu. Elle s’exprime en Rayleigh (Rayl). Plus généralement, elle se détermine
par

Za = ρc (1.19)

où ρ est la masse volumique en kg/m3 du matériau et c est la célérité de l’onde en m/s. Pour
un transfert optimal d’énergie entre deux milieux, il est nécessaire d’avoir les impédances
acoustiques Z1 et Z2 des milieux concernés les plus proches pour réduire le coefficient de
réflexion énergétique RZa et maximiser le coefficient de transmission énergétique TZa qui
sont définis par :

RZa =

(

Z2 − Z1

Z1 + Z2

)2

et TZa =
4Z1Z2

(Z1 + Z2)2
(1.20)

L’impédance électrique Utilisée pour décrire l’opposition d’un système électrique au
passage d’un courant alternatif sinusoïdal, l’impédance électrique Z s’exprime en Ohm (Ω)
et est définie par :

Z =
U

I
= R+ X (1.21)

où U est la tension (en volt) aux bornes du dipôle considéré, I le courant (en ampère) le
traversant, R la résistance (ou partie réelle de l’impédance) et X la réactance (ou partie
imaginaire de l’impédance). L’admittance Y , exprimée en Siemens (S), est aussi utilisée et

Figure 1.4 – Schéma d’une plaque de
matériau piézoélectrique représentant la

mesure du mode épaisseur.

se définit par :

Y =
1

Z
= G+ B (1.22)

où G est la conductance et B la susceptance.
Pratiquement, pour déterminer l’impédance
électrique du matériau piézoélectrique, il
faut le considérer métallisé sur deux faces
opposées où lui sont appliquées les forces F1

et F2 correspondant aux charges des diffé-
rents milieux environnant. Les vitesses de
déplacement des surfaces métallisées sont
notées v1 et v2 comme le montre la Fi-
gure 1.4. Pour modéliser cette configuration,
Mason [26] fut le premier à donner un cir-
cuit électrique équivalent avec quatre ports
dans la branche mécanique, correspondant
aux deux faces avec les électrodes et deux
ports dans la branche électrique. Ce modèle
à une dimension est donc valable pour un
mode pur, c’est-à-dire découplé des autres et pour cela, certaines conditions doivent être
respectées [25]. Dans l’exemple de la Figure 1.4, si le mode observé se propage selon la
direction ~x3, l’épaisseur d doit être nettement inférieure aux autres dimensions. Il s’agit du
mode épaisseur d’une plaque qui sera donc longitudinal puisque ~P ‖ ~k.
Le circuit électrique équivalent de Mason se construit de deux manières différentes pour
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Figure 1.5 – Circuit électrique équivalent de Mason pour a) l’effet transverse et b) l’effet
longitudinal.

pouvoir modéliser les deux types d’effet (transverse et longitudinal) [1]. Ils sont donnés
Figure 1.5. Dans ce schéma, le matériau est considéré comme une capacité C0 où vient
s’appliquer un transformateur électromécanique représentant la piézoélectricité. Les impé-
dances Z1 et Z2 sont les impédances mécaniques des faces du matériau qui s’expriment en
fonction de l’impédance caractéristique mécanique Z0 = ZaA où A est l’aire de la surface
de l’électrode. Leurs expressions sont :

{

Z1 = Z0 tan(ωd/2v)
Z2 = −Z0/ sin(ωd/v)

(1.23)

où d est la distance inter-électrodes, ω la pulsation et v la vitesse de l’onde qui se propage
dans le milieu piézoélectrique, dans la direction ~x3 pour notre exemple. Enfin, le rapport
Φ du transformateur représentant la piézoélectricité se déduit des équations fondamentales
de la piézoélectricité pour un mode spécifique. Typiquement, pour un mode de résonance,
l’allure de l’admittance est donnée Figure 1.6 où fr et fa sont respectivement les fréquences
de résonance (|Y | → ∞) et d’antirésonance (|Y | = 0) du système. Les résonances ou
antirésonances électriques apparaissent uniquement à des fréquences où le mode qui se
propage impose aux électrodes à se déplacer en opposition de phase. Grâce à la mesure de
l’admittance électrique du matériau et plus particulièrement aux fréquences de résonance
et d’antirésonance, la valeur de ceff peut être déterminée au mode fondamental en utilisant
les relations 1.13 et 1.14 :

ceff = ρ(2dfλ/2)
2 (1.24)

Puisque que la fréquence intéressante pour déterminer ceff est fλ/2 et que les mesures
électriques donnent fr et fa, il est nécessaire de connaître la relation liant ces fréquences
qui est détaillée dans l’ouvrage d’Ikeda [1], aux pages 107 à 115 :

fλ/2 = fa pour l’effet longitudinal en circuit ouvert (1.25)

et fλ/2 = fr pour l’effet transversal en court-circuit. (1.26)

Dans le cas de l’exemple de la Figure 1.4, le circuit électrique équivalent est le schéma
fig. 1.5.b). Si la polarisation est orientée selon l’axe ~x1 et que le reste est identique, le mode
de cisaillement en épaisseur (k15) sera observé. Il lui est attribué cependant l’effet longi-
tudinal car ~P est toujours colinéaire à ~k qui est maintenant colinéaire à ~x1 pour ce mode
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Figure 1.6 – Module de l’admittance électrique (Y) d’un résonateur piézoélectrique en
fonction de la fréquence (f).

particulier [1]. Cette précision est faite pour ne pas confondre les noms « onde de compres-
sion » et « onde de cisaillement » avec les qualificatifs « longitudinal » et « transverse »
tels qu’ils sont définis dans ce manuscrit en fonction des conditions (1.17). Un mode de
compression peut être accompagné par l’effet transverse comme le mode latéral k31 (défini
dans de nombreux ouvrages [26, 24]). Son circuit électrique équivalent sera donc celui de
la Figure 1.5.a).

Le coefficient de couplage électromécanique Expliqué brièvement dans l’introduc-
tion, le coefficient de couplage garantit la conversion d’énergie entre deux domaines. Il est
défini pour chaque type de mode de vibration du matériau piézoélectrique et son expression
sera donnée au moment utile (pour les modes de vibration considérés) dans le manuscrit.
Cependant, sa forme générale est donnée par :

k2 =
U2
int

UelasUelec
(1.27)

où Uint, Uelas, Uelec sont, respectivement, les énergies d’interaction, élastique et électrique.
Pratiquement, le coefficient de couplage pour un mode se calcule grâce aux fréquences de
résonance et d’antirésonance en dissociant toujours l’effet longitudinal de l’effet transversal :

– pour l’effet longitudinal,

k2 =
π

2

fr
fa

tan

(

π

2

fa − fr
fa

)

, (1.28)
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– pour l’effet transversal,

k2

1− k2
=

π

2

fa
fr

tan

(

π

2

fa − fr
fr

)

. (1.29)

L’expression (1.29) peut, théoriquement, dépasser la valeur 1 mais, le coefficient de couplage
étant défini comme un rapport d’énergies, l’écart entre fr et fa pour lequel cela se produirait
ne sera jamais atteint. Le coefficient de couplage se calcule avec les fréquences de résonance
et d’antirésonance seulement dans le cas où le mode étudié n’est pas couplé à un autre.
Pour que ces modes ne soient pas couplés, il a été déterminé un rapport de 8 au minimum
entre les dimensions du résonateur [25].
Jusqu’ici, les pertes élastique et diélectrique du matériau piézoélectrique n’ont pas été
prises en compte. Elles jouent pourtant un rôle très important dans la détermination des
fréquences de résonance. En effet, les fréquences de résonance mesurées sur l’admittance,
par exemple, notées fm pour |Y | → ∞ et fn pour |Y | = 0 diffèrent des fréquences fr et
fa définies précédemment à cause de ces pertes [25]. Cette différence est illustrée sur la
Figure 1.7.

Pertes élastique et diélectrique Premièrement, pour tenir compte des pertes élas-
tiques, un coefficient de viscosité η est introduit dans l’équation du mouvement (1.9) selon
une seule dimension :

ρ
∂2u

∂t2
= c∗

∂2u

∂x2
(1.30)

où c∗ = c+ ωη. La constante élastique c∗ dépend donc de la fréquence mais, cette dépen-
dance étant unique pour chaque matériau et dans un souci d’écriture générale des équations
(c’est à dire pour n’importe quel matériau), les pertes élastiques seront prises en compte
en utilisant un terme constant pour la partie complexe :

c∗ = c′ + c′′. (1.31)

Les pertes élastiques sont données par tan δm qui est le rapport de la partie imaginaire sur
la partie réelle :

tan δm = c′′/c′ (1.32)

À partir de cette définition, le facteur de qualité Q qui donne la forme de la résonance
s’exprime également à l’aide des pertes élastiques :

Q−1 = tan δm (1.33)

Enfin, les pertes diélectriques seront introduites de la même façon, avec ǫ∗ = ǫ′ + ǫ′′ :

tan δe = ǫ′′/ǫ′ (1.34)
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Figure 1.7 – Dépendance fréquentielle de la valeur
absolue de l’admittance.

Les deux types de perte sont in-
sérés dans les circuits équivalents
par deux résistances placées pour
l’une dans la branche électrique et
pour l’autre dans la branche mé-
canique. De ce fait, l’expression de
l’admittance est modifiée et les fré-
quences de résonance et d’antiré-
sonance, notées respectivement fm
et fn, sont modifiées. Ces dernières
sont différentes des fréquences fr
et fa qui ont servi à calculer le
coefficient de couplage k. En écri-
vant l’expression analytique des ad-
mittances, on remarque que fr et
fa sont nécessairement comprises
dans l’intervalle [fm,fn] comme le
montre la Figure 1.7. C’est pour cela qu’il faut être très vigilant en utilisant les expres-
sions (1.28) et (1.29) car, de cette manière, les valeurs de coefficients de couplage peuvent
être surestimées. Pour la détermination des coefficients de couplage de modes de compres-
sion à effet longitudinal, le modèle de schéma électrique équivalent développé au laboratoire
et basé sur le schéma KLM [27] est utilisé. Il prend en compte les pertes électrique et méca-
nique [28, 29, 30]. Pour les effets transverses, les couples (fm,fn) et (fr,fa) seront confondus,
introduisant ainsi une possible erreur. Toutefois, elle sera très faible voire négligeable pour
les matériaux caractérisés dans ce manuscrit.

1.2 Le transducteur ultrasonore

Un transducteur est un système permettant de convertir une énergie d’un domaine
physique à un autre. Le matériau piézoélectrique est donc un transducteur électromécanique
qui permet une conversion d’énergie entre le domaine électrique et mécanique et vice versa.
Néanmoins, le terme « transducteur » sera utilisé pour un système plus complet autour de
ce matériau représenté Figure 1.8 et composé :

– d’un milieu arrière qui permet entre autres l’absorption des ondes acoustiques,
– d’une lame adaptatrice pour l’adaptation d’impédance acoustique,
– et d’un élément pour l’adaptation d’impédance électrique.

Ce schéma de transducteur est fait pour fonctionner avec le mode épaisseur du matériau
piézoélectrique, décrit dans la partie précédente. Dans un premier temps, les grandeurs
physiques d’intérêt pour l’évaluation des performances d’un transducteur sont décrites.
Puis, le rôle des éléments ajoutés autour du matériau piézoélectrique dans l’amélioration
des paramètres d’évaluation est donné.
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Figure 1.8 – Représentation d’un transducteur ultrasonore mono-élément plan

1.2.1 Les caractéristiques du transducteur

En général, les transducteurs sont évalués sur des paramètres électromécaniques et
acoustiques. La mesure de la réponse électroacoustique (REA) permet de déduire entre
autres, la fréquence centrale, la bande passante (BP) et la résolution axiale du transduc-
teur. La mesure du diagramme de rayonnement acoustique complète ces propriétés avec
la profondeur de champ et la résolution latérale (en particulier pour les transducteurs
focalisés).

Propriétés électromécaniques Pour accéder aux propriétés fréquentielles, la réponse
électroacoustique du transducteur en régime impulsionnel doit être mesurée. La mesure
de la REA se fait généralement dans l’eau puisque son impédance acoustique est proche
de celle du corps humain pour les applications en imagerie médicale. Une cible (miroir
acoustique) est placée devant le transducteur pour travailler en émission/réception. Le
miroir acoustique a pour rôle de réfléchir quasi -parfaitement l’énergie qui lui est envoyée.
Il aura donc une impédance très différente de l’eau (cf relation (1.20)). Enfin, grâce à
un oscilloscope et un générateur, le signal électrique émis Vémis et le signal électrique de
réception Vécho, appelé « écho », sont visualisés. Cette mesure est illustrée Figure 1.9. Le
régime impulsionnel, avec une impulsion électrique en signal d’entrée, est le plus utilisé et
cette mesure s’appelle le « pulse-echo ».
De cette mesure, la résolution axiale est déduite ainsi que la fréquence centrale et la bande
passante grâce à la transformée de Fourier du signal (FFT). Pratiquement, la résolution
axiale peut se déterminer sur l’enveloppe de l’écho tel qu’il est défini sur la Figure 1.9.
Cette enveloppe atteint un maximum d’amplitude Vreçu pour un temps tmax. Les temps tinf

et tsup encadrent tmax et l’enveloppe y vaut Vreçu/2. La différence entre ces deux temps est
∆t-6dB. La résolution axiale Rax se calcule alors de la manière suivante :

Rax =
v ×∆t-6dB

2
(1.35)
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Figure 1.9 – Schéma d’une mesure de réponse électro-acoustique.

où v est la vitesse de propagation de l’onde dans le milieu. Pour les deux types de résolution
(latérale et axiale), plus leur valeur est faible et plus la capacité à distinguer deux objets
proches sera grande. Les paramètres qui suivent sont définis sur les FFT des signaux
électriques d’entrée et de sortie. La réponse en fréquence est généralement normalisée par
rapport au signal d’émission et représentée en dB. La valeur maximale de ce spectre sera
obtenue pour la fréquence de résonance fr du mode de vibration le plus rayonnant qui
est le mode épaisseur pour ce type de transducteur. Lorsque le spectre est normalisé par
rapport à cette valeur maximale fr, il existe un intervalle de fréquences dans lequel toutes
ses valeurs sont supérieures à -6dB. Cet intervalle [fmin, fmax] s’appelle la bande passante
à -6dB (BP-6dB). La fréquence centrale du transducteur fc est le centre de cet intervalle
qui n’est pas forcément égal à fr. La bande passante relative à -6dB se définit alors par :

Figure 1.10 – Représentation d’un spectre
fréquentiel normalisé d’un transducteur.

BP-6dB = (fmax − fmin)/fc (1.36)

Toutes ces grandeurs sont résumées sur la
Figure 1.10. La BP peut se définir selon dif-
férents seuils de sensibilité. Les BP à -20dB
et -40dB sont aussi étudiées en imagerie mé-
dicale. Pour mesurer une BP, le pulse-echo
est suffisant puisque le spectre est systéma-
tiquement normalisé donc le niveau absolu
n’est pas nécessaire.
Pour la mesure d’une autre grandeur carac-
téristique, la sensibilité, un burst peut être
utilisé pour imposer une fréquence précise
au transducteur. Il s’agit d’un signal sinu-
soïdal parfait avec un nombre de cycles fini.
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Cette mesure s’appellera, dans ce manuscrit, le « burst -echo ». Ce dernier type de mesure
est plus précis mais beaucoup moins rapide. En effet, la REA est construite fréquence
par fréquence, ce qui signifie que le nombre de mesures à faire correspond au nombre de
fréquences désirées. La sensibilité peut s’exprimer en fonction du rapport de l’amplitude
maximale Vreçu de l’écho du signal électrique dans la domaine temporel sur l’amplitude
maximale du signal électrique temporel envoyé Vémis soit :

Sensibilité = 20 log

(

Vreçu

Vemis

)

(1.37)

D’autre part, la sensibilité en fréquence peut être également utilisée et sera simplement
la valeur maximale en décibels du spectre fréquentiel à la fréquence fr. Dans ce cas, la
valeur absolue du spectre pour une fréquence est extrêmement importante. Cette mesure
sera donc faite en burst -écho.
Les paramètres de caractérisation du transducteur expliqués ici seront les principaux cri-
tères d’appréciation dans ce manuscrit.

Propriétés acoustiques Les critères d’évaluation spatiale se déterminent grâce à des
mesures directes du champ de pression créé par le transducteur. C’est l’étude du faisceau
acoustique formé. Cette mesure s’effectue grâce à un hydrophone qui balaie l’espace face
au transducteur pour récupérer la pression maximale en chaque point. C’est une mesure
par transmission à l’inverse d’une mesure par réflexion comme celle de la REA ou de la
sensibilité. Cette mesure peut se faire aussi en émission/réception mais la cible doit être
ponctuelle [30].
Le faisceau acoustique formé peut être focalisé ou non. Si, par diverses techniques, des
interférences dans le milieu de propagation se font de façon constructive, apparaîtra alors

Figure 1.11 – Illustration d’une tâche focale en 3
dimensions pour une mesure en émission/réception,
où le centre du repère (sphère rouge) est la valeur

maximale de la pression Pmax.

un point spécifique de l’espace
où la pression sera maximale
(Pmax) : le point focal (même défi-
nition pour les ondes électromagné-
tiques). Cette focalisation peut être
physique en ajoutant une lentille
ou en courbant directement la face
avant du transducteur et le maté-
riau piézoélectrique.
Expérimentalement, la tâche focale
est définie comme le volume au-
tour du point focal Pmax, comme
l’illustre la Figure 1.11. Les limites
de ce volume sont à choisir mais,
généralement, les points de l’espace
où la pression P est égale à Pmax/2

sont choisis comme limite. La tâche
focale est alors appelée également
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« volume à -6dB ». Toutes les pressions des points Pint de ce volume vérifient donc :

Pmax

2
< Pint < Pmax (1.38)

À partir de la définition de la tâche focale, 3 caractéristiques peuvent être extraites :
2 résolutions latérales et la profondeur de champ. Il s’agit simplement des 3 paramètres
caractéristiques d’un ellipsoïde. En prenant l’axe ~z du repère comme la normale à la surface
du transducteur produisant la tâche focale de la Figure 1.11, le paramètre caractéristique
selon cette direction est appelé profondeur de champ. Les deux autres caractéristiques de
l’ellipsoïde sont les résolutions latérales. Elles sont représentées sur la Figure 1.11.

1.2.2 La structure d’un transducteur standard

Maintenant que les paramètres d’évaluation d’un transducteur électromécanique ont
été définis, nous allons voir de quelle manière chaque élément constituant le transducteur
final améliore ces performances.

La lame adaptatrice L’adaptation acoustique en face avant du transducteur est sou-
vent nécessaire pour un transfert optimal de l’énergie acoustique. En effet, l’impédance
acoustique d’un matériau piézoélectrique est environ de 34MRa (typiquement pour une
céramique de type PZT) et, dans les applications sous-marines ou médicales, le milieu de
propagation a une impédance acoustique de 1,5MRa (impédance acoustique de l’eau). Cette
différence d’impédances empêche une bonne transmission d’énergie (équation (1.20)). La
solution est d’intercaler une lame qui vérifie [31], en régime harmonique :

– elame = λlame/4, où elame est l’épaisseur de la lame adaptatrice et λlame la longueur
d’onde de l’onde s’y propageant.

– et Za,lame =
√

Za,piezo × Za,milieu.
Cependant, les transducteurs sont souvent utilisés en régime impulsionnel et la lame doit
vérifier de nouvelles conditions pour lesquelles l’épaisseur reste proche du quart de la lon-
gueur d’onde et son impédance acoustique vaut 3

√

Za,piezo × Z2
a,milieu [31]. Au lieu de ra-

jouter une seule lame, il peut y en avoir 2 voire plus pour une meilleure adaptation mais
un compromis doit être trouvé entre la difficulté de fabrication et le gain en transmission.
La lame permet d’améliorer la sensibilité mais aussi la résolution axiale.

Le milieu arrière Lors de la conception d’un transducteur, le deuxième élément impor-
tant est le milieu arrière ou backing. En effet, collé sur l’autre face du matériau piézoélec-
trique, il a pour rôle d’absorber une partie de l’énergie émise par cette face. Comme le
montre la Figure 1.12, lorsqu’une impulsion acoustique est créée par le matériau piézoélec-
trique, une partie de l’énergie se propage vers la face avant du transducteur alors que le
reste se dirige vers la face arrière. Si le milieu arrière est mal adapté (Figure 1.12.a), une
grande partie de l’énergie qui s’y dirigeait est réfléchie à l’interface pour revenir vers la face
avant. La REA possède donc une durée plus longue. Une grande partie de l’énergie émise
au départ est ainsi récupérée vers la face avant. A l’inverse (Figure 1.12.b), avec un milieu
arrière adapté, c’est à dire que l’impédance acoustique est proche de celle du matériau
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Figure 1.12 – Schéma de l’influence d’un milieu arrière a) non-adapté et b) adapté sur la
propagation d’une impulsion acoustique.

piézoélectrique, une grande partie de l’énergie émise est transmise au milieu arrière. Elle
sera dissipée si le matériau constituant le backing est suffisamment atténuant. Lorsque la
REA est de courte durée, la BP est plus large et la sensibilité plus faible que pour une REA
de durée plus longue qui aura une BP étroite et une grande sensibilité. Le choix du milieu
arrière est donc un compromis entre la BP (et donc la résolution axiale) et la sensibilité.

L’adaptation électrique De même que pour l’adaptation d’impédance mécanique du
transducteur vers le milieu de propagation, une adaptation d’impédance électrique est
nécessaire pour un transfert optimal entre le transducteur et le système sur lequel il est
connecté. Habituellement, l’impédance électrique du système où se branche le transducteur
est purement réelle et est souvent égale à 50Ω. Adapter électriquement le transducteur
consiste essentiellement à éliminer la partie imaginaire de son impédance électrique. Pour
ce faire, une inductance en série ou en parallèle est ajoutée la plupart du temps. Pour
approcher la valeur de la partie réelle, un transformateur peut également être utilisé. Ce
sont ici les moyens les plus simples mais l’adaptation électrique est généralement plus
complexe et dépend spécifiquement de chaque type de sonde fabriqué.
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Chapitre 2

Composites piézoélectriques et céra-
miques texturées

Le matériau piézoélectrique étant le cœur du transducteur électromécanique, même si
les éléments l’entourant améliorent ses performances, de nombreux scientifiques travaillent
sur son amélioration. Dans cette optique, il existe la voie chimique avec la recherche de
nouvelles compositions ou la fabrication de matériaux composites piézoélectriques qui est
l’assemblage d’au moins deux composants non miscibles. C’est cette dernière voie qui nous
intéresse pour la suite. Dans les composites piézoélectriques, la combinaison d’une phase
polymère et d’une phase piézoélectrique est la plus largement répandue. L’intérêt de cette
association est l’obtention de propriétés qui améliorent les performances du transducteur.
La sensibilité va dépendre essentiellement de la phase piézoélectrique alors que la phase
polymère diminuera l’impédance acoustique du composite et donnera une meilleure flexi-
bilité pour la fabrication de transducteurs incurvés.
Dans un premier temps, le concept de connectivité est explicité et des détails sur la fabrica-
tion et le fonctionnement des composites piézoélectriques de connectivité 1-3 sont donnés.
Enfin, une présentation succincte des céramiques texturées est faite car elles font partie
des matériaux piézoélectriques présentant de bonnes propriétés.

2.1 Concept de connectivité

Pour décrire simplement l’agencement des phases polymère et piézoélectrique dans un
matériau composite, Newnham [32] a défini le concept de connectivité. Lorsqu’un cube
représentatif du matériau composite est considéré, la connectivité est le nombre de dimen-
sions dans laquelle la phase est inter-connectée avec elle-même. Ce sera une connectivité
i-j, où i, j ∈ [0, 3] et sont des nombres entiers. Le premier chiffre décrit la phase piézo-
électrique et le second, le polymère. Dans ce cas, il existe 10 connectivités différentes qui
sont représentées Figure 2.1. Les caractéristiques électro-mécaniques du composite piézo-
électrique dépendent énormément de cet agencement. Les composites les plus performants
pour les transducteurs à ce jour sont les composites piézoélectriques de connectivité 1-3
pour des raisons détaillées dans la section 2.2. Il s’agit ici de composites pour la transduc-
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2.2. COMPOSITE DE CONNECTIVITÉ 1-3

Figure 2.1 – Représentation des 10 connectivités possibles pour un composite
piézoélectrique bi-phasique. Les flèches représentent les dimensions inter-connectées avec

elles-même.

tion ultrasonore. Cela ne veut pas dire que pour des applications différentes, les mêmes
connectivités sont retenues comme peut le montrer le cas de la connectivité 2-2 dans le
filtrage fréquentiel [33]. Ce concept de connectivité peut aussi être élargi à plus de 2 phases
en présence pour améliorer encore certaines performances [34].

2.2 Composite de connectivité 1-3

L’intérêt du composite piézoélectrique de connectivité 1-3 est sa grande sensibilité par
rapport au même matériau piézoélectrique seul, ainsi que sa faible valeur d’impédance
acoustique grâce à l’introduction du polymère. La sensibilité du matériau est directement
liée à la valeur de son coefficient de couplage du mode longitudinal en épaisseur kt. Pour
ces composites, ce coefficient de couplage dépend du k33 du matériau piézoélectrique seul
s’il est optimisé.
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2.2. COMPOSITE DE CONNECTIVITÉ 1-3

2.2.1 Conditions pour un composite 1-3 efficace (mode épaisseur)

Dans un premier temps, un composite piézoélectrique de connectivité 1-3 type est re-
présenté Figure 2.2 avec la définition de deux distances caractéristiques qui sont le « kerf »
(rainure en français) et le « pitch » (pas en français). Il s’agit donc de barreaux à section
carrée de matériau piézoélectrique plongés dans un polymère. Sur la représentation du
composite 1-3, ces barreaux ont un arrangement périodique mais la réalité peut être tout
autre comme le montre la fabrication de certains prototypes [8].
Pour que ce type de composite soit performant, il est nécessaire que son kt soit élevé. Le
mode épaisseur du composite doit son existence au mode longitudinal se propageant selon
la hauteur des barreaux piézoélectriques (mode barreau) et dont le coefficient de couplage
s’écrit k33. Il est donc évident que la justification de la fabrication d’un composite 1-3 tient
au fait que le k33 du matériau piézoélectrique doit être supérieur à son propre kt, ce qui
est souvent le cas pour les compositions de type PZT. De façon générale, il est facile de
le savoir si ses caractéristiques sont connues car les expressions analytiques de ces deux
coefficients de couplage sont :

k233 =
d233

sE33ǫ
T
33

et k2t =
e233

cD33ǫ
S
33

(2.1)

Un autre paramètre important dans la conception de composites est la fraction volumique
de matériau piézoélectrique et se définit par :

vf =
vp2

(vp + vr)2
(2.2)

où vp est le volume de matériau piézoélectrique et vr est le volume du polymère qui est, dans
la plupart des cas, de la résine époxy. Grâce à un modèle d’homogénéisation [35, 36], il est
possible de prévoir les caractéristiques électromécaniques du composite final en fonction
de la fraction volumique vf si les caractéristiques des deux phases sont connues. Pour
comprendre l’effet de la fraction volumique sur le kt du composite, ce coefficient de couplage
a été tracé Figure 2.3 pour une céramique PZT standard et de la résine époxy. Ce couple
de matériau est le plus utilisé pour ses hautes performances. Plusieurs connectivités sont
comparées et les performances de la connectivité 1-3, pour toutes fractions volumiques
confondues, sont au-dessus. Les points remarquables sont la valeur nulle du kt pour vf = 0
car la résine n’est pas piézoélectrique et la valeur du kt pour vf = 1 n’est autre que la
valeur du kt du matériau piézoélectrique seul. Entre ces deux valeurs, le kt du composite
passe par une valeur qui est égale au k33 du matériau piézoélectrique. Si le k33 du matériau
piézoélectrique est supérieur à son propre kt alors ce point remarquable sera le maximum
pour la valeur du kt du composite.

2.2.2 Fabrication

Le mode de fabrication des composites 1-3 influence leurs propriétés finales. Pour en
comprendre les raisons, les différentes méthodes sont détaillées dans cette partie.
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2.2. COMPOSITE DE CONNECTIVITÉ 1-3

Figure 2.2 – Schéma d’un composite
piézoélectrique de connectivité 1-3.

Figure 2.3 – Coefficient de couplage kt du
composite 1-3 en fonction de la fraction

volumique vf pour du PZT/Epoxy.

La méthode « Dice and Fill » Proposée par Savakus [37], cette méthode de fabrication
est la plus largement répandue pour des raisons de facilité de mise en œuvre. Dans un
premier temps, il est nécessaire de se procurer une plaque de matériau piézoélectrique dont
la surface conditionnera la taille finale du composite 1-3. Ensuite, une scie fait des rainures
pour laisser une série de barreaux qui aura donc un agencement régulier. C’est l’étape
« Dice » traduit en français par « découper ». Une fois les plots découpés, le polymère en
phase liquide est coulé dans les rainures faites par la scie. Sa polymérisation n’a lieu qu’après
son coulage. Il s’agit de l’étape « Fill » ou « remplir » en français. Le principe général a été
expliqué ici mais il existe évidemment de nombreuses variantes [38, 39, 40, 41]. Le schéma
récapitulatif de la méthode est représenté Figure 2.4.a).

La méthode par lamination En 1985, un brevet américain propose une nouvelle mé-
thode de fabrication [18] qui s’appelle la technique par lamination et Smith insiste sur les
atouts de cette méthode [42]. Cette technique sera surtout utilisée quelques années plus
tard pour la fabrication de composites de grande surface à base de monocristaux [43, 44].
Il s’agit tout d’abord de faire un empilement en alternant une couche de polymère et une
couche de matériau piézoélectrique (étape 1 de la Figure 2.4.b)). Il s’agit finalement d’un
composite 2-2. Ceci fait, l’empilement est découpé en tranche dans le sens de sa hauteur
(étape 2) puis des couches de polymère sont intercalés (étape 3). Enfin, un re-découpage
est nécessaire (étape 4) pour obtenir le composite 1-3 (étape 5). Une variante de cette
méthode est utilisée durant ce travail de thèse pour la fabrication d’une nouvelle structure
de composite 1-3. Elle sera détaillée le moment voulu.

2.2.3 Les modes parasites

Dans le cas des composites 1-3 avec des plots de céramique régulièrement espacés, la
périodicité de la structure permet l’existence de certains modes transverses. Ils sont appelés
les modes parasites car ils détériorent les performances du composite 1-3. Ces modes ont
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2.2. COMPOSITE DE CONNECTIVITÉ 1-3

Figure 2.4 – Schéma des méthodes de fabrication des composites 1-3 par a)« Dice and
Fill » et b)« lamination ». Le polymère est en bleu et le matériau piézoélectrique en

rose [6].

aussi le qualificatif « latéral » car la périodicité de la structure qui permet leur existence
est dans le plan parallèle aux électrodes.

Figure 2.5 – Les deux premiers modes
latéraux dans un composite 1-3 (vue de

dessus).

La création des modes latéraux Ces
modes parasites se créent grâce au couplage
de deux effets qui sont :

– la réflexion due à une rupture d’impé-
dance à l’interface entre le polymère
et la céramique

– et la diffaction de Bragg qui se produit
dans un réseau périodique.

Gururaja et al. [45] ont été les premiers à
identifier les deux premiers modes latéraux
qui sont des ondes stationnaires se formant
pour l’un selon la diagonale du plot et pour
l’autre selon sa médiane (Figure 2.5). Ils
ont ensuite été étudiés théoriquement [46]
en utilisant le formalisme de Bloch-Floquet
appliqué à la propagation d’onde de Lamb
dans de telles structures et donnent de bons
résultats. Puis un modèle, basé sur l’ana-
lyse de la propagation des ondes transverses

dans un milieu périodique 2D, améliore la précision des résultats [47] pour les deux pre-
miers modes latéraux. Grâce à ces modèles analytiques, les fréquences précises des modes
latéraux peuvent être prédites. L’information qui en émane est la dépendance du mode
latéral principalement à la largeur du kerf et donc des propriétés du polymère.
En parallèle, des études utilisant le calcul par éléments finis (voir chapitre 6) ont aussi été
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2.2. COMPOSITE DE CONNECTIVITÉ 1-3

réalisées [48, 49, 50]. Ce travail complémentaire a pour but d’établir les conditions pour
lesquelles les modes latéraux détériorent les performances de composite 1-3 en rendant la
valeur du kt plus faible ou en diminuant la bande passante du composite seul dans l’eau.
Cela arrive lorsque les modes latéraux sont trop proches en fréquence du mode utile (ou
mode épaisseur). C’est ainsi que Hladky et al. [50] préconise de respecter la condition :

h

p
> 3 (2.3)

où h est la hauteur du plot et p le pas de la structure. De cette manière, les modes latéraux
sont assez éloignés (en fréquence) pour ne pas perturber le mode épaisseur. Cependant, ce
critère est donné pour une fraction volumique vf assez faible (<30%). En effet, lorsque vf
augmente, ce rapport peut être inférieur à 3. Hayward et al. [51] définissent la grandeur
Qdil qui quantifie le déplacement de la surface du composite de manière homogène (mode
piston) grâce au calcul par éléments finis. Grâce aux valeurs des noeuds du maillage, Qdil

s’exprime par :

Qdil =

∑n
i=1 diAi

dmaxAt
(2.4)

où di est le déplacement normal à la surface d’un noeud, Ai est l’aire entre quatre noeuds
voisins, n le nombre de noeuds de la surface, dmax le déplacement maximal existant entre
tous les noeuds et At l’aire totale de la surface. La valeur de Qdil retenue dans ce travail
pour considérer que la surface se déplace de façon homogène est 90%. Comme mentionné
précédemment, ce genre de critère doit tenir compte de la fraction volumique du composite
donc il est précisé que la fréquence du premier mode latéral fL1 doit également vérifier :

fL1 > 2fa pour vf > 20%

fL1 > 3fa pour vf < 20%

où fa est la fréquence d’antirésonance du composite (mode épaisseur). Les critères Qdil et
fL1 devant être respectés, ils introduisent le MPAR (Maximum Pillar Aspect Ratio) qui
n’est autre que la valeur limite de l’inverse du rapport défini en (2.3). Il est évident que
des valeurs de MPAR indépendantes des caractéristiques des matériaux et dépendantes
uniquement de la géométrie (hauteur, pas et fraction volumique) ne sont pas possibles. La
publication d’abaques pour des couples de matériaux donnant ces MPAR est donc néces-
saire commme le montre les premières études faites par Hayward et al. [51]. Pour conclure,
la définition d’un paramètre, indépendant des matériaux, qui indique la limite précise de
fonctionnement du mode épaisseur d’un composite semble difficile. Dans ce cas, la majorité
des fabricants préfère utiliser la limite du cas le plus critique : h/p > 3.
La demande, dans le domaine de l’imagerie, d’une résolution toujours plus grande néces-
site des transducteurs fonctionnant plus haut en fréquence. Pour ce faire, l’épaisseur des
composites est réduite et le MPAR (ou équivalent) ne peut plus être respecté à cause des
limites technologiques pour la fabrication par « Dice and Fill ». Ont alors démarré les re-
cherches sur de nouvelles structures de connectivité 1-3 qui diminuent l’existence des modes
latéraux.
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2.2. COMPOSITE DE CONNECTIVITÉ 1-3

La minimisation des modes latéraux La première idée porte sur la forme des plots
pour atténuer les effets néfastes des modes latéraux [49, 52, 53, 54]. L’effet des plots de
formes carrée, triangulaire ou circulaire a été quantifié par des mesures de kt du composite
ou de l’amplitude de l’impédance électrique pour les modes latéraux. L’idée de plots en
forme de pyramide a également émergé. La Figure 2.6 résume les principales formes de
plots essayées. Tous ces travaux se sont portés sur les formes des plots avec, à la clé, des

Figure 2.6 – Exemples basiques des différentes
formes de plots des composites 1-3.

fabrications de transducteurs avec
ces mêmes composites [7]. L’effet
positif de la géométrie des plots
sur l’atténuation des modes laté-
raux n’est pas fortement marqué,
excepté pour Brown et al. avec la
structure de la Figure 2.6.d) où la
bande passante n’est pas du tout
affectée à l’inverse d’un composite
équivalent avec des plots carrés.
Avec l’apparition de nouvelles mé-
thodes de fabrication [40], les scien-
tifiques commencent à travailler sur
la rupture de la périodicité du ré-
seau. Ainsi, des composites piézo-
électriques de connectivité 1-3 aléa-
toires ont vu le jour [9, 7, 8] et ces
nouvelles structures sont visibles
sur la Figure 2.7. Yang et al. comparent leur structure à des structures équivalentes pé-
riodiques sur leur bande passante et l’allure de ces BP est nettement améliorée. Cette
différence entre l’aléatoire à base de fibres et le périodique est moins visible sur la publica-
tion d’Harvey et al. Enfin, aucune comparaison avec un équivalent régulier n’est faite pour
la structure, Figure 2.7.b). Les moyens mis en oeuvre pour la fabrication de ces structures
sont coûteux. Dans cette thèse, l’idée d’une structure aléatoire sera donc combinée avec
une méthode de fabrication moins onéreuse qu’est la technique par lamination.

Figure 2.7 – Les structures piézoélectriques aléatoires de connectivité 1-3 de a) Yang et
al. [7], b) Jiang et al. [8] et c) Harvey et al. [9].
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2.3. CÉRAMIQUES TEXTURÉES

2.3 Céramiques texturées

L’objectif de ce paragraphe est de décrire brièvement ce qu’est une céramique textu-
rée. Elle est un agencement de deux matériaux qui sont pour l’un, sous forme cristalline
et pour l’autre, sous forme polycristalline. Ces deux formes de matériau peuvent avoir la
même composition. L’atout essentiel de ce type de matériau est l’obtention de caractéris-
tiques piézoélectriques aussi bonnes que les monocristaux qui sont, comme expliqué dans
la partie 1.1.1, la référence en terme de performance. En 1998, Tani [55] montre que si les
grains de monocristal sont orientés dans la céramique, les propriétés piézoélectriques sont
augmentées.
Le principe de fabrication d’une céramique texturée est l’introduction de germes de mo-
nocristal de petite taille (« templates » en anglais) dans une poudre de céramique ou plus
communément appelée « matrice ». Pour ce faire, la méthode de fabrication essentiellement
utilisée pour les céramiques texturées est la TGG (Templated Grain Growth). Son schéma
de principe est représenté sur la Figure 2.8. Les germes possèdent une forte anisotropie de
forme dans une direction donnée, ce qui permet leur orientation durant le coulage de la
bande de céramique. Durant le frittage, ces germes vont croître grâce à la présence de
la matrice environnante. Pour estimer l’orientation globale des germes dans la direction
privilégiée, le taux de texturation s’évalue par le facteur de Lotgering [56] et donne un
pourcentage de l’orientation des plans cristallographiques de la céramique par rapport à
une céramique non-orientée.
L’avantage de ce type de céramique est de pouvoir fabriquer un matériau piézoélectrique
avec de grandes surfaces tout en tendant vers des propriétés des phases monocristallines.

Figure 2.8 – Schéma de principe de la fabrication d’une céramique texturée par TGG.
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Chapitre 3

Transducteurs ultrasonores à base de
matériaux piézoélectriques sans plomb

Ce chapitre a pour but de recenser les performances des matériaux piézoélectriques
sans plomb déjà publiées dans la littérature. Il n’a pas pour objectif de le faire de façon
exhaustive mais, en ne relevant que les matériaux qui ont ensuite été utilisés et intégrés dans
la fabrication de transducteurs ultrasonores. Il sera donc composé de 2 parties principales.
La première décrit les performances des matériaux piézoélectriques obtenus sous différentes
formes puis la seconde donne les caractéristiques des transducteurs intégrant ces matériaux.

3.1 Matériaux sans plomb

Plusieurs articles de revue sur ces matériaux piézoélectriques ont déjà été publiés [57,
58, 59, 60]. Ils listent toutes les compositions explorées avec la délivrance de plusieurs
caractéristiques. Comme précisé précédemment, nous nous attacherons ici à ne retenir
que les matériaux utilisés pour la fabrication de transducteurs. La description faite ci-
dessous des performances de ces matériaux s’est effectuée en les regroupant par type : les
céramiques, les monocristaux, les piezocomposites 1-3 et les céramiques texturées.

3.1.1 Céramiques

Pour les céramiques piézoélectriques sans plomb, il existe aujourd’hui deux princi-
pales familles qui sont le BaTiO3 (BT), découvert en 1950 [61, 62] et le KNbO3 (KN),
en 1951 [63]. Il s’agit de structures pérovskites. L’intérêt porté à ces matériaux a forte-
ment augmenté à partir des années 2000 et aujourd’hui, les matériaux (céramiques ou
monocristaux) qui délivrent de bonnes propriétés piézoélectriques sont fabriqués à partir
de compositions chimiques assez complexes (ternaire, dopants, etc.). La Table 3.1 résume
les propriétés mécaniques, diélectriques et piézoélectriques de matériaux déjà publiés par
la communauté scientifique internationale. De plus, les caractéristiques d’un PZT standard
(Ferroperm Pz27 [2]) ont été ajoutées afin de servir de référence. En 2004, Saito et al. [82]
montrent que la combinaison du KNbO3 et NaNbO3 avec le LiTaO3 (LT) et le LiSbO3
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Table 3.1 – Caractéristiques piézoélectriques des matériaux sans plomb utilisés dans la fabrication de transducteurs ultrasonores.
(d33 : constante piézoélectrique, ǫS ouT

33r : constante diélectrique à déformation (S) ou contrainte (T) constante, kt (resp. kp et k33) :
coefficient de couplage électromécanique du mode épaisseur (resp. du mode radial et du mode barreau), tan δ : pertes diélectriques

mesurées à une fréquence (précisée dans le tableau))

N◦ Matériau d33(pC/N) kt kp k33 ǫS ou T
33r tan δ

C0 Pz27 [2] (PZT) 425 0.47 0.59 0.70 914 (ǫS33r) 0.017 (1kHz)
Céramiques

C1 BZT-50BCT [64] 597 0.41 - - 2817 (ǫS33r) 0.02 (1kHz)
C2 BNKLT-88 [65] 84 0.45 0.18 0.47 353 (ǫS33r) 0.017 (1kHz)
C3 BNKLT [66] 163 0.52 0.33 - 785 (ǫT33r) 0.022 (1kHz)
C4 BSZT [67] 300 0.45 - - 1346 (ǫS33r) 0.025 (5MHz)
C5 BNT [68] - - - - 1018 (ǫT33r) 0.058 (1kHz)

C6 KNLN-NS [10] 305 0.51 0.51 - 1502 (ǫT33r) 0.023 (-)
C7 KNN-LSO [69] - - - - 766 (ǫS33r) 0.07 (1kHz)
C8 KNN-CN [70] 93 0.45 0.40 0.57 432 (-) -
C9 KNN-SO [71] 166 0.47 0.49 - 586 (-) 0.017 (-)
C10 KNN-LT [72] 245 0.42 - - 890 (ǫS33r) 0.045 (-)
C11 KNN-LT-LS [73] 300 0.45 0.44 0.60 1590 (ǫT33r) 0.017 (1kHz)
C12 KNN-LT-LS [74] 210 0.37 0.35 0.49 1173 (ǫT33r) 0.026 (1kHz)
C13 KNN-LT-LS [75] 175 0.39 0.25 - 506 (ǫS33r) 0.023 (1kHz)
C14 KNN/BNT [76] - - - - 848 (ǫT33r) 0.029 (1kHz)

Monocristaux

C15 KNbO3 [77] 62 0.67 - 0.78 139 (ǫT33r) 0.2 (1kHz)
C16 NBT-BT [78] 210 0.52 - - 80 (ǫS33r) -
C17 ZnO [79] 26 0.28 - - - -
C18 LiNbO3 [80] 35 0.49 - - 39 (ǫS33r) -

Polymères

C19 P(VDF-TrFe) [81] - 0.3 - - 5(-) -
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(LS) est prometteuse pour l’obtention de hautes caractéristiques piézoélectriques. Depuis,
les céramiques à base de (K0.5Na0.5)NbO3 (KNN) sont devenues un axe de recherche
très important. Plus tardivement (en 1998), les matériaux (Na0.5Bi0.5)TiO3 (NBT) [83] et
(K0.5Bi0.5)TiO3 (KBT) [84] suscitent à nouveau l’attention des chercheurs au vu de leurs
possibilités alors qu’ils étaient déjà connus depuis 1961 [62].
Pour les compositions à base de BT, les propriétés du BZT-50BCT (n◦C1 du Table 3.1)
sont vraiment très prometteuses, spécialement la valeur de son coefficient piézoélectrique
d33 qui est supérieure à celle du Pz27. Ce nouveau matériau a été découvert en 2009 par
Liu et al. [85]. Ils prévoient des d33 entre 1500 et 2000 pC/N pour la forme monocristalline
de cette composition. Sa haute valeur de constante diélectrique est aussi un avantage pour
son intégration dans des transducteurs dont les éléments sont de faibles tailles. En général,
les kt des céramiques BT sont supérieurs à 40% voire 50% pour le cas particulier d’un
BNKLT (n◦C3).
La variation des valeurs des kt pour les céramiques à base de KN est plus large mais reste,
en moyenne, supérieure à 40%. Les valeurs de k33 des compositions n◦C8 et C11 sont
remarquables car elles atteignent 60%. Comme pour les céramiques BT, les constantes
diélectriques couvrent une large gamme de valeurs allant de 400 à 1500. La Figure 3.1.a)
est une photographie de la microstructure de la céramique n◦C6 (Table 3.1) possédant un
coefficient de couplage en mode épaisseur supérieur à 50%. Nous pouvons noter que les
compositions n◦C2 et C3 (Table 3.1) sont similaires (BNKLT) et possèdent des propriétés
très proches, en particulier si la composition dénommée BNKLT-76 [65] (non mentionnée
dans le Table 3.1) est prise (d33=174pC/N, kt=0.522 et kp=0.367). Ces résultats montrent
une reproductibilité des propriétés pour des céramiques fabriquées par des laboratoires
différents. Enfin, pour trois des compositions de céramiques mentionnées dans la Table 3.1
(n◦C11, C12 et C13), les auteurs montrent l’influence importante sur les propriétés piézo-
électriques des variations minimes de compositions pour le KNN-LT-LS.

Figure 3.1 – Photographies des structures de a)KNLN-NS [10] et de b)ZnO [11] sur un
substrat d’aluminum et une couche supérieure de parylène (sur la face supérieure).

3.1.2 Monocristaux et polymères

Parmi les monocristaux (Table 3.1), le ZnO et LiNbO3 sont utilisés depuis longtemps
comme le prouve certains travaux datant de 1966 [86, 87]. Le ZnO, malgré un kt assez
faible, est un matériau très bien adapté pour la fabrication de films épais comme le montre
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la photo Figure 3.1.b) dont l’épaisseur est de 18µm. Le LiNbO3 a, pour sa part, un coef-
ficient de couplage comparable aux céramiques sans plomb (49%). Il est d’ailleurs encore
très utilisé pour la conception des transducteurs haute fréquence. Se positionnant comme
de nouvelles alternatives à ces deux monocristaux, le KNbO3 et le NBT-BT présentent un
meilleur kt avec notamment celui du KNbO3 qui est largement supérieur à ceux des ma-
tériaux à base de plomb. À l’inverse des céramiques, les constantes diélectriques sont très
faibles, ce qui peut être critique pour certaines applications de transduction haute-fréquence
(HF). Enfin, les polymères PVDF [88] et copolymères P(VDF-TrFe) sont des matériaux
piézoélectriques toujours utilisés pour la fabrication de transducteur haute-fréquence. En
effet, malgré des valeurs de kt et ǫr faibles, ils sont disponibles en fines feuilles (de quelques
microns à quelques dizaines de microns), malléables pour la fabrication de transducteurs
focalisés et ils possèdent une faible impédance acoustique. Ces caractéristiques sont égale-
ment mentionnées dans la Table 3.1.
Le monocristal KNbO3, par sa haute valeur de kt, sera le matériau sans plomb principale-
ment étudié dans ce manuscrit. La recherche bibliographique correspondante est détaillée
dans la partie 5 qui lui est dédiée. Les valeurs de kt qu’il peut fournir dépassent celles des
monocristaux à base de plomb [89].

3.1.3 Composites piézoélectriques de connectivité 1-3 et céramiques tex-
turées

Figure 3.2 – Photo d’un composite 1-3 de
fibres de céramique BNBT-6/epoxy [12].

Plusieurs compositions de la Table 3.1
ont été utilisées pour la fabrication de com-
posites 1-3 (Table 3.2). Comme souvent, les
kt sont augmentés par rapport aux céra-
miques seules avec des valeurs supérieures
à 70%. À l’inverse, la constante diélec-
trique diminue logiquement mais en gar-
dant tout de même des valeurs assez éle-
vées. Les fractions volumiques du matériau
piézoélectrique dans le composite sont ici
assez variables (entre 25% et 52%). Notons
également que le composite n◦C20 (contrai-
rement aux 2 autres mentionnés dans la
Table 3.2) n’a pas été fabriqué par « Dice
and Fill » [37] mais en alignant des fibres
piézoélectriques de façon aléatoire dans une
matrice polymère (voir la photographie de
la Figure 3.2). Enfin, n’oublions pas les cé-
ramiques texturées qui sont les moins nom-
breuses dans cette liste de matériaux sans plomb mais qui peuvent également délivrer de
très bonnes propriétés piézoélectriques comme la n◦C23 le montre.
Pour conclure cette présentation des principaux matériaux piézoélectriques sans plomb,
ils présentent des performances équivalentes à la céramique PZT standard mais il n’existe
pas un matériau unique qui puisse servir un grand nombre d’applications contrairement
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Table 3.2 – Caractéristiques piézoélectriques de composites 1-3 et céramiques texturées
déjà utilisés dans la fabrication de transducteurs ultrasonores.

(Qm : facteur de qualité mécanique, vf : Fraction volumique, LF : Facteur de Lotgering)

N◦ Matériau d33 (pC/N) kt kp ǫS ou T
33r Qm

Composites 1-3 vf

C20 BNBT-6 [12] 72 0.71 - 588(-) - 0.3
C21 NKLNT [91] 140 0.655 - 302 (ǫT33r) 18 0.25
C22 NBT-BT [92] 360 0.73 - 600 (ǫT33r) - 0.52

Céramique texturée LF
C23 BNKLT [93] 300 0.56 0.39 - - 0.6

au PZT. Les matériaux sans plomb vont exacerber quelques très bonnes propriétés mais
pour une application donnée. Par exemple, la céramique C1 sera choisie si un fort d33 et
ǫr sont souhaités alors que le monocristal C15 sera utile pour son excellent kt et k33. Pour
nos applications en imagerie médicale, ce sont justement ces deux dernières propriétés les
plus importantes. En retenant donc le KNbO3, sous sa forme monocristalline, qui possède
jusqu’à présent les plus hauts kt et k33 des matériaux sans plomb (mesurés par Kari et
al. [77] et prévus par d’autres études [17, 16, 90]), il serait alors judicieux de fabriquer un
composite 1-3 avec ce matériau pour obtenir des propriétés piézoélectriques optimales.

3.2 Transducteurs mono- et multi-éléments

Toutes les propriétés des transducteurs réalisés avec les matériaux énumérés dans les
Tables 3.1 et 3.2 sont données dans la Table 3.3 (les numéros correspondant des compo-
sitions sont rappelés). La liste est triée par ordre croissant des fréquences centrales des
transducteurs.

3.2.1 Mono-éléments

Céramiques Bien que couvrant une large gamme de fréquence, la majorité des trans-
ducteurs mono-éléments réalisés avec les céramiques sont haute fréquence (HF), au-delà de
20MHz. Suivant le backing choisi, les bandes passantes (BP) varient énormément mais cer-
taines sont élevées comme les n◦T10 et T11 qui ont également chacun une lame adaptatrice.
Le transducteur T8, avec 2 lames adaptatrices, a aussi de très bonnes performances HF avec
une BP de 70% et des pertes d’insertion de 14%. Aujourd’hui, très peu de transducteurs
sont focalisés pour l’utilisation en imagerie médicale. Dans les informations fournies par les
équipes de recherche, les valeurs de pertes d’insertion doivent être prises avec précaution
car selon la méthode de mesure utilisée, leurs valeurs peuvent fortement varier.

Monocristaux Cannata, Snook et al. ont réussi à mettre au point une méthode de
fabrication pour obtenir des transducteurs HF performants. Les transducteurs n◦T17 et
T20, à base de LiNbO3 en sont des exemples. Ils sont focalisés avec 2 lames adaptatrices
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Table 3.3 – Caractéristiques acoustiques des transducteurs ultrasonores à base de
matériau sans plomb classés par fréquence centrale.

(fc : fréquence centrale, PI : Perte d’Insertion, LA : le nombre de Lames Adaptatrices)

N◦ Matériau fc(MHz) BP-6dB(%) PI(%) LA focalisé
Mono-éléments

Céramiques

T1 C3 - BNKLT [66] 1.84 63.6 23.3 1 non
T2 C6 - KNLN-NS [10] 3.2 55 25 1 non
T3 C12 - KNN-LT-LS [74] 5.51 50.4 - 1 non
T4 C11 - KNN-LT-LS [73] 5.83 59 - 1 non
T5 C2 - BNKLT [65] 22.29 61.36 28.6 1 non
T6 C13 - KNN-LT-LS [75] 26.3 71.8 21 1 non
T7 C1 - BZT-50BCT [64] 30 53 18.7 2 non
T8 C9 - KNN-SO [71] 40 70 14 2 non
T9 C10 - KNN-LT [72] 40 45 18 2 non
T10 C4 - BSZT [67] 42.2 76.4 26 1 non
T11 C5 - BNT [68] 98 86 62 1 non
T12 C14 - KNN/BNT [94] 171 47 50 1 non
T13 C14 - KNN/BNT [76] 193 34 - 1 non
T14 C7 - KNN-LSO [69] 197 50 - 1 non
T15 C14 - KNN/BNT [94] 324 35 60 1 non
Monocristaux

T16 C15 - KNbO3 [77] 9.1 69 15 2 non
T17 C18 - LiNbO3 [95] 22 72 19.5 2 oui
T18 C16 - NBT-BT [78] 25.39 46.16 31.89 1 non
T19 C18 - LiNbO3 [96] 60 80 25 2 non
T20 C18 - LiNbO3 [13] 78 73 13.5 2 oui
T21 C17 - ZnO [11] 105 51 47 1 oui
T22 C17 - ZnO [97] 200 28 29 1 oui
T23 C17 - ZnO [79] 750 - - - non
Céramiques texturées

T24 C23 - BNKLT [98] 3.41 33 37 1 non
Polymères

T25 C19 - P(VDF-TrFe) [81] 23 102 - 0 oui
T26 C19 - P(VDF-TrFe) [14] 31 113 44 0 oui
Composite 1-3

T27 C22 - NBT-BT [92] 4.2 102 21 1 non
T28 C20 - BNBT-6 [12] 14.3 80 34.8 0 oui
T29 C21 - NKNLT [91] 29 90 - 1 non

Multi-éléments

T30 C22 - NBT-BT [92] 3.2 104 30 1 non
T31 C18 - LiNbO3 [15] 30 50 - 2 oui
T32 C19 - P(VDF-TrFe) [99] 35 36 - 0 oui
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Figure 3.3 – Images échographiques haute-fréquence a) d’un oeil [13] et b) d’un
embryon de souris [14] obtenues avec des transducteurs ultrasonores sans plomb.

pour des applications d’imagerie comme le montre l’image d’un oeil sur la Figure 3.3.a). De
même, ils ont aussi obtenu des images de l’oeil avec les transducteurs T21 et T22 (ZnO).

Céramiques texturées et polymères Jusqu’à présent, la seule céramique texturée
intégrée dans un transducteur ultrasonore a été fabriquée à l’université polytechnique de
Hong Kong lors d’un travail de thèse [98]. Les propriétés piézoélectriques sont améliorées
par rapport à la céramique équivalente simple BNKLT. C’est cette augmentation de ces
propriétés qui est d’ailleurs mise en avant dans cette même thèse. Les copolymères P(VDF-
TrFe), avec le transducteur T26 par exemple, produisent également de belles images comme
le montre celle d’un embryon de souris (Figure 3.3.b)) faite par Ketterling et al. [14].

3.2.2 Multi-éléments

Le nombre de transducteurs multi-éléments recensés est très inférieur à celui des mono-
éléments. Le transducteur T30 est un prototype de barrette linéaire de 8 éléments avec le
composite 1-3 n◦C22. Aucune information supplémentaire à celle du tableau n’est donnée.
La caractérisation de cette barrette linéaire haute-fréquence a été faite élément par élément
en utilisant la traditionnelle méthode de pulse-echo dans l’eau. Un transducteur annulaire à
2 éléments a également été fabriqué (n◦T31) pour l’imagerie harmonique. L’élément central
est utilisé comme émetteur avec une fréquence centrale de 20MHz. L’anneau (élément
externe) est le récepteur avec une fréquence centrale de 40MHz. L’image 3.4 montre un
grain de beauté sur une des parois du globe oculaire, la choroïde, faite avec ce transducteur
bi-fréquence. Un réseau annulaire de 8 anneaux (n◦T32), à base de copolymère, fait par
Ketterling et al. a aussi donné de très bons résultats pour l’imagerie haute-fréquence.

Conclusion À ce jour, le nombre de transducteurs mono-élements réalisés avec des ma-
tériaux piézoélectriques sans plomb est clairement plus grand que celui de multi-élements.
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Figure 3.4 – Image d’un grain de beauté sur la choroïde d’un oeil humain [15].

Ceci s’explique simplement par le fait que beaucoup de transducteurs ont été réalisés dans
un objectif d’étude de faisabilité et une conception technologiquement complexe (comme
pour les multi-éléments) n’est pas encore nécessaire.
Pour conclure ce chapitre sur l’état de l’art des transducteurs ultrasonores à base de maté-
riaux sans plomb, il est clair que ces matériaux sans plomb ont déjà de bonnes performances
mais leur intégration dans des transducteurs complexes n’est pas encore réalisée. Pour ce
travail de thèse, un des objectifs sera de sélectionner un matériau piézoélectrique sans
plomb suffisamment performant (à caractériser au préalable) pour la fabrication d’un dé-
monstrateur permettant d’être intégrer dans un système échographique pour aller jusqu’à
l’application (imagerie médicale).
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Deuxième partie

Caractérisation fonctionnelle des
matériaux piézoélectriques pour la

transduction ultrasonore
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Chapitre 4

Outil de caractérisation d’échantillons
de formes complexes

Contexte Comme il sera fait dans le chapitre suivant, pour suivre le protocole stan-
dard de caractérisation piézoélectrique, il est nécessaire de préparer un nombre important
d’échantillons du matériau. Les constantes du matériau ainsi obtenues et ses caractéris-
tiques in situ, c’est-à-dire en condition réelle de fonctionnement, peuvent être très diffé-
rentes. En effet, l’usinage d’une céramique ou d’un monocristal peut détériorer significative-
ment son efficacité. Pour éviter ce décalage, nous proposons une méthode de caractérisation
multimodale et multiphasique sur des échantillons déjà usinés. Il sera alors possible d’uti-
liser plusieurs modes de vibration à la fois pour la caractérisation du matériau comme le
cas d’un anneau piézoélectrique qui a des modes légèrement couplés. Si elle est appliquée à
un matériau composite, cette méthode peut également donner les caractéristiques des dif-
férentes phases (piézoélectrique et inerte) le composant dans son mode de fonctionnement.
Afin de rendre cet outil performant, un algorithme d’optimisation (algorithme
génétique [100]) et une méthode de résolution numérique (méthode par éléments finis)
seront couplés. Le calcul par éléments finis, fait par le logiciel ATILA [101], nous permet-
tra d’obtenir le résultat pour une structure complexe à trois dimensions et ainsi pouvoir
travailler sur des modes couplés. L’algorithme génétique (Genetic Algorithm, GA), lui,
proposera judicieusement des caractéristiques de matériaux à évaluer pour converger vers
la solution. Le choix du GA pour l’algorithme d’optimisation permet l’utilisation d’un
grand nombre de paramètres à déterminer au détriment d’un temps de calcul rapide et
d’avoir une indépendance totale à une situation initiale qui est normalement indispensable
à des méthodes de recherche par gradient.
Les quelques cas d’applications développés par la suite sont le cas d’un anneau (mode
épaisseur couplé avec ses deux modes radiaux) qui sera intégré dans un transducteur et
le cas d’un composite 1-3 standard (mode épaisseur et le mode latéral) qui nous permet
la détermination de nouvelles constantes, complétant celles obtenues par le modèle KLM
(pour le mode épaisseur).

Problème Avant toute chose, une étude de la structure à caractériser s’impose pour
analyser les modes qui s’y propagent et ainsi, sélectionner les constantes du matériau
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principalement mises en jeu. Par exemple, pour le mode épaisseur, seules les constantes
CD
33, e33 et ǫS33 auront une influence prépondérante. Si des modes se couplent à ce dernier,

il faudra alors ajouter les nouvelles constantes qui les caractérisent. Pour résumer, cette
analyse de structure nous donnera le nombre d’éléments contenus dans notre variable x qui
est notre jeu de paramètres à déterminer comme, par exemple :

x = {cE11, c
E
12, c

E
13, ..., c

E
33, e31, e32, ..., ǫ

S
33}.

L’observable utilisée ici pour identifier les paramètres fonctionnels est l’impédance élec-
trique complexe expérimentale en fonction de la fréquence du matériau à caractériser.
Dans ce chapitre, nous décrivons les choix généraux faits pour résoudre ce problème d’op-
timisation qui se décompose en deux grandes parties :

– L’algorithme d’optimisation qui choisit un nouveau jeu de paramètres x en tenant
compte du résultat des solutions proposées auparavant pour tendre vers la solution.

– La fonction objectif (FO) qui quantifie la ressemblance, en attribuant un score,
entre la courbe d’impédance électrique mesurée et la courbe d’impédance électrique
simulée à l’aide d’une solution x. On la notera fobj. Dans notre cas, plus les impé-
dances électriques se ressemblent, plus le score attribué à la solution sera petit avec
un objectif idéal de valeur à zéro.

Enfin, ce nouvel outil de caractérisation sera validé en utilisant un échantillon test créé par
simulation numérique dont tous les paramètres et propriétés sont donc initialement connus.

4.1 Algorithmes d’optimisation

Il existe de nombreuses catégories d’algorithmes d’optimisation qui dépendent de la
complexité du problème. En effet, les techniques utilisées pour résoudre un problème dont
la solution analytique est connue ne sont pas les mêmes que pour la résolution de pro-
blèmes sans expression explicite. Le but étant de trouver le minimum global de la FO, il
est alors plus difficile de déterminer la combinaison exacte des paramètres qui donnera une
valeur faible pour un problème sans solution analytique. La difficulté s’accroît si une faible
variation sur la combinaison exacte engendre une très grande variation sur la valeur de la
FO. Ce sont dans ces deux dernières propositions que s’insère notre problème.
Les algorithmes d’optimisation permettant un tel type de résolution sont les métaheuris-
tiques. Nous nous intéresserons plus particulièrement à l’algorithme génétique qui appar-
tient à la famille des algorithmes évolutionnistes et qui est connu pour son adaptation à
un grand nombre de problèmes [102]. Pour confirmer sa nécessité, il sera comparé à l’algo-
rithme codé dans Matlab [103, 104] basée sur la méthode de Nelder-Mead [105] qui s’appuie
sur le concept du simplexe, très largement utilisé pour l’obtention rapide d’une solution.

4.1.1 Méthode de Nelder-Mead

Simplexe Le simplexe est la forme géométrique convexe la plus simple dans un espace
à n dimensions comprenant n+ 1 sommets. Pour une dimension, la forme convexe la plus
simple est le segment (2 sommets). A 2 dimensions, il s’agira du triangle et un tétraèdre
pour un espace à 3 dimensions. Ces 3 exemples sont illustrés sur la Figure 4.1.
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Figure 4.1 – Illustration des simplexes pour une, deux et trois dimensions avec le nom
des sommets correspondants.

Algorithme L’espace de recherche de la solution possède n dimensions qui est aussi le
nombre de paramètres contenus dans la variable x. A l’initialisation, un simplexe est créé
où le premier sommet est la condition initiale x0. Ses composantes (ou coordonnées) sont
notées x0,1, x0,2, ..., x0,n et les autres sommets sont créés en changeant successivement un
paramètre de x0. Ainsi, l’ensemble des sommets sera défini par :























x0 = {x0,1, x0,2, ..., x0,n}
x1 = {x0,1 ± 0.05× x0,1, x0,2, ..., x0,n}
x2 = {x0,1, x0,2 ± 0.05 × x0,2, ..., x0,n}
...
xn = {x0,1, x0,2, ..., x0,n ± 0.05× x0,n}

où le facteur 0.05 a été choisi lors d’une étude de convergence [103]. Il peut y avoir différentes
méthodes pour créer le premier simplexe. Tout ce qui est décrit ici est l’algorithme déjà
implémenté dans Matlab [104] sous le nom de la fonction fminsearch et les choix faits pour
cette programmation ne seront pas discuté ici. L’algorithme suit les étapes suivantes :

1. Chaque sommet du simplexe est classé selon son score donné par la FO, comme par
exemple :

fobj(x2) < fobj(xn) < ... < fobj(xn−5).

2. Le sommet qui a le plus grand score, ici fobj(xn−5) et qui sera renommé xmax, est
remplacé par un nouveau sommet xnew qui est la réflexion de xmax par rapport au
centre de gravité de tous les autres n sommets, noté xG :

xnew = xG + (xG − xmax)

3. Le score de ce nouveau sommet xnew est calculé. Si fobj(xnew) < fobj(xmax), le sim-
plexe s’étire en calculant un sommet xetir qui se trouve deux fois plus loin :

xetir = xG + 2× (xG − xmax).

Dans ce cas, le simplexe se trouve dans une partie de l’espace où fobj varie peu.
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Il peut donc s’étirer loin en une seule fois sans prendre de risque de manquer une
variation locale et importante de la valeur de fobj.
A l’inverse, lorsque fobj(xnew) > fobj(xmax), le simplexe se contracte en calculant le
sommet xcont :

xcont = xmax + 1/2× (xG − xmax).

En itérant cette opération, la convergence vers une solution se dessine.

A la solution finale, tous les sommets du simplexe sont confondus au regard de la tolérance
choisie. Le désavantage de cette méthode est la forte dépendance à la situation initiale don-
née, sans oublier la baisse de ses performances lorsque le nombre de dimensions augmente.
Cette méthode peut être combinée à un autre algorithme d’optimisation (par exemple le
recuit simulé [106]). Cela lui permet d’avoir une probabilité plus faible de rester dans un
minimum local.
Dans le cas de la dégradation des propriétés des matériaux piézoélectriques, nous ne pou-
vons pas nous permettre d’être fortement dépendants d’une situation initiale. En effet, les
propriétés du matériau peuvent être similaires à celles données par les bases de données
des fabricants pour les mêmes compositions mais avec quelques variations tout de même
importantes. De plus, la préparation d’échantillons avec des formes et tailles imposées pour
l’excitation de modes recherchés se fait souvent par usinage. Or, l’usinage participe aussi
au changement (souvent dans le sens de la dégradation) de certaines propriétés piézoélec-
triques qui sont directement liées aux valeurs des paramètres du matériau. Ces paramètres,
par cette opération, s’éloignent encore plus des valeurs initiales proposées par le fournis-
seur. En prenant les données constructeur, le risque de donner une situation initiale trop
éloignée de la solution finale existe, entrainant la méthode de Nelder-Mead dans un mini-
mum local. Le choix de l’algorithme génétique qui est indépendant de la situation initiale,
nous parait donc plus approprié.

4.1.2 Algorithme génétique (GA)

Dans une première partie, le vocabulaire lié à ce type d’algorithme est défini ainsi
que son fonctionnement général. Ensuite seulement, le détail des choix des paramètres
conditionnant l’algorithme dans notre cas est donné.

4.1.2.1 Vocabulaire et fonctionnement

Vocabulaire Le vocabulaire des algorithmes génétiques est celui du domaine qui l’ins-
pire : la biologie. Notre jeu de paramètres x est appelé individu. Dans la littérature, le
terme « chromosome » apparait mais chaque individu ne comportant qu’un chromosome,
l’équivalence est évidente. Chaque paramètre est un gène de l’individu (il y en a n). Une
génération est un ensemble de p individus.

Principe L’idée de ce type d’algorithme est de faire évoluer une population (souvent
tirée aléatoirement au départ) à p constant sur g générations en appliquant différents
opérateurs (croisement, mutation, etc.) tendant à l’améliorer. Plus g est grand, plus les
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individus finaux seront performants.
Le grand intérêt de cette méthode est l’exploration vaste de l’espace des solutions. La
probabilité est donc plus forte de trouver l’optimum globale de la FO. Toutefois, il faut
noter que ce type de méthode n’est pas extrêmement précis sur la solution finale. La solution
obtenue peut-être affinée par une méthode de gradient, comme celle de Nelder-Mead décrite
précédemment, qui examine un voisinage plus proche.
Des contraintes sur les valeurs que peuvent prendre chaque gène sont imposées. Elles seront
comprises entre deux bornes, minimale et maximale, qui restent cependant assez larges pour
ne pas brider l’algorithme.

La population initiale Le point de départ (1ère génération) est un nombre fini d’indi-
vidus p fixé par l’utilisateur. Le nombre d’individus conditionne le déroulement de l’algo-
rithme : plus p est grand, moins de générations sont nécessaires pour converger vers une
solution. Pour la création aléatoire de notre première génération, toute loi de distribution
entre les bornes de chaque gène peut être utilisée.

Figure 4.2 – Les opérateurs de sélection a) roulette biaisée et b) tirage stochastique.

L’opérateur de sélection Cet opérateur sera chargé de sélectionner les p/2 individus
qui resteront dans la prochaine génération et serviront de parents. Il existe essentiellement
trois méthodes [107] :

– La roulette biaisée permet de donner à tous les individus une chance d’être sélection-
nés mais, qui est proportionnelle à leur score. Il faut imaginer un diagramme circu-
laire (communément appelé « camembert ») où chaque aire représente un individu.
Cette aire est d’autant plus grande que l’individu est performant. La Figure 4.2.a)
l’illustre. Elle tourne puis le pointeur choisit l’individu sélectionné. Cette méthode
présente l’inconvénient de laisser une chance aux plus mauvais individus et donc la
possibilité, même si elle est réduite, de sélectionner uniquement des mauvais. Au
contraire, si un individu est très performant, c’est à dire avec un score nettement
supérieur à tous les autres, il sera sélectionné quasiment à chaque fois. La chute de
diversité dans la population provoquera une convergence prématurée. Pour palier à
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ce type de problème, une étape de remise à l’échelle est souvent utilisée. Il s’agit de
redonner une nouvelle valeur aux scores bruts de la FO en suivant une loi « de tout
ou rien », logarithmique ou autres.

– La sélection universelle stochastique a les mêmes défauts que la précédente car le
déroulement est quasi similaire mais au lieu d’avoir une roue qui tourne, le choix
se fera par la fusion d’une ligne de points régulièrement espacés avec un segment
dont les parties dépendent du score de chacun. Cela peut être aussi vu comme de
l’échantillonnage. Elle est très peu utilisée car elle n’introduit que peu de diversité.
Elle est également illustrée Figure 4.2.b).

– La sélection par tournoi est la plus simple à mettre en œuvre et aussi celle qui donne
souvent les résultats les plus satisfaisants. Il s’agit simplement de tirer 2 individus
(ou parfois plus) et de les comparer. Celui qui a le meilleur score gagne.

L’opérateur de croisement Une fois la sélection faite, la population ne contient que p/2
individus. Il faut donc en recréer p/2 pour rester à p constant. L’opérateur de croisement va
tirer p/4 couples en utilisant un opérateur de sélection choisi et les faire « reproduire » entre
eux. Deux enfants seront produits pour chaque couple, dont les gènes sont une combinaison
de ceux des parents. Seulement deux méthodes, les plus communes, sont retenues ici et
illustrées sur la Figure 4.3 pour 10 gènes :

– Un ou plusieurs points de croisement sont tirés aléatoirement. Les parties entières
de gènes parentaux comprises entre ces points de croisement sont « recollées » entre
elles pour former l’enfant. C’est l’opérateur « points de croisement » (Figure 4.3.a)).

– Un vecteur aléatoire binaire de même dimension que les parents est créé. Les valeurs
1 seront les gènes venant d’un parent et les valeurs 0 viendront de l’autre parent
(Figure 4.3.b)).

L’opérateur de mutation Après la re-formation d’une génération complète de p indivi-
dus, l’opération la plus importante de l’algorithme génétique s’applique : la mutation. Pour
chaque individu de la population, chacun de ses gènes a une probabilité souvent faible de
muter et de prendre une valeur aléatoire dans tout l’espace des solutions. Cette opération
introduit de la diversité et elle évite donc une convergence prématurée. Elle nous garantit
aussi d’atteindre potentiellement tous les points de l’espace.

Figure 4.3 – Les opérateurs de croisement a) « points de croisement » et b) « vecteur
aléatoire ». La lettre xi est le nom du gène i du parent x. La lettre y représente un enfant.
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4.1.2.2 Paramétrisation spécifique à notre analyse

Pour chaque étape décrite précédemment, le choix de la méthode utilisée et des valeurs
des paramètres associés (points de croisement, taux de mutation, etc.) se fait empirique-
ment. Dans l’implémentation de l’algorithme sous Matlab [104], un grand nombre de choix
est possible et plusieurs essais, pour observer la convergence et la diversité introduite, sont
nécessaires. Plus la population de départ est grande, plus l’espace des solutions doit être
exploré. Il est d’ailleurs fortement recommandé d’augmenter le nombre d’individus lorsque
le nombre de gènes dans un chromosome augmente (espace plus vaste). De plus, il est ma-
thématiquement démontré que pour un nombre de générations infini, l’algorithme converge
vers l’optimum global de la fonction.

Les gènes Pour chaque gène, deux valeurs maximale xu et minimale xl en valeur absolue
sont fixées. Leurs valeurs se calculeront par rapport à un gène du jeu de données initial qui
sera multiplié par liminf pour déterminer xl et par limsup pour xu. Ces valeurs sont le choix
de l’utilisateur mais pour le cas d’un algorithme génétique, il est préférable qu’elles soient
grandes pour ne pas contraindre l’algorithme de recherche. Une étape de normalisation est
nécessaire car les différences d’ordre de grandeur des gènes peuvent atteindre 1024, ce qui
peut donner plus de poids à certains. De plus, la précision sur chaque paramètre en faisant
travailler l’algorithme sur des valeurs entières pourra être maitrisée.

Problème d’entiers S’agissant d’un algorithme d’optimisation, un pas important doit
être franchi entre les théoriciens du GA et les personnes qui codent par le langage informa-
tique cette théorie. Cette dernière a été expliquée dans la première partie mais, en fonction
de ce qui est attendu, certains opérateurs peuvent être modifiés. Par exemple, pour notre
cas, la recherche se fera avec des nombres entiers pour maitriser précisément les change-
ments sur nos paramètres et réduire les possibilités dans l’espace de recherche fixé. Afin
de mieux comprendre ces propositions, le paramètre élastique cE11 est choisi et s’exprime
en 109Pa. En le normalisant par 107 et en travaillant avec des entiers, le plus petit chan-
gement qui pourra être fait sur lui sera 1.107 (la précision pour ce paramètre). De plus,
ce changement minimum de 1.107 supprime aussi toutes les valeurs comprise entre deux
nombres successifs, ce qui réduit considérablement les possibilités de l’espace de recherche.
Ce besoin des nombres entiers engendre des difficultés d’encodage des gènes. En effet, le
premier codage mis au point fut le « Binary-Coded Genetic Algorithm » [108] (BCGA) qui
a été immédiatement suivi par un codage en réel (Real-Coded Genetic Algorithm) [109],
plus intuitif quant à la nature des problèmes d’ingénierie actuels à résoudre. Enfin, la
contrainte des paramètres entiers n’a été développée que récemment, en 2009 [110]. Pour
chaque type d’encodage, les opérateurs de l’algorithme génétique sont à re-définir. L’utilisa-
tion de la méthode MI-LXPM (Mixed Integer Laplace Crossover Power Mutation) est l’une
des seules méthodes existantes pour des paramètres entiers. Les deux opérateurs modifiés
sont détaillés ci-dessous. Les fonctions et les valeurs de paramètres retenus sont choisis par
l’inventeur de ces opérateurs.
La technique de croisement « Laplace Crossover » [111] se nomme ainsi car elle suit la loi
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de distribution de Laplace dont la densité de probabilité s’exprime par :

f(x|a, b) =
1

2b
exp

(

−|x− a|

b

)

où a est appelé le paramètre de position et b le paramètre d’échelle. Premièrement, deux
nombres sont pris aléatoirement suivant une distribution uniforme ui, ri ∈ [0, 1]. Ensuite,
le nombre β est créé comme suit :

βi =

{

a− b log(ui), ui, ri ≤
1
2

a+ b log(ui), ui, ri >
1
2

Les valeurs a = 0 et b = 0, 35 sont fixées car elles s’adaptent le mieux à une large gamme
de problèmes. Les deux enfants y(1) = {y

(1)
1 , y

(1)
2 , ..., y

(1)
n } et y(2) = {y

(2)
1 , y

(2)
2 , ..., y

(2)
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(1)
1 , x

(1)
2 , ..., x

(1)
n } et x(2) = {x

(2)
1 , x

(2)
2 , ..., x

(2)
n } de la manière

suivante :
y
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i + β|x

(1)
i − x

(2)
i |

y
(2)
i = x

(2)
i + β|x

(1)
i − x

(2)
i |

Cette création se traduit par une proximité des deux enfants si leurs parents sont proches
entre eux et leur éloignement si leurs parents le sont également. Contrairement à l’expli-
cation générale du déroulement de l’algorithme génétique où toute la nouvelle population
est créée par crossover, une probabilité de croisement pc est définie entre 0 et 1. Il s’agit de
la fraction de la nouvelle population créée par « Laplace crossover », le reste des individus
étant la copie conforme de leurs parents. La valeur de pc retenue est 0,8.
L’opérateur de mutation « Power Mutation » [111] est basé sur une fonction de distribution
de puissance f(x) = pxp−1, 0 6 x 6 1. p est l’index de distribution et sa valeur, p = 4, a
aussi été choisie. Un nombre aléatoire t entre 0 et 1 est pris. Ensuite, la loi de distribution
ci-dessus est appliquée pour obtenir un nombre s. Le nouveau gène y créé à partir du gène
parent x suit la règle suivante :

y =

{

x− s(x− xl) si t < r
x+ s(xu − x) si t > r

où t = x−xl

xu
−x et xl et xu sont les valeurs limites inférieures et supérieures du gène, respec-

tivement. r est un nombre aléatoire de distribution uniforme entre 0 et 1. Enfin la valeur
de pm, la probabilité de mutation de chaque gène, sera fixée à 0,005 [104].

Autres paramètres Pour conclure sur les paramètres choisis pour notre cas, il est géné-
ralement conseillé de prendre une population qui fait au moins dix fois le nombre de gènes
mis en jeu [107]. Les individus de départ sont choisis aléatoirement suivant une distribu-
tion uniforme entre les bornes de chaque gène. La sélection par tournoi est l’opérateur de
sélection choisi.

4.2 Fonction objectif

Sans la deuxième partie de notre optimisation, l’algorithme d’optimisation ne pourrait
pas fonctionner puisque la FO est construite pour évaluer chaque individu selon les critères
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choisis. Lors de l’attribution d’un score à un individu, l’étape la plus longue est le calcul
via ATILA [101]. Cette section est donc divisée en trois paragraphes : l’acquisition de
l’impédance, les filtres pré-calcul et le traitement post-calcul. A chaque sortie de filtre,
l’individu qui ne passera pas sera pénalisé par une haute valeur de son score. La pénalisation
correspond à la valeur donnée à l’individu ne passant pas le filtre et cette valeur portera le
même nom que le filtre dont elle découle.

4.2.1 Données expérimentales

La FO attribue un score à une courbe d’impédance électrique simulée. Plus l’allure de
la courbe simulée se rapproche de celle de la courbe expérimentale, plus le score diminue
pour être nul lorsque les deux courbes se superposent exactement. Il est donc important
de décrire les conditions d’acquisition des deux courbes expérimentales qui sont mesurées,
pour l’une, sur une large gamme fréquentielle et, pour l’autre, sur une gamme de fréquences
plus restreinte.

La courbe « Zoom » Cette courbe est le zoom sur la partie intéressante de l’impédance.
L’intervalle d’étude [fstart,fend] doit satisfaire à l’observation des pics de résonance et d’anti-
résonance des modes concernés. m sera le nombre de modes présents (sans les harmoniques)
sur notre courbe Re(Z) ou Re(Y) (où Re est la partie réelle). Les Figures 4.4a et 4.4b
sont des exemples de courbe expérimentale « zoom » dont l’algorithme a besoin pour un
composite de connectivité 1-3. Avec l’intervalle [fstart,fend] qui est égal à [0.3MHz,1.5MHz],
la courbe « zoom » est la plus petite possible tout en étant assez grande pour voir le mode
épaisseur (impédance de grande amplitude) et les 2 modes latéraux (voir chapitre 2), plus
haut en fréquence.

La courbe « Epsilon » La deuxième acquisition, illustrée Figure 4.4c, se fait sur une
large gamme fréquentielle, ici [50kHz,20MHz] même si l’intervalle d’intérêt est petit. L’inté-
rêt est de pouvoir en extraire la « forme » de la partie imaginaire de l’impédance électrique
Z. En ajustant Im(Z) (Im est la partie imaginaire) mesurée par la fonction 1/(jC0ω), C0 qui
est la capacité bloquée du matériau, est déterminée. À partir de sa valeur, la permittivité
diélectrique du matériau à déformation constante ǫSii, où i est la direction perpendiculaire
aux électrodes, est déterminée par la relation suivante :

C0 =
ǫii

SS

e
(4.1)

où S est la surface commune aux deux électrodes, e est l’épaisseur du matériau entre les
deux électrodes.
Habituellement, il est plus simple et plus rapide de relever la valeur de Im(Z) à la fréquence
d’un mode rejeté (typiquement à 2 fois la fréquence d’antirésonance) par les conditions
électriques de l’échantillon. Cependant, dans un cas multimodal comme ici, il est difficile
de trouver une fréquence à laquelle se trouvent toutes les harmoniques rejetées des modes
observés. Par exemple, la fréquence du mode latéral d’un composite de connectivité 1-3
peut se trouver à deux fois la fréquence fondamentale de son mode épaisseur.
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(a) Impédance électrique sur [fstart,fend]. La
partie réelle (Re(Z)) est en noire et la partie

imaginaire (Im(Z)) en rouge.

(b) Admittance électrique sur [fstart,fend]. La
partie réelle (Re(Y)) est en noire et la partie

imaginaire (Im(Y)) en rouge.
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(c) Partie imaginaire de l’impédance électrique sur une large gamme fréquentielle

Figure 4.4 – Les courbes expérimentales nécessaires pour une caractérisation
multimodale ou multiphasique correcte.

4.2.2 Filtres pré-calcul

Lorsque l’algorithme génétique fournit un individu, la mise en place de filtres simples
permet un premier tri pour éviter des calculs par éléments finis inutiles. En effet, le calcul
pour un individu qui ne peut pas exister d’un point de vue physique ou qui, par un calcul
rapide, est trop éloigné de la solution, serait une perte de temps. Ces filtres pénalisent les
solutions qui ne les franchissent pas en leur attribuant un score très élevé.

Les coefficients de couplage électromécanique Analytiquement, douze coefficients
de couplage électromécanique, notés k, peuvent se calculer directement avec les constantes
du matériau [1, 26] et leurs valeurs doivent être comprises entre 0 et 1, ce qui est physique-
ment essentiel (voir la définition du paragraphe 1.1.4). Ce sera le premier filtre, appelé filtre
k, que l’individu devra passer. S’il ne le franchit pas, il écopera de la « pénalisation k » Pk

qui est une valeur arbitraire utilisée comme score de l’individu. Il faut s’assurer que cette
valeur soit la plus haute possible que la FO puisse attribuée. Dans le Table 4.1, le détail
des expressions des coefficients de couplage est donné en suivant les notations définies par
Ikeda [1].

Conditions sur les constantes Pour la stabilité thermodynamique d’un monocristal
piézoélectrique, Aleshin et al. ont donné des inégalités que doivent respecter les constantes
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Table 4.1 – Coefficients électromécaniques utilisés et exprimés selon la notation
d’Ikeda [1] et les définitions données dans le chapitre 1.1.2.

k31
2 k33

2 kp
2[1] kp

′2[2] k31
′2[3] k31

′′2[4]

d31
2

s11Eǫ33T

d33
2

s33Eǫ33T

2

1−σ

d31
2

s11Eǫ33T

2

1+σ′

e312

c11Eǫ33RT

e31′2

c̃Eǫ′WT

e31′′2

c̃′Eǫ′WT

k33
′2[5] kt

2 ke
2 k15

2 k5e
2 kh

2[6]

e33′2

c̃D
33
ǫ33RT

e332

c33Dǫ33S

e312

c11Eǫ33S

e152

c55Dǫ11S

e152

c55Eǫ11S

dh
2

shEǫ11T

[1] σ = −s12E/s11E

[2] σ′ = c12E/c11E , ǫ33RT = ǫ33T − (1− k33
2)

[3] e31′ = e31 − e33c13E/c33E , c̃E = 1/s11E(1 − σ2), ǫ′WT = ǫ33T (1 − k31
2)

[4] e31′′ = e31(1− c12E/c11E)/c33E , c̃′E = c11E − (c12E)2/c11E

[5] e33′ = e33 − e31c13E/c11E , c̃D
33

= c33D − (c13D)2/c11D

[6] dh = 2d31 + d33, sh
E = 2(s11E + s12E) + 4s13E + s33E

élastiques, piézoélectriques et diélectriques entre elles dans le cas de matériaux à symétrie
tétragonale [112] et orthorhombique [113]. L’utilisation de ces filtres est faite également
pour la caractérisation de céramique même s’ils sont surement trop restrictifs pour ce cas
là, le but étant d’éliminer un maximum de solutions potentielles sans supprimer la meilleure
solution existante. Du moment que l’algorithme trouve des solutions satisfaisantes, ce filtre
n’est pas remis en question.
La stabilité thermodynamique décrite par Sirotin et al. [114] se traduit par la définition
positive d’une matrice réduite des modules électro-élastiques définis dans le chapitre 5 (par-
tie 5.2) ainsi que de ses mineurs principaux. Par exemple, pour une structure tétragonale,
la matrice réduite aux coefficient piézoélectriques d31 et d33 et incluant donc les coefficients
élastiques et diélectriques correspondants doit vérifier :

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣
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∣

ǫT33 d31 d31 d33
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∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∣

> 0 (4.2)

La condition (4.2) est bien une inégalité entre les constantes des tenseurs, exclusivement.
Chaque nouveau mineur principal donne ainsi une nouvelle inégalité à satisfaire. L’individu
qui ne passera pas ce filtre se verra assigné la « pénalisation thermo », notée Pthermo.

Le modèle d’homogénéisation (cas des composites) Contrairement aux deux pré-
cédents filtres qui sont utilisés pour n’importe quel cas, celui-ci ne sera ajouté que pour les
composites piézoélectriques de connectivité 1-3. Avec ce filtre, la comparaison à une mesure
est indispensable, ce qui diffère aussi des deux premiers filtres. Smith et al. ont proposé un
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modèle d’homogénéisation pour les composites de connectivité 1-3 [35] qui permet, sous
réserve de connaître les constantes des deux phases, d’obtenir les caractéristiques fonction-
nelles ou homogénéisées du composite final. Ainsi, le coefficient de couplage kt,sim du mode
épaisseur est calculé rapidement avec ces nouvelles caractéristiques et peut être comparé à
la mesure kt,mes. Si, à même fraction volumique (voir chapitre 2.2), il a une valeur éloignée
à ±5% de la mesure, l’individu est pénalisé (« pénalisation 1-3 », P1-3). La valeur de cette
pénalisation sera détaillée pour chaque cas.
Ce filtre peut-être adapté pour d’autres cas de composites piézoélectriques à connectivité
différente grâce à un modèle d’homogénéisation plus général [115] et sa place dans l’algo-
rithme général est représentée Figure 4.5.

4.2.3 Traitement post-calcul

Si le jeu de paramètres a franchi les deux précédents filtres (ou 3 pour le cas d’un
composite 1-3), les courbes « epsilon » et « zoom » seront calculées grâce à ATILA (Fi-
gure 4.5). Les étapes suivantes s’appuieront exclusivement sur ces deux nouveaux éléments
pour noter l’individu proposé.

Figure 4.5 – Description de la FO

Filtre « modes » Un repérage des pics
(ou maxima) sur la courbe « zoom »
(Re(Z)) nous donne le nombre de modes.
S’il est différent de m (nombre de modes sur
la courbe expérimentale), l’individu respon-
sable est fortement pénalisé (« pénalisation
m », Pm). A ce stade, un ensemble d’indivi-
dus non-pénalisés se forme et il sera appelé
« groupe des prétendants ».
Le repérage est fait de manière aveugle et
ne prétend pas reconnaitre la nature du
mode. Cela pourrait être un handicap si
on ne disposait pas de la base de données
constructeur du matériau. En effet, l’indi-
vidu porteur des gènes « fournisseur » sera
assuré de faire partie du groupe des pré-
tendants car ses données sont déjà assez
proches de la réalité et donc ses courbes
d’impédance simulées seront semblables à
nos mesures. Cet individu garantira la cir-
culation de gènes corrects. Il est possible
qu’un jeu de paramètres arrive jusqu’ici et
passe cette nouvelle condition de validité
alors que les modes qu’il présente sur la
courbe d’impédance sont de natures dif-
férentes de ceux mesurés. Cela n’est pas
nécessairement gênant puisque ses enfants,

70



4.2. FONCTION OBJECTIF

qui auront donc des gènes défaillants, ne survivront pas longtemps et donc, les gènes portés
disparaîtront de la population.

Différenciation au sein du groupe des « prétendants » Au sein du groupe des
prétendants, il est nécessaire de faire une différenciation de qualité des individus restants.
Ils possèdent tous des courbes d’impédance considérées comme acceptables. Ainsi, les nou-
veaux critères de sélection qui s’appuient sur les courbes simulées seront les différences avec
les courbes mesurées :

– de position en fréquence de la résonance ,
– de la différence fréquentielle entre la résonance et l’antirésonance d’un même mode,
– et de valeur de la capacité bloquée C0.

Pour calculer l’écart fréquentiel entre les modes simulés et mesurés, ils doivent être appairés
par nature. Dans le cas d’un composite 1-3, les modes seront classés par l’amplitude de
l’impédance à leur résonance : la plus grande amplitude est le mode épaisseur alors que
les autres seront les modes latéraux (ou autres). Pour les échantillons de formes complexes
comme les anneaux, les dimensions imposent un ordre fréquentiel d’apparition des modes.
De la même manière que précédemment, si un individu est bien noté alors que l’ordre
d’apparition de ses modes est inversé par rapport à la réalité, les enfants engendrés ne
pourront pas survivre longtemps.
Pratiquement, les différences de position en fréquence Dif1k, où k est l’indice du mode de
résonance concerné, sont calculées comme suit :

Dif1k =
|f r

k,sim − f r
k,mes|

fend
=

Dif1k,r
fend

(4.3)

où f r
k est la fréquence de résonance numérotée k. Les indices mes et sim distinguent

respectivement les grandeurs mesurées des grandeurs simulées. La différence est normalisée
par rapport à la fréquence maximale de l’intervalle pour ne pas avoir une valeur supérieure
à 1 qui est donc la valeur maximale possible pour les Dif1k. Ensuite, la différence, pour
un même mode, entre la fréquence de résonance f r

k et la fréquence d’antirésonance fa
k

s’exprime par :

Dif2k =
||fa

k,sim − f r
k,sim| − |fa

k,mes − f r
k,mes||

fend
=

|Dif2k,sim − Dif2k,mes|

fend
(4.4)

Ayant défini ces valeurs, l’échelle des scores est contrôlée et les valeurs pour les pénalisations
de chaque filtre peuvent être données. Toutes ces valeurs seront explicitées sur la validation
de l’algorithme dans la section suivante.
Enfin, la courbe « epsilon » nous permet de déterminer C0,sim (capacité bloquée simulée)
et de le comparer avec C0,mes (capacité bloquée mesurée) par l’expression :

Eps = |C0,sim − C0,mes|/(limsup × C0,const) (4.5)

où l’indice const signifie que la valeur provient du fournisseur.
La normalisation « limsup × C0,const » permet de ne pas dépasser la valeur 1 pour cette
grandeur Eps. Cette valeur s’adapte donc en fonction des intervalles de variation choisis
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Figure 4.6 – Illustration des grandeurs à minimiser dans l’algorithme d’optimisation
avec les courbes d’impédance électrique mesurée et simulée d’un composite 1-3.

autour des données fournisseur. Enfin, le score final d’un individu de ce groupe, noté Sp,
est la somme de tous les Dif1k, Dif2k et du Eps en les pondérant judicieusement pour insérer
un ordre d’importance si cela est souhaité :

Sp =
∑

k

(

αkDif1k + βkDif2k
)

+ αEEps (4.6)

La Figure 4.5 résume la succession complète des étapes dans la FO. Pour une meilleure
visualisation des grandeurs calculées, la Figure 4.6 représente les Difk dans le cas de deux
modes à ajuster. Il s’agit plus particulièrement d’un mode épaisseur et du 1er mode latéral
d’un composite 1-3, décrits dans la partie 2.2.3. Le but de l’algorithme d’optimisation est
donc de simplement minimiser ces écarts. Il est à noter que le score Sp d’un individu est
arrondi à 10−4 donc la variation minimale de la FO est 1.10−4.

4.3 Validation sur un composite 1-3

Après la description générale de l’algorithme d’optimisation, une étape de validation
sur un matériau dont les caractéristiques sont connues est requise. Nous emprunterons le
terme de « fantôme » pour ce type de matériau qui vient directement du domaine médical et
qui nomme des objets aux caractéristiques connus pour tester un appareil. Les observables
sur lesquelles l’algorithme fonctionne étant des courbes d’impédance électrique, nous les
créerons à partir d’un composite 1-3 modélisé avec ATILA qui nous permet de choisir
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précisément les caractéristiques des matériaux. Ce fantôme de composite 1-3 pourra donc
être qualifié de numérique puisqu’il n’existe pas vraiment. Pour la validation, l’algorithme
prendra les courbes d’impédance du fantôme numérique et les traitera comme des courbes
expérimentales, le but étant de remonter aux constantes des matériaux utilisées initialement
avec ATILA.

4.3.1 Préparation du fantôme numérique

La forme géométrique de l’échantillon est un composite 1-3 étudié dans le chapitre 6
(partie 6.2). La Figure 4.7 représente un quart de la cellule de base d’un composite qui est
modélisé. Son épaisseur est de 2,78 mm. Les détails de la modélisation sont donnés dans

Figure 4.7 – La géométrie du composite 1-3
fantôme avec le quart de la cellule de base

maillé.

la section consacrée (chapitre 6). Pour le
choix des deux matériaux, les caractéris-
tiques de la céramique Pz21 [2] et de la
résine époxy E501 [4] ont été choisies dans
les bases de données des fournisseurs corres-
pondants et du fichier matériau d’ATILA
qui rassemble les propriétés de certains ma-
tériaux données dans le livre de l’institut
américain de physique [3]. Pour l’obtention
de modes découplés et assez proches en fré-
quence pour pouvoir être traités en une
seule fois, les caractéristiques des matériaux
ont été légèrement changées et sont rassem-
blées dans la Table 4.2. Les pertes méca-
niques et diélectriques ont été fixées à 1%
des valeurs concernées. La géométrie et les
caractéristiques des matériaux utilisés pour

le fantôme numérique permettent de concentrer le mode épaisseur et les deux modes laté-
raux dans l’intervalle [0,4MHz - 2MHz] qui sera l’intervalle de notre courbe expérimentale
« Zoom ». Un calcul se fera également sur l’intervalle [50kHz - 20MHz] pour créer la courbe
expérimentale « Epsilon ».

Table 4.2 – Constantes des matériaux utilisés pour le fantôme numérique du
composite 1-3 [2, 3] (cE : constantes élastiques, e : constantes piézoélectriques,

ǫ : constantes diélectriques et ρ : masse volumique).

c11
E

(GPa)
c12

E

(GPa)
c13

E

(GPa)
c33

E

(GPa)
c44

E

(GPa)
c66

E

(GPa)
e31

(C/m2)
e33

(C/m2)

95, 83 57, 31 43, 71 66, 62 26, 32 19, 23 −11, 69 19, 99

e15
(C/m2)

ǫ11
S/ǫ0 ǫ33

S/ǫ0 crésine
11

(GPa)
crésine
12

(GPa)
ǫrésine
11 /ǫ0 ρpiezo

(kg/m3)
ρresine
(kg/m3)

16, 21 2113 1851 7, 84 3, 9 3 7780 1100
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4.3.2 Détermination des paramètres de la FO et du GA

Pour chaque cas étudié, les paramètres pour la FO et le GA sont à redéfinir car ils
dépendent du nombre de modes observés.

Paramètres de la FO Afin de définir les valeurs de pénalisation pour chaque filtre, la
différenciation des individus du groupe des prétendants sert de base. Notre cas se concentre
sur le mode épaisseur et les deux modes latéraux du composite. Respectivement à ce qui a
été décrit (trois paramètres Difk par mode), neuf Difk seront calculés pour les trois modes
observés ainsi qu’un Eps. La priorité sera donnée au mode épaisseur avec une pondération
de 10 pour ses Dif11 et Dif21. Ensuite vient la pondération de 10 également pour Eps. Pour les
autres calculs de Dif12, Dif22, Dif13 et Dif23 des modes latéraux, la pondération est plus faible
et unitaire. Le choix de ces facteurs multiplicatifs s’est fait en fonction de la sensibilité de
l’algorithme général après plusieurs essais.
Sachant que les Dif sont inférieurs à 1, le score maximal d’un individu du groupe des pré-
tendants Sp s’élève à 34 en utilisant la définition 4.6. Grâce à cette valeur, il est possible
de définir toutes les valeurs de pénalisation P nécessaire au bon fonctionnement de l’algo-
rithme. Pour ce faire, on parcourt l’algorithme dans le sens inverse des flèches du schéma
de la Figure 4.5. Les valeurs P se calculent donc successivement :

– La pénalisation que donnera le filtre post-calcul est :

Pm = Pseuil + 10× Eps

où Pseuil est une valeur fixée, supérieure à Sp pour que l’individu qui hérite de ce
score se situe en dehors du groupe des prétendants. On a pris ici Pseuil = 50 pour
être au-dessus de Sp qui est égal à 34 . Pm est donc compris entre 50 et 60.

– Le deuxième filtre pré-calcul est défini par :

P1-3 = Pseuil + 220 × |kt,mes − kt,sim|)

Pour la pénalisation 1-3, seuls les kt,sim du mode épaisseur éloignés de plus de 0.05
du kt,mes sont retenus donc leur différence sera supérieure à 0,05. En la multipliant
par 220, un minimum de 11 sera assuré d’être ajouté à Pseuil. Notre valeur P1-3 sera
donc comprise entre 61 et 270.

– Enfin, les deux premiers filtres pré-calcul et les plus pénalisant auront la valeur :

Pk = Pthermo = 280

De cette manière, l’individu qui ne passera pas ces premiers filtres de l’algorithme
sera l’un des plus mauvais de sa génération.

Comme on peut le voir, il existe un terme variant sur quasiment chaque pénalisation (sauf
pour Pk) et Pthermo) qui est typique à chaque individu et qui s’ajoute à Pseuil. Ce terme est
préférable pour que le GA puisse classer les individus. En effet, si le GA a trop d’individus
de même score, il sera plus long à la sélection de bons éléments, c’est-à-dire qu’un plus
grand nombre de générations serait nécessaire pour converger vers une solution.
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Paramètres du GA Le premier critère à définir est le nombre de gènes de l’individu et
cela dépend de la nature des modes observés. Dans ce cas, les constantes des matériaux
mis en jeu pour le mode épaisseur et les modes latéraux sont :

– pour le matériau piézoélectrique, les constantes cE11, c
E
12, c

E
13, c

E
33, e33 et ǫS33

– et pour le polymère, les constantes c11 et c12.
L’impédance électrique est sensible à toutes les constantes des matériaux mais, en fonction
des modes observés, elle l’est plus pour certaines constantes. Pour évaluer sa sensibilité aux
constantes, la variation de la valeur de la FO est la référence. Tout d’abord, la simulation
d’une courbe d’impédance ressemblante à celle que l’on veut ajuster est prise pour modèle.
Dans le cas de cette validation, le modèle sera directement la courbe que l’on veut trouver :
la courbe d’impédance du fantôme numérique. Ensuite, un nouveau jeu de constantes est
créé en changeant un seul paramètre à la fois et en doublant sa valeur. Si la valeur de la
FO varie de plus de 1% pour ce nouveau jeu de paramètre (ou individu), ce paramètre est
considéré comme sensible et sera à déterminer par l’algorithme d’optimisation. Les autres
auront des valeurs par défaut qui seront celles du fournisseur ou, pour la validation, la
solution du fantôme.
Pour la définition des limsup et liminf, leur valeur vaudra 10% dans un premier temps pour
comparer l’algorithme génétique à la méthode de Nelder-Mead puis, elles seront fixées à
100% pour tester la convergence de l’algorithme d’optimisation. On peut se permettre de
resserrer l’espace de recherche à 10% puisque l’on sait que la solution est comprise dans
cet intervalle. Dans un cas concret, les limsup et liminf sont définies à partir des données
du fournisseur. Il est alors normal de leur donner de grandes valeurs (supérieures à 10%)
pour être sûr d’inclure la solution recherchée dans l’espace de recherche. Notre population
contient 200 individus qui évolueront sur 100 générations. Pour une variation de 100% sur
les gènes, ces paramètres sont largement suffisant pour explorer tout l’espace de recherche.
A chaque génération, les 10 meilleurs individus seront gardés pour la génération suivante
et pour ainsi assurer la circulation de gênes de qualité. Ils sont appelés l’élite.

4.3.3 Résultats de l’algorithme d’optimisation

Un paramètre important pour les algorithmes d’optimisation est le temps passé pour
trouver une solution. Puisque cela dépend énormément du type de la configuration de
l’ordinateur utilisé pour les calculs, les temps seront normalisés par rapport au temps de
la méthode de Nelder-Mead pour trouver une solution et qui sera notée tNelder(≃ 3 jours).

Confrontation GA vs. Nelder-Mead Afin d’appuyer la nécessité de l’algorithme gé-
nétique, le problème est résolu également avec la méthode de Nelder-Mead. La même FO est
évidemment utilisée pour une comparaison sensée avec l’algorithme génétique. Les limsup

et liminf sont égales à 10%. Les deux algorithmes ont le même temps pour trouver une
solution.
Le tracé de l’impédance électrique simulée pour la meilleure solution trouvée (plus faible
valeur de FO) par le GA et par la méthode de Nelder-Mead sont comparés à l’impédance
expérimentale du fantôme numérique. Sur la Figure 4.8, la solution proposée en utilisant
le GA est meilleure que celle trouvée en utilisant la méthode de Nelder-Mead. En effet, la
courbe d’impédance du fantôme numérique (expérimentale) est quasiment superposée avec
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Figure 4.8 – Comparaison des impédances électriques trouvées par le GA et la méthode
de Nelder-Mead pour un espace de recherche de 10% autour de la solution du fantôme

numérique.

la courbe simulée de la solution du GA alors qu’un net écart est présent pour la solution
de la méthode de Nelder-Mead.
La Table 4.3 explicite les solutions trouvées en utilisant le GA et la méthode de Nelder-
Mead. Lorsque les valeurs sont comparées à celle de la solution du fantôme numérique
en calculant l’écart relatif, on s’aperçoit que toutes les valeurs de la solution du GA sont
plus proches que celles trouvées par la méthode de Nelder-Mead. De plus, la méthode de
Nelder-Mead a 3 valeurs qui sont proches des limites définies à 10% pour le cE12, c

E
13 et le

c11. Habituellement, lorsqu’un algorithme d’optimisation est bloqué sur des valeurs limites,
c’est souvent le symptôme d’un mauvais choix de la fonction objectif ou une difficulté pour
l’algorithme d’optimisation d’explorer tout l’espace de recherche. Étant donné qu’en uti-
lisant la même fonction coût avec le GA, un résultat proche de la solution est trouvée, la
conclusion sera la difficulté de la méthode de Nelder-Mead à converger vers l’optimum glo-
bal. La construction de la FO peut également être discutée sur le résultat du GA. En effet,
les paramètres du mode épaisseur (cE33, ǫ

S
33 et e33) qui est le plus pondéré dans la FO, sont

les plus proches de la solution. Ceci est également vrai pour les constantes cE11, c11 et c12
qui influent beaucoup les modes latéraux. Enfin les modes observés seront moins sensibles
aux constantes cE12 et cE13 du matériau piézoélectrique. Pour finir, la valeur minimale de la
FO parle d’elle-même car elle doit traduire au mieux la qualité de l’ajustement (les valeurs
sont aussi données dans la Table 4.3).

Robustesse du GA Maintenant que la méthode par gradient s’est révélée moins efficace,
la robustesse du GA est mise à l’épreuve en augmentant les limites de l’espace de recherche
à 100%. Pour pouvoir comparer, il sera arrêté au temps tNelder dans un premier temps puis,
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Table 4.3 – Confrontation des solutions proposées par la méthode de Nelder-Mead et
par le GA avec la solution exacte du fantôme numérique.

Solution
exacte

Nelder-Mead
à 10% (tNelder)

GA à 10%
(tNelder)

GA à 100%
(tNelder)

GA à 100%
(2× tNelder)

Matériau piézoélectrique

cE11 (GPa) 95.83
93.13

(2.86%)
97.79

(2.02%)
85.98

(10.84%)
84.87

(12.13%)

cE12 (GPa) 57.31
63.04

(9.52%)
62.00

(7.86%)
56.85

(0.81%)
53.57

(6.75%)

cE13 (GPa) 43.71
47.91

(9.17%)
45.48

(3.97%)
35.03

(22.05%)
33.85

(25.43%)

cE33 (GPa) 66.62
71.65

(7.28%)
67.86

(1.84%)
57.33

(14.99%)
57.03

(15.51%)

e33 (C/m2) 19.99
19.62

(1.87%)
19.88

(0.55%)
21.12

(5.50%)
20.99

(4.88%)

ǫS33/ǫ0 1851
1830

(1.14%)
1833

(0.98%)
1830

(1.14%)
1828

(1.25%)

Matériau polymère

c11 (GPa) 7.78
8.53

(9.20%)
7.67

(1.42%)
9.53

(20.22%)
9.32

(18.01%)

c12 (GPa) 3.83
3.92

(2.32%)
3.75

(2.11%)
5.45

(34.91%)
5.39

(33.84%)

Valeur de la FO

0 483.10−4 44.10−4 100.10−4 43.10−4

Coefficients de couplage (matériau piézoélectrique seul)

kt (%) 51,8 49,9 51,4 57 56,8
k33 (%) 69,6 69,7 69,5 70,6 70,2

à 2× tNelder pour étudier sa convergence.
La meilleure solution à tNelder donne la courbe d’impédance rouge de la Figure 4.9. À
première vue, la solution semble moins bonne que celle avec des limites de 10%. Cela est
confirmé par les valeurs de la Table 4.3 où certaines valeurs atteignent 35% des valeurs
solutions. Même si les écarts de chaque valeur sont beaucoup plus grands que ceux trouvés
par la méthode par gradient, la valeur de la FO reste quasiment 5 fois plus petite que celle
de Nelder-Mead. Le résultat est donc meilleur s’il est quantifié avec cette valeur.
Si l’algorithme est relancé durant deux fois plus de temps (t = 2 × tNelder), l’impédance
tracée en bleue sur la Figure 4.9 est obtenue. Une solution meilleure que la précédente a
été trouvée. Pour la même taille de l’espace de recherche, le GA à 2× tNelder converge vers
la même solution que le GA à tNelder. Cependant, pour le cas du GA à 2× tNelder, la valeur
de sa FO est plus basse que celle du GA à 10% alors que toutes ses valeurs de paramètre
prises une à une sont beaucoup plus éloignées de la solution !
Cela soulève deux questions importantes :
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Figure 4.9 – Tracé de l’impédance électrique de la meilleure solution trouvée par le GA
pour un espace de recherche de 100% autour de la solution du fantôme numérique.

– La solution qui donne une courbe d’impédance électrique est-elle unique ?
– Et donc, l’impédance électrique est-elle vraiment une observable correcte pour ce

genre d’ajustement ?
Ces questions se posent car la solution est connue et que les variations pour chaque pa-
ramètre peuvent être examinées. Concrètement, lors de la caractérisation d’un matériau,
le seul moyen d’appréciation de la qualité de la solution est l’ajustement de l’impédance
électrique, c’est à dire que la solution donnant la meilleure correspondance entre les im-
pédances est gardée. Les programmes utilisant des méthodes par gradient dépendent de
la situation initiale et restent donc autour des caractéristiques fournisseur (si elles sont
utilisées comme situation initiale). Ce critère de proximité des données fournisseur peut
également être ajouté à notre algorithme d’optimisation mais cela irait à l’encontre de la
motivation donnée pour la création de ce nouvel outil de caractérisation qui est l’indépen-
dance à la situation initiale et donc, l’exploration d’un grand espace de recherche.

Conclusion Pour conclure ce chapitre sur la création d’un nouvel outil de caractérisation
multimodal et multiphasique, les résultats sur le fantôme sont encourageants car ils per-
mettent de déterminer plus de constantes grâce à la présence de plusieurs modes sensibles
à ces dernières. L’utilisation de l’algorithme génétique comme algorithme d’optimisation
apporte une réelle amélioration sur la détermination de la solution finale par rapport à la
méthode du simplexe. De plus, les différents filtres utilisés permettent l’obtention d’une
solution précise et réaliste même si elle n’est pas obligatoirement unique.
Cette méthode qui a donc été ici validée de façon raisonnable, en quantifiant et discutant les
erreurs possibles, sera utilisée pour la caractérisation in situ d’un composite piézoélectrique
de connectivité 1-3 (chapitre 7).
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Chapitre 5

Base de données électro-mécanique com-
plète du monocristal KNbO3

De nos jours, avec l’explosion des puissances de calcul des ordinateurs, le calcul par élé-
ments finis est très utilisé pour simuler tout type de comportement (thermique, mécanique,
magnétique, etc.) de structures complexes sous différentes conditions. Ces simulations per-
mettent un travail d’optimisation sur les structures avant leur fabrication, ce qui permet
de faire de grandes économies. Néanmoins, pour lancer ce calcul, le problème doit avoir des
données d’entrée qui sont les caractéristiques des matériaux composant la structure.
Dans le cas des transducteurs ultrasonores, les simulations par éléments finis prennent en
compte, en général, uniquement les domaines électrique et mécanique. Les performances
d’un transducteur dépendant essentiellement du matériau piézoélectrique, nous nous in-
téresserons dans ce chapitre uniquement aux propriétés électro-mécaniques du matériau
piézoélectrique. La caractérisation électro-mécanique pour accéder à ces propriétés n’est
pas récente et son protocole est très cadré [25]. Néanmoins, toutes les caractéristiques
électro-mécaniques définies dans la partie 1.1.2 ne sont pas directement mesurables par ce
type de caractérisation. En effet, le lien direct entre une grandeur mesurable (électrique,
mécanique ou autre) et un grand nombre de constantes du matériau n’est pas connu. Elles
sont donc calculées à partir des relations de la Table 1.2.
Cette étape de calcul introduit des incohérences dans la base de données finale du matériau
piézoélectrique qui sont appelées également des inconsistances [116]. Elles peuvent être la
cause de différences observées sur des résultats d’un même calcul (simulation numérique,
calcul analytique, etc.) utilisant pourtant le même matériau. Effectivement, en prenant
deux modules de tenseurs d’une base de données inconsistante d’un même matériau, par
exemple (cE , e, ǫS) et (sE , d, ǫT ), le même calcul effectué sur ces deux modules ne donnera
pas le même résultat. Cela revient à effectuer le calcul sur deux matériaux différents. Une
méthode pour quantifier l’inconsistance des bases de données est proposée dans ce chapitre
ainsi qu’un outil pour les rendre plus consistantes. Ils sont mis en œuvre pour la caracté-
risation du monocristal KNbO3 qui, comme expliqué dans la paragraphe 3.1.2, est un des
meilleurs candidats sans plomb pour la transduction ultrasonore.
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5.1. CARACTÉRISATION PIÉZOÉLECTRIQUE STANDARD

5.1 Caractérisation piézoélectrique standard

Avant de commencer la caractérisation en tant que telle, la notation spécifique à la
caractérisation piézoélectrique [25] du matériau considéré (KNbO3) est détaillée.

5.1.1 Notation IEEE et KNbO3

Notation IEEE [25] L’échantillon utilisé (sous forme de plaque) pour la transduction
et découpé à partir d’un monocristal KN peut avoir une orientation arbitraire par rapport
aux axes cristallographiques du matériau X, Y et Z (préférentiellement notés ~a, ~b et ~c par
les cristallographes). Les notations utilisées par la norme IEEE viennent des trois orienta-
tions du repère d’un parallélépipède rectangle : l’épaisseur t, la largeur w et la longueur
l. L’origine de ce repère est un sommet du solide. Il est important de les faire apparaître
clairement comme le montre la Figure 5.1.
Lorsque le repère du solide est défini, son orientation par rapport au repère cristallogra-
phique peut être donnée par l’information de découpe. Cette dernière suit la convention
d’écriture suivante : la première lettre (X, Y ou Z) indique la direction de l’épaisseur de
la plaque, la seconde (X, Y ou Z) indique sa longueur et les lettres suivantes sont les axes
de la plaque (w, l et t) pris successivement comme axe de rotation de cette dernière. Un
exemple de symbole avec une rotation la plus générale a la forme (XY tlw)Φ/Θ/Ψ. Dans la
Figure 5.1, deux exemples de découpe sont donnés pour une plaque et pour un barreau. Les
électrodes, disposées de cette manière, exciteront le mode épaisseur kt (5.1.a)) et le mode
barreau k33 (5.1.b)). Cette notation est fonctionnelle pour le domaine des applications pié-
zoélectriques mais il en existe d’autres, en particulier, en cristallographie où on parlera de
coupe ac − 45◦ qui peut correspondre à (XZl) − 45◦. Elle ne contient cependant pas au-
tant d’informations que la notation IEEE sur les axes du parallélépipède. Il est néanmoins
nécessaire de préciser le parallélépipède utilisé (plaque ou barreau, par exemple). En effet,
la notation (Y Xt)− 45◦ pour un barreau équivaut à (XY l)− 45◦ pour une plaque.

Évolution du KNbO3 L’intérêt que suscite le monocristal de KNbO3 n’est pas nouveau
comme le montrent des publications datant des années 1970 pour caractériser sa structure
et ses propriétés optiques, mécaniques et diélectriques [117, 118, 119, 120].
Wiesendanger [119], en 1973, a été le premier à donner des caractéristiques électro-
mécaniques. Puis, en 1993, Zgonik et al. [17] ont fourni des caractéristiques complémen-
taires pour constituer la première base de données aussi complète sur ce matériau. Il faut
attendre les années 2000 pour que Nakamura et al. [16] publient une étude théorique sur
les orientations de découpe de plaque dans le monocristal pour favoriser certains coeffi-
cients de couplage. En utilisant la base de données de Zgonik et la notation décrite dans
le paragraphe précédent, ils prévoient les propriétés pour une découpe (XY l) − 49.5◦ et
obtiennent un kt égal à 69%. Le k33 de 83% est donné, lui, pour la coupe (Y Xt)− 44.4◦.
En prenant donc une coupe de ce monocristal à (Y Xt)−45◦ avec les notations du barreau,
un compromis est fait pour l’obtention de bons k33 et kt.
Quelques années plus tard, Nakamura lui-même vérifie expérimentalement quelques unes
de ses prédictions [90], à l’exception du k33, sur un matériau dont la provenance n’est pas
spécifiée. Davis et al. [121] fabriquent leur propre monocristal pour atteindre des valeurs
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Figure 5.1 – Illustration d’une découpe de a) plaque à (XZl)− 45◦ et b) barreau à
(ZY t)− 10◦. Les surfaces grises représentent les électrodes.

comparables à ce qui a été prédit sur le kt pour cette coupe spécifique. Les vérifications ont
été faites mais il n’y a pas, à l’heure actuelle, de base de données intégrale du monocristal
KNbO3 pour cette coupe. Or, elle est indispensable si des simulations numériques à base
de ce matériau prétendent être faites.
Cette partie a pour but de fournir une base de données du monocristal KNbO3 pour la
coupe (Y Xt) − 45◦. Une attention particulière est également portée sur un nouveau pro-
blème mis en avant pour ce genre de données : la consistance.

5.1.2 Préparation des échantillons

Plaque d’origine Le choix de fournisseur de KNbO3 s’est tourné vers la société FEE
GmbH [122]. Une fois cet échantillon reçu de dimensions 20×20×3 mm3, l’équipe du SPCTS
(Science des Procédés Céramiques et de Traitements de Surface) de l’université de Li-
moges a vérifié l’orientation de la plaque achetée par rapport aux axes cristallographiques
du KNbO3 par la diffraction aux rayons X (sur une petite partie). Grâce à cette mesure, la
classe de symétrie du cristal peut également être vérifiée (orthorhombique à température
ambiante, groupe mm2) et obtenir les paramètres de maille qui sont les normes des vec-
teurs ~a, ~b et ~c. Leurs valeurs correspondent à celles déjà publiées dans la littérature [117] :
||~a|| = a = 5.697 Å, ||~b|| = b = 3.971 Å et ||~c|| = c = 5.723 Å. La maille est représentée
Figure 5.2.a) et son orientation par rapport à la plaque qui sera caractérisée, est dessinée
Figure 5.2.b). Le repère de la plaque est nommé (XYZ) pour des facilités de compréhension
pour la suite. Il correspond au repère (wlt) que donne la notation IEEE.
Comme précisé dans la partie 1.1.1, les monocristaux de cette taille sont rarement mono-
domaines. Des mesures complémentaires ont alors été faites pour identifier et quantifier
les différents domaines présents dans l’échantillon. En plus de l’orientation principale des
domaines dans la plaque, représentée Figure 5.2.b), quelques domaines sont désorientés
par une rotation de 90◦ autour de l’axe cristallographique c. Leur faible nombre permet
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Figure 5.2 – Les caractéristiques du KNbO3 : a) de maille et de sa polarisation
spontanée Ps et b) d’orientation par rapport au repère (XYZ) de la plaque achetée.

encore de considérer le matériau comme orthorhombique pour la caractérisation électro-
mécanique. Dans le cas où il y aurait eu un nombre équivalent de ces deux types de domaine,
il est permis de considérer la structure du matériau à caractériser comme tétragonale [123].

Découpe Pour obtenir une base de données complète du matériau, il faut tout d’abord
mesurer le plus de constantes élastiques, piézoélectriques ou diélectriques possibles. Pour
une structure orthorhombique, toutes les constantes indépendantes à déterminer sont re-
présentées dans la Table 5.1 par type de variables indépendantes et dont le quart du tableau
rassemble les tenseurs W de cette manière :

Wélas
tWpiézo

Wpiézo Wdiélec

où l’exposant t est la transposée. Cette association est souvent utilisée pour avoir une ma-
trice carrée et donc, plus facile à utiliser pour la programmation de calculs. Usuellement,
les constantes du tenseur élastique peuvent être déterminées par mesure directe [124], c’est
à dire en utilisant une onde ultrasonore par transmission dans le matériau et en mesurant
son temps de vol. De cette manière, la vitesse est déterminée et la constante élastique ef-
fective ceff peut être calculée. Ce type de mesure n’a pas pu être réalisée au laboratoire, les
échantillons étant trop petits pour le matériel disponible. Néanmoins, le deuxième type de
mesure qui peut être réalisé, la technique par résonance [25], permet de déterminer à la fois
les constantes élastiques, piézoélectriques et diélectriques à l’exception d’une : la constante
élastique cE66 (et parallèlement, cD66, s

E
66 et sD66) qui n’est pas couplée électriquement. Pour

effectuer les mesures par la technique de résonance, différents échantillons doivent être dé-
coupés dans la plaque d’origine. Leurs dimensions permettront de favoriser certains modes
de vibrations et de les identifier sur l’impédance électrique mesurée. La place des électrodes,
elle, excitera un effet transverse ou longitudinal comme expliqué section 1.1.3. Par la suite,
le nom du mode et son coefficient de couplage seront indifféremment utilisés.
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Table 5.1 – Constantes élastiques, piézoélectriques et diélectriques d’une structure
orthorhombique dont celles fixées par la suite (soulignées) et celles mesurées (étoilées). Le

symbole × représente les valeurs symétriques.

cD11 cD12 cD13 . . . . . ×

× cD22 cD23 . . . . . ×

× × cD∗

33 . . . . . ×

. . . cD44 . . . × .

. . . . cD∗

55 . × . .

. . . . . cD66 . . .

. . . . h15 . βS
11 . .

. . . h24 . . . βS
22 .

h31 h32 h33 . . . . . βS
33

sE∗

11 sE∗

12 sE13 . . . . . ×

× sE∗

22 sE23 . . . . . ×

× × sE∗

33 . . . . . ×

. . . sE44 . . . × .

. . . . sE55 . × . .

. . . . . sE66 . . .

. . . . d15 . ǫT∗

11 . .

. . . d24 . . . ǫT22 .

d∗31 d∗32 d∗33 . . . . . ǫT∗

33

sD11 sD12 sD13 . . . . . ×

× sD22 sD23 . . . . . ×

× × sD∗

33 . . . . . ×

. . . sD44 . . . × .

. . . . sD55 . × . .

. . . . . sD66 . . .

. . . . g15 . βT
11 . .

. . . g24 . . . βT
22 .

g31 g32 g33 . . . . . βT
33

cE11 cE12 cE13 . . . . . ×

× cE22 cE23 . . . . . ×

× × cE∗

33 . . . . . ×

. . . cE44 . . . × .

. . . . cE∗

55 . × . .

. . . . . cE66 . . .

. . . . e∗15 . ǫS∗11 . .

. . . e24 . . . ǫS∗22 .

e31 e32 e∗33 . . . . . ǫS∗33

Pour cela, voici les correspondances avec le nom anglais qui est plus précis :
– Le coefficient de couplage du mode latéral (transverse length-extensional) s’écrit k31.
– Celui du mode barreau (longitudinal length-extensional) est noté k33.
– Le mode radial (transverse radial) correspond à kp.
– Le mode de cisaillement (longitudinal thickness-shear) avec une excitation électrique

perpendiculaire au vecteur d’onde est noté k15
– Enfin, le mode épaisseur (longitudinal thickness-extensional), le plus utilisé dans la

transduction ultrasonore, est écrit kt.
Il existe encore de nombreux modes qui peuvent être excités et sont répertoriés dans

l’ouvrage d’Ikeda [1] mais nous utiliserons uniquement ceux nommés ici car, à eux seuls, ils
permettent de déterminer une grande partie des tenseurs. L’énergie et les outils déployés
pour fabriquer les autres échantillons seraient disproportionnés pour obtenir seulement
quelques constantes en plus, voire impossibles vu les dimensions de départ de la plaque.
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Figure 5.3 – Découpes effectuées sur la plaque d’origine. Toutes les dimensions sont
données en millimètres et les électrodes sont en gris.

En plus de ces résonateurs, d’autres plaques sont découpées pour étudier le comportement
des propriétés piézoélectriques en fréquence et vérifier l’homogénéité du matériau à plus
grande échelle, c’est à dire voir s’il existe de grands domaines orientés différemment. La
totalité de ces échantillons a été taillée par la société Vermon, et ils sont représentés sur la
Figure 5.3. Le coefficient de couplage k32 apparaît. Il a exactement la même nature que le
k31 mais dans la direction Y du repère de la plaque. Logiquement, l’échantillon permettant
de mesurer le k24 aurait dû également apparaître mais, bien que mesuré, les valeurs restent
inexploitables pour les mesures de fréquences de résonance et d’antirésonance des différents
modes.
Pratiquement, les dimensions de toutes les découpes faites dans un quart de l’échantillon
d’origine sont données sur la Figure 5.3. La plaque numérotée 6 est divisée par la suite
en plusieurs fragments qui sont toujours des plaques, pour vérifier l’homogénéité comme
précisé précédemment. Dans la norme IEEE [25], le rapport des dimensions pour découpler
les modes radiaux du mode épaisseur vaut 8 mais pour les autres modes, un rapport de 3
suffit. À cause des dimensions très petites de la plaque d’origine, certains échantillons sont à
la limite de ce critère. La Figure 5.4 est la mesure de l’impédance électrique de l’échantillon
2 pour caractériser le mode k31. Cette mesure illustre le découplage des modes. Le mode
k31 à caractériser se trouve autour de 650 kHz, loin de tous les autres qui sont aux alentours
de 1.6 MHz (mode épaisseur, autre mode latéral, etc.).
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Figure 5.4 – Parties réelle et imaginaire de l’impédance électrique de l’échantillon 2
(mode latéral).

5.1.3 Mesures et détermination des constantes

Dans ce paragraphe, la distinction est faite entre les constantes mesurées et déduites.
Les constantes mesurées sont calculées à partir de mesures directes de fréquences en uti-
lisant les relations des coefficients de couplage de la Table 5.2 et de l’expression (1.24)
reliant la constante effective ceff à la vitesse de l’onde v. Les constantes déduites, quant
à elles, sont calculées uniquement à partir des constantes mesurées et en utilisant les
relations intercoefficients de la Table 1.2. La masse volumique du monocristal, mesurée par
la méthode d’Archimède, est la première valeur à obtenir. Elle vaut 4575kg/m3.

Constantes mesurées À partir de la mesure de l’impédance électrique faite grâce à
l’analyseur d’impédance HP4395A avec son kit spécifique d’impédance, les pics de réso-
nances des modes qui nous intéressent sont repérés grâce aux dimensions des échantillons
via la relation (1.14). Tout d’abord, il est nécessaire de clarifier la nature des modes ob-
servés selon les échantillons mesurés. Les correspondances sont données dans la Table 5.2
avec les expressions analytiques des coefficients de couplage et de la constante effective ceff.
Maintenant que les informations théoriques ont été données pour chaque échantillon, les
mesures des fréquences de résonance et d’antirésonance vont servir à calculer la vitesse de
l’onde, grâce à la relation (1.14), et le coefficient de couplage en choisissant une des deux
expressions (1.28) ou (1.29) en fonction de l’effet longitudinal ou transversal du mode. Les
résultats sont donnés dans la Table 5.3.
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Table 5.2 – Nature des modes observés en fonction des échantillons mesurés et
représentés sur la Figure 5.3. Les expressions des coefficients de couplage et de la

constante élastique effective ceff en fonction des paramètres du matériau sont également
données.

Échantillon n◦ Mode (effet) Expression de k2 ceff

1 Épaisseur, kt (Longitudinal)
h233

βS
33c

D
33

,
e233

ǫS33c
D
33

cD33

2 Latéral, k31 (Transversal)
d231

ǫT33s
E
11

1

sE11

3 Latéral, k32 (Transversal)
d232

ǫT33s
E
22

1

sE22

4 Barreau, k33 (Longitudinal)
d233

ǫT33s
E
33

1

sD33

5 Cisaillement, k15 (Longitudinal)
d215

ǫT11s
E
55

,
e215

ǫS11c
D
55

cD55

Table 5.3 – Les mesures des fréquences de résonance fr et d’antirésonance fa pour
chaque échantillon avec les calculs correspondants des vitesses v et des coefficients de

couplage k. La fréquence écrite en gras est la fréquence utilisée pour le calcul de la vitesse
selon les lois (1.25) et (1.26).

Échantillon n◦ fr, fa v (en m/s) k

1 8.355 MHz, 10.055 MHz 8044 0.595

2 647.46 kHz, 660.47 kHz 6410 0.219

3 673.64 kHz, 718.01 kHz 4513 0.388

4 1.099 MHz, 1.241 MHz 7446 0.502

5 1.432 MHz, 1.490 MHz 5453 0.304
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Table 5.4 – Détermination des constantes des tenseurs du matériau ou appelées aussi
constantes mesurées.

mode
Constante élastique
déterminée par ceff

2èmeconstante déduite
(moyen de calcul)

Dernière constante
déduite avec k

kt cD33 = 296.03 GPa
ǫS33/ǫ0 = 34.5

(avec la courbe 1/jC0ω)
e33 = 5.66 Cm−2

k33 sD33 = 3.94 pm2N−1

d33 = 28.95 pCN−1

(mesuré au d33-mètre)

sE33 = 5.27 pm2N−1
(

grâce à sD33 = sE33(1− k233)
)

ǫT33/ǫ0 = 71.3

k31 sE11 = 5.32 pm2N−1 ǫT33/ǫ0 = 71.3
(valeur issue du k33)

d31 = 12.69 pCN−1

k32 sE22 = 10.73 pm2N−1 ǫT33/ǫ0 = 71.3
(valeur issue du k33)

d32 = −31.93 pCN−1

k15 cD55 = 136.06 GPa
ǫS11/ǫ0 = 87

(avec la courbe 1/jC0ω)
e15 = 3.11 Cm−2

À cette étape, grâce aux mesures, les caractéristiques du matériau vont pouvoir être
calculées. Les résultats sont donnés dans la Table 5.4 en effectuant les calculs colonne par
colonne (et de gauche à droite), dans l’ordre suivant :

1. La constante élastique effective est la première à être calculée grâce à la rela-
tion (1.24) soit ceff = ρv2.

2. Une deuxième constante doit être calculée pour déterminer la 3ème et dernière constante
de l’expression analytique du coefficient de couplage. Il s’agit généralement de la
constante diélectrique à déformation constante ǫS qui se calcule en approximant
la mesure de la partie imaginaire de l’impédance électrique par 1/(jC0ω) où C0 est
la capacité bloquée du matériau. Elle est reliée à ǫS par la relation :

ǫS =
C0d

A
(5.1)

où d est la distance inter-électrodes et A la surface de l’électrode. En effet, l’estimation
de ǫS se fait à des fréquences hautes où l’impédance n’est plus influencée par des
modes de vibrations de la structure alors que ǫT est donnée par une capacité de
basse fréquence.

3. Enfin, ayant bloqué deux paramètres sur les trois qui servent à exprimer le coefficient
de couplage électromécanique dont la valeur est connue, la constante piézoélectrique
peut être déduite.
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L’unique cas qui diffère de cette démarche est celui du mode k33. En effet, la constante
élastique effective (1/sD33) ne participe pas à l’expression de son coefficient de couplage. Il
est alors nécessaire d’en déduire la constante élastique qui y participe (sE33) grâce à l’égalité
sD33 = sE33(1 − k233) [26]. Avec ce même type de relation [26, 125], il est possible de déter-
miner 2 autres constantes élastiques et une constante diélectrique. En faisant l’application
numérique sur les expressions :

– cE33 = cD33(1− k2t ), c
E
33 = 191.23 GPa

– cE55 = cD55(1− k215), c
E
55 = 123.49 GPa

– ǫT11 = ǫS11/(1 − k215), ǫ
T
11/ǫ0 = 95.9

En plus de ces 17 constantes mesurées, la valeur de ǫS22/ǫ0 peut être ajoutée grâce à l’échan-
tillon k24 qui devait permettre de mesurer les constantes cD44 et e24. En effet, la partie ima-
ginaire a pu être correctement mesurée. Elle vaut 699.2. La relation utilisée pour trouver
ǫT22 ne peut pas être utilisée car la valeur du k24 n’est pas certaine à cause de fréquences
de résonance et d’antirésonance perturbées. Enfin, grâce au mode k′31 qui est visible sur la
courbe d’impédance de l’échantillon n◦3 et dont l’expression analytique est donnée dans la
Table 4.1, la valeur de sE12 peut-être calculée et vaut −1.22 pm2N−1.
Dans de nombreux articles ou livres, certaines relations peuvent être trouvées mais doivent
être utilisées de façon avertie. En effet, il n’est pas exact d’écrire la parfaite égalité pour la
relation :

ǫS33 = ǫT33(1− k233). (5.2)

La permittivité calculée de cette manière ne correspond pas exactement à la permittivité
diélectrique à déformation constante comme cela est expliqué dans l’ouvrage d’Ikeda [1].
Néanmoins, la valeur est proche. Il est important de dissocier ces petites différences pour
les adapter en fonction de la précision souhaitée sur les résultats finaux. Dans notre cas,
l’utilisation d’un d33-mètre nous permet d’éviter l’utilisation de cette relation mais, dans
le cas contraire, cette approximation aurait été nécessaire pour continuer. En analysant les
mesures, le kt mesuré est plus grand que le k33 de 9%. Habituellement, l’inverse est attendu
depuis l’approximation donnée par Bernard Jaffe dans son livre [126] (p.29) :

k233 ≃ k2t + k2p − k2pk
2
t (5.3)

où kp est le coefficient de couplage électromécanique du mode radial. En plus de la ré-
pétabilité vérifiée de la mesure de l’échantillon 4 (barreau), le k33 a pu également être
mesuré par le biais d’un composite 1-3 fabriqué avec ce même matériau [127]. En effet, en
mesurant le kt de ce composite, la valeur du k33 de la phase piézoélectrique est obtenue,
comme expliqué dans la partie 2.2. Or le kt vaut 47%, ce qui est très proche de notre k33
mesuré sur le barreau (50,2%). La valeur est donc confirmée. Dans la littérature [128, 2],
quelques exemples de ce même cas peuvent être rencontrés. Le mode épaisseur (kt) et le
mode barreau (k33) sont en fait de même nature. Seules les dimensions de l’échantillon les
différencient. Il a été montré par Kim et al. [129] que le kt et le k33 sont les cas extrêmes
d’une seule et même fonction k qui varie en fonction d’un paramètre de forme G qui est le
rapport de l’épaisseur de l’échantillon sur son rayon (il s’agit d’un disque). Lorsque G → 0,
k = kt et quand G → ∞, k = k33. Pour les deux exemples donnés dans leur publica-
tion (PZT-5 et BaTiO3), cette fonction est strictement croissante sur G mais cela n’est
pas démontré dans le cas général. N’ayant aucune raison assez fortement justifiée pour
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Table 5.5 – Rappel des relations intercoefficients.

βS
kmǫSml = δkl (5.4)

βT
kmǫTml = δkl (5.5)

ǫTkl − ǫSkl = dkneln (5.6)

βS
kl − βT

kl = gknhln (5.7)

cEpns
E
nq = δpq (5.8)

cDpns
D
nq = δpq (5.9)

cDpq − cEpq = emphmq (5.10)

sEpq − sDpq = dmpgmq (5.11)

dkp = ǫTklglp (5.12)

ekp = ǫSklhlp (5.13)

gkp = βT
kldlp (5.14)

hkp = βS
klelp (5.15)

dkq = ekps
E
pq (5.16)

ekq = dkpc
E
pq (5.17)

gkq = hkps
D
pq (5.18)

hkq = gkpc
D
pq (5.19)

invalider les mesures de k33, nous conserverons les constantes liées à cette valeur comme
constantes mesurées. Parmi les 68 constantes indépendantes des tenseurs d’un matériau
piézoélectrique à structure orthorhombique représentées dans la Table 5.1, 19 sont déjà
déterminées par la mesure. Elles sont marquées par une étoile. Ces constantes mesurées
sont maintenant fixées et feront partie de la base de données finale du matériau. Il reste
cependant à déterminer toutes les autres. Pour ce faire, le seul moyen est de les calculer
avec les expressions listées dans la Table 5.5.

Constantes déduites Pour déterminer le plus de constantes possibles, les expressions
de la Table 1.2 sont développées analytiquement une par une et sont redonnées dans la
Table 5.5 pour une meilleure lisibilité. À partir des constantes mesurées dans le paragraphe
précédent, de nombreuses composantes des tenseurs peuvent être déduites grâce à ces re-
lations. La démarche est résumée dans la Table 5.6.
Pour ces calculs, plusieurs relations peuvent être utilisées et sont mentionnées pour chaque
cas. Les résultats, en prenant les différentes expressions possibles, sont comparés et de
faibles variations sont à noter. Ces différences sur les résultats sont les conséquences d’une
inconsistance déjà due aux mesures. Dans notre cas, elles sont très faibles mais elles pour-
raient être nettement plus prononcées si les mesures n’étaient pas faites proprement ou que
le matériau avait de grandes variations locales de ses propriétés.
Cependant, il est possible de calculer d’autres constantes en prenant en compte plusieurs
relations en même temps pour avoir autant d’équations que d’inconnues à déterminer. Tel
est le cas pour le calcul de e31, e32, sE13 et sE23. En sélectionnant 4 équations provenant des
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relations (5.16) et (5.6), le système suivant est obtenu avec les inconnues en rouge :


























d31 = e33s
E
13 + e32s

E
12 + e31s

E
11

d32 = e33s
E
23 + e32s

E
22 + e31s

E
12

d33 = e33s
E
33 + e32s

E
23 + e31s

E
13

ǫT33 − ǫS33 = d33e33 + d32e32 + d31e31

(5.20)

En exprimant chaque inconnue en fonction de l’inconnue e32, le système a la forme :


































e31 = A1 −
d32e32
d31

sE23 = A4 +A2e32

sE13 = A5 +A3e32

0 = B1e32
2 +B2e32 +B3

(5.21)

avec les grandeurs intermédiaires







































































A1 =
ǫT33 − ǫS33 − d33e33

d31

A2 =
1

e33

(

d32s
E
12

d31
− sE22

)

A3 =
1

e33

(

d32s
E
11

d31
− sE12

)

A4 =
d32 − sE12A1

e33

A5 =
d32 − sE11A1

e33

et























B1 = A2 −
d32A3

d31

B2 = A4 +A1A3 −A5

B3 = e33s
E
33 +A1A5 − d33

(5.22)

Dans la quatrième équation du système (5.21), il suffit de résoudre une équation du second
degré pour avoir la valeur de e32. Avec nos valeurs mesurées, son discriminant a une valeur
négative, ce qui implique une valeur de e32 complexe alors que les composantes des ten-
seurs sont définies réelles. Cet exemple d’aberration a déjà été mis en évidence [116] et son
origine est attribuée à l’impossibilité pour les valeurs utilisées de co-exister (inconsistance).
Pour montrer que cela ne vient pas exclusivement de nos constantes mesurées, la détermi-
nation du e32 est faite de la même manière mais avec des bases de données complètes déjà
publiées. Pour le cas d’une structure orthorhombique, la base de données d’un monocristal
à base de plomb [130] amènera également à un discriminant négatif. Pour des structures té-
tragonales, une base de données de 2004 [131] aura la même conséquence. Enfin, ces mêmes
auteurs font attention à la consistance de la base de données finale d’un monocristal té-
tragonal sans plomb [123] et cette dernière a, en effet, un discriminant positif. Le calcul
de e32 (qui est égal au e31 dans ce cas) qui s’en suit donne exactement la même valeur
que celle publiée. La preuve est alors faite que ces aberrations existent et peuvent être
évitées en prenant soin de vérifier que les constantes qui sont calculées peuvent co-exister.
La Table 5.1 récapitule les constantes mesurées et déduites déterminées jusqu’à présent.
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Table 5.6 – Constantes déduites et ne présentant pas de grandes inhomogénéités.

Constantes
déduites

Constantes mesurées Relations
utilisées

Valeurs
respectives

βS
11, β

S
22, β

S
33

(en 109 mF−1)
ǫS11, ǫ

S
22, ǫ

S
33 (5.4) 1.30, 0.16, 3.28

βT
11, β

T
33

(en 109 mF−1)
ǫT11, ǫ

T
33 (5.5) 1.18, 1.58

d15

(en 10−12 CN−1)

e15, ǫ
T
11, ǫ

S
11

e15, c
E
55

(5.6)

(5.17)

25.33

25.18

h33, h15

(en 109 Vm−1)

(e33, c
D
33, c

E
33), (e15, c

D
55, c

E
55)

(e33, ǫ
S
33), (e15, ǫ

S
11)

(5.10)

(5.13)

18.52, 4.04

18.54, 4.04

g33

(en VmN−1)

d33, s
E
33, s

D
33

d33, ǫ
T
33

(5.11)

(5.12)

0.0459

0.0459

g31, g32

(en VmN−1)
(d31, ǫ

T
33), (d32, ǫ

T
33) (5.12) 0.0201, -0.0506

sE55

(en 10−12 m2N−1)
cE55 (5.8) 8.10

sD55

(en 10−12 m2N−1)
cD55 (5.9) 7.35
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5.2 Consistance de la base de données

Comme il a été montré dans la section précédente, certaines valeurs de la base de
données complète d’un matériau piézoélectrique ne peuvent pas co-exister car elles amènent
à des aberrations. Une base de données menant à des aberrations est dite inconsistante.
Dans notre cas, ce sont les valeurs mesurées qui ont conduit à une valeur de e32 impossible.
À part modifier les valeurs mesurées, il est alors impossible, a posteriori, d’éviter ce type
d’inconsistance liée aux mesures. Par contre, toutes les autres valeurs qui attendent d’être
déterminées le seront en prenant soin d’éviter toute nouvelle aberration. Pour ce faire, un
critère d’évaluation de la consistance d’une base de données complète est mis en place.

5.2.1 Critère de quantification de la consistance

Généralement, pour compléter les valeurs manquantes de la base de données complète,
quelques relations parmi les 16 possibles de la Table 5.5 sont utilisées. Par exemple, pour
déterminer le tenseur cE , les relations (5.8), (5.10) et (5.17) peuvent être utilisées mais
pratiquement, une est suffisante. Si une relation parmi ces trois est choisie, les paramètres
correspondants seront favorisés au détriment des deux autres. Or, pour avoir une base de
données parfaitement consistante, toutes les relations intercoefficients doivent être vérifiées
exactement.
La première étape est la définition d’un objet d’évaluation du respect d’une égalité. Dans
notre cas, chaque relation de la Table 5.5 est une égalité de deux matrices qui seront
notées L pour le membre de gauche et R pour le membre de droite. Leurs dimensions sont
différentes selon la relation utilisée (3× 3,3× 6 ou 6× 6). Pour illustrer les explications, la
relation (5.10) est choisie et les matrices L et R correspondantes sont définies par :

L = cD − cE et R = teh.

Ensuite, une comparaison terme-à-terme est faite pour les deux matrices (L et R) en
effectuant une division pour s’affranchir des ordres de grandeurs présents dans les égalités.
Il y a donc deux possibilités qui sont la division de L par R ou l’inverse. Finalement, une
matrice C, ou matrice de comparaison, est construite pour chaque relation de la Table 5.5,
numérotée r, et ses composantes vérifient :

Cr(i, j) =















L(i, j)

R(i, j)
− 1, si

L(i, j)

R(i, j)
> 1

R(i, j)

L(i, j)
− 1 sinon.

(5.23)

où i, j ∈ [1, N ] et N dépend de la nature du tenseur. Pour notre exemple, r vaut 5.10 qui
est le numéro de l’équation (5.10) et la composante de C à la seconde ligne (i = 2) et 3ème

colonne (j = 3) est écrit :

C5.10(2, 3) =















cD(2, 3) − cE(2, 3)

e(3, 2)h(3, 3)
− 1, si

cD(2, 3) − cE(2, 3)

e(3, 2)h(3, 3)
> 1

e(3, 2)h(3, 3)

cD(2, 3) − cE(2, 3)
− 1 sinon.

(5.24)
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De cette manière, chaque composante de toutes les matrices C sont calculées et la valeur
est considérée comme nulle si elle est strictement inférieure à 1.10−4 qui est la précision
numérique choisie. Plus la valeur est proche de 0, plus l’égalité terme-à-terme correspon-
dante est vérifiée. Pour une base de données parfaitement consistante, toutes les matrices
C qui sont au nombre de 16, sont égales à la matrice nulle.
Cependant, la valeur des composantes d’une matrice C dépend de la manière dont la rela-
tion est écrite. L’exemple s’écrit de 3 manières différentes :

cD − cE = teh ou cD = teh+ cE ou cE = cD − teh.

Des matrices intermédiaires C ′, C ′′ et C ′′′ sont donc définies pour chacune de ces 3 relations
possibles et la matrice C finale, définie en (5.23), prend les composantes maximales de
chacune d’entre elles. Ici, 3 matrices intermédiaires sont faites :

C5.10(i, j) = max
1≤i,j≤N

{

C5.10′(i, j), C5.10′′(i, j), C5.10′′′(i, j)
}

Enfin, la valeur p qui évalue l’inconsistance d’une base de données est définie par :

p = max
1≤i,j≤N

5.4≤r≤5.19

{Cr(i, j)} (5.25)

Lorsque p est nul, la base de données évaluée est consistante pour la précision numérique
choisie.
La consistance d’une base de données est très importante pour la simulation numérique. En
effet, pratiquement, un seul module électro-élastique (un tenseur élastique, un tenseur pié-
zoélectrique et un tenseur diélectrique) est nécessaire au calcul de prédictions numériques.
Si la consistance de la base de données n’est pas bonne, le résultat de deux simulations
utilisant le même matériau mais deux modules différents pourra être différent. Prenons le
cas de logiciels d’éléments finis qui utilisent 2 modules différents : (cE , e, ǫS) pour l’un et
(sE, d, ǫT ) pour l’autre. Si les matrices C, correspondantes aux expressions intercoefficients
reliant ces deux modules, contiennent des composantes très élevées (voire la valeur p), les
résultats des simulations des deux logiciels seront très différents alors que le matériau est, à
l’origine, le même. Une des solutions pour remédier à ce problème est de prendre un module
comme référence, par exemple (cE , e, ǫS), et de lui appliquer les relations intercoefficients
pour arriver au second module qui sera utile (sE, d, ǫT ). Dans ce cas là, le nouveau module
(sE, d, ǫT ) n’a rien à voir avec celui fourni dans la base de données complète originale (si
elle n’est pas consistante).
L’intérêt d’une base de données complète et inconsistante peut donc se poser. Malgré le dé-
faut présenté ci-dessus, elle reste plus riche qu’un simple module. En effet, les composantes
mesurées des tenseurs sont les plus importantes puisqu’il s’agit, si elles sont bien mesurées,
de la réalité physique. Cependant, comme le montre la Table 5.1, elles se trouvent dans des
modules différents. En donnant une base de données complète, de l’information réelle est
apportée et peut se répercuter sur la détermination des paramètres inconnus des tenseurs
si les relations intercoefficients sont respectées et donc, si la base de données finale est
consistante.
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5.2.2 Application aux mesures de KNbO3

Maintenant qu’un outil de quantification de la consistance d’une base de données a été
défini, il est utilisé pour la détermination des inconnues des tenseurs pour le monocristal
KNbO3 afin de compléter les mesures faites du début du chapitre. Pour cela, l’algorithme
d’optimisation est détaillé, dans un premier temps, pour aboutir enfin à la base de données
finale du matériau.

Algorithme d’optimisation Pour résumer la situation, la base de données complète
d’un matériau à structure orthorhombique possède 68 constantes dont 32 sont déjà me-
surées ou déduites. Cette partie est donc consacrée à la détermination des 36 inconnues
restantes.
Comme pour l’outil de caractérisation multimodale du chapitre 4, un algorithme d’optimi-
sation et une Fonction Objectif (FO) doivent être choisis. Voyant le nombre de paramètres
à déterminer, le choix de l’Algorithme Génétique (GA) est le plus judicieux et confirmé,
a posteriori, par la comparaison avec la méthode de Nelder-Mead. Comme préconisé [107],
le nombre d’individus est fixé à 400 (10 fois le nombre de paramètres) et ils évolueront
sur 200’000 générations. Pour restreindre l’espace de recherche, les valeurs de Zgonik et
al. [17] sont prises comme référence et le GA pourra proposer des valeurs jusqu’à 200% de
ces dernières. Enfin, l’utilisation de la méthode de Nelder-Mead en partant de la solution
proposée par le GA permettra d’améliorer le résultat en affinant la solution. La FO, quant
à elle, suit la définition du critère de quantification (5.25) et donnera le paramètre p à
minimiser.
Un détail important dans la détermination des inconnues est la valeur fixée de cE66. N’étant
pas couplée électriquement et indépendante de toutes les autres constantes à l’exception
de sE66, c

D
66 et sD66, il est impossible de trouver sa valeur par des mesures électriques. La

valeur de Zgonik et al. lui sera donc assignée (95, 5.109 Nm−2). Elle a le statut de valeur
mesurée et les autres, de valeurs déduites. Elles seront fixées dans l’algorithme d’optimisa-
tion, réduisant le nombre d’inconnues à 32. Cela n’a aucun impact sur la consistance de la
base de données car ces 4 valeurs sont reliées uniquement entre elles et les expressions les
reliant sont alors exactement vérifiées.
Enfin, comme dans le chapitre précédent, les filtres qui calculent tous les coefficients de cou-
plage possibles (Table 4.1) et qui vérifient les conditions de stabilité thermodynamique [113]
sont utilisés.

Base de données finale Un matériau n’est pas obligatoirement parfaitement homogène
dans sa totalité. En effet, les caractéristiques piézoélectriques (par exemple) locales peuvent
varier d’une région du matériau à une autre. Il est alors facile de comprendre que la méthode
de caractérisation piézoélectrique « standard IEEE », en découpant différents échantillons,
peut amener à la caractérisation de matériaux dont les propriétés peuvent être légèrement
différentes. Cela dépend, entre autres, de la taille des échantillons. Bien que de faibles
dimensions, nos échantillons ont déjà montré qu’ils n’avaient pas tous les mêmes propriétés
et cela avait pour conséquence une valeur aberrante du e32 dans la partie 5.1.3. Les domaines
introduisent donc une inconsistance dite « de mesure » et qu’il sera impossible de faire
disparaître. Pour minimiser au mieux ce type d’inconsistance, de nouvelles techniques de
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mesures existent [132, 133, 134, 58] et toutes les constantes sont déterminées sur un seul
échantillon grâce à une disposition spéciale des électrodes.
Malgré cette inconsistance due aux mesures, la base de données finale de la Table 5.7 est
obtenue. En suivant la définition du critère de quantification (5.25), cette base de données
est consistante pour une valeur de p égale à 31,26.10−2. Cette valeur est obtenue dans la
matrice C5.18(3, 2). Elle correspond à l’égalité (5.18) de la Table 5.5 écrite de cette manière :

h32 = M(3, 2) (5.26)

où la matrice M est égale à g.
(

sD
)

−1 pour simplifier l’écriture de l’égalité (5.26). Effecti-
vement, h32 est égal à -5,340.109 alors que la composante de la 3ème ligne et 2ème colonne
de la matrice M , soit M(3, 2), vaut -4,068.109. La différence relative entre ces deux valeurs
est alors de 27,04%. Elle sera appelée ∆max. La valeur p est directement reliée à ∆max par
l’expression :

∆max =
2p

p+ 2
(5.27)

Pour situer cette nouvelle base de données par rapport à ce qui a pu être fait dans la littéra-
ture, le critère de quantification est calculé pour une base de données réalisée sans attention
particulière vis à vis de la consistance et une autre dont les auteurs ont particulièrement
fait attention :

– Li et al. [135] propose, en 2010, une base de données complète pour le monocris-
tal PIN-PMN-PT tétragonal. La valeur de p est obtenue pour l’égalité (5.9) de la
Table 5.5 et vaut 119,83% pour la valeur de C5.9(1, 3). Plus précisément, ils nous
donnent une valeur de cD13 égale à 109.109Pa alors que si la matrice sD est inversée,
le

(

sD
)

−1

13
vaut 49,58.109Pa. Cela équivaut à un ∆max de 74,93%.

– Zheng et al. [123], en 2013, expliquent l’attention particulière qu’ils ont porté à la
consistance de leur base de données d’un monocristal KNN tétragonal. Dans ce cas,
∆max vaut 8,14% pour la composante C5.11(1, 3). En effet, si M = sE − tdg, M(1, 3)
donne -0,3255.10−12 alors qu’ils nous donnent un sD(1, 3) de -0,3.10−12. Cette base
de données est un exemple de consistance.

Néanmoins, les deux exemples pris ont des structures tétragonales qui ont donc moins de
paramètres que notre structure orthorhombique. Une faible consistance est donc plus fa-
cilement atteignable. Si l’exemple du monocristal PMN-PT orthorhombique est pris [130],
la valeur cD33− cE33 (27,2.109Pa) diffère de 100,03% (∆max) de celle de

(

teh
)

33
(9,063.109Pa)

alors qu’elles sont censées être égales par l’expression (5.10). Cette valeur très importante
de ∆max signifie clairement que plus de paramètres sont à déterminer, plus l’inconsistance
peut devenir importante.
Pour conclure sur la consistance de la base de données du monocristal KNbO3 de coupe
(XZl) − 45◦, elle a été faite en portant une extrême attention à ne pas introduire d’in-
consistance supplémentaire lors de la détermination des nouvelles constantes. Cela peut
s’observer concrètement avec la valeur de critère de quantification p par rapport à d’autres
bases de données déjà publiées. Le choix du critère p à minimiser au détriment de la valeur
∆max qui a plus de signification puisqu’il s’agit d’une variation relative, se justifie par une
plus grande sensibilité de ce dernier sur de petites variations des paramètres à déterminer.
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Table 5.7 – Base de données complète de la coupe (YXt)-45◦ pour le monocristal
KNbO3 en fonction du choix des variables indépendantes des relations fondamentales de

la piézoélectricité. Les étoiles indiquent les valeurs mesurées.

Relation (S,E) : cEij (109Pa), eij (Cm−2), ǫSij/ǫ0

cE11 cE12 cE13 cE22 cE23 cE33* cE44 cE55* cE66
212.98 36.01 67.04 105.49 47.00 191.23 74.30 123.49 95.50
e31 e32 e33* e24 e15* ǫS11* ǫS22* ǫS33*
3.50 −1.65 5.66 5.88 3.11 87.0 699.2 34.5

Relation (S,D) : cDij (109Pa), hij (109Vm−1), βS
ij (109mF−1)

cD11 cD12 cD13 cD22 cD23 cD33* cD44 cD55* cD66
253.07 18.23 131.74 113.38 18.32 296.03 79.90 136.06 95.50
h31 h32 h33 h24 h15 βS

11 βS
22 βS

33

11.57 −5.34 18.53 0.95 4.04 1.30 0.16 3.27

Relation (T,E) : sEij (10−12m2N−1), dij (10−12CN−1), ǫTij/ǫ0

sE11* sE12* sE13 sE22* sE23 sE33* sE44 sE55 sE66
5.32 −1.22 −1.33 10.73 −1.88 5.27 13.46 8.10 10.47
d31* d32* d33* d24 d15 ǫT11* ǫT22 ǫT33*
12.69 −31.93 28.95 79.19 25.34 95.9 751.8 71.3

Relation (T,D) : sDij (10−12m2N−1), gij (VmN−1), βT
ij (109mF−1)

sD11 sD12 sD13 sD22 sD23 sD33* sD44 sD55 sD66
5.00 −0.58 −1.91 9.12 −0.44 3.94 12.52 7.35 10.47
g31 g32 g33 g24 g15 βT

11 βT
22 βT

33

0.0196 −0.0493 0.0447 0.0119 0.0295 1.18 0.15 1.55

Coefficients de couplage k (%) Masse volumique (kg/m3)

kt* k33* k31* k32* k15* ρ*
59.5 50.2 21.9 38.8 30.4 4575

5.2.3 Caractéristiques fonctionnelles

Avec la détermination de la base de données complète de ce monocristal, il est possible
de calculer les différentes vitesses de propagation des ondes acoustiques dans le solide en
fonction des directions de propagation mais aussi les coefficients de couplage électroméca-
niques selon les coupes du cristal comme déjà fait pour le monocristal PMN-PT [131]. Nos
mesures pourront être ainsi comparées avec les courbes théoriques obtenues par Nakamura
et al. [16].

Vitesses Calculer les vitesses de propagation dans toutes les directions des plans de co-
ordonnées (x = 0, y = 0 et z = 0) revient à exprimer le tenseur de Christoffel Γil dans
ces nouvelles directions de propagation. Le vecteur de propagation a subi une rotation θ
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autour de l’axe perpendiculaire au plan de coordonnées choisi. Ses coordonnées dans le
repère d’origine sont donc (cos θ, sin θ). Enfin, avec cette nouvelle direction de propaga-
tion, l’équation aux valeurs propres (1.11) peut être résolue. Les trois valeurs propres ainsi
trouvées sont les vitesses longitudinale et transversales pour cette direction de propagation.
Pour les calculs, le module (cE , e, ǫS) est choisi.
Premièrement, il est nécessaire de prendre en compte les effets piézoélectriques dans la
tenseur de Christoffel qui, à l’origine, ne contenait que les constantes élastiques (rela-
tion (1.12)).
Le tenseur Γil s’exprime alors par [136] :

Γil = Γil +
γiγl
ǫ

(5.28)

où Γil = cEijklnjnk, γi = ekijnknj et ǫ = ǫSjknjnk et n sont les vecteurs du repère d’origine.
Lorsque les expressions sont développées et que le cas particulier d’un matériau piézoélec-
trique orthorhombique est appliqué dans un espace à trois dimensions, les tenseurs Γil, γi
et ǫ valent :

Γil =











cE11n
2
1 + cE66n

2
2 + cE55n

2
3 (cE12 + cE66)n1n2 (cE13 + cE55)n1n3

× cE66n
2
1 + cE22n

2
2 + cE44n

2
3 (cE23 + cE44)n2n3

× × cE55n
2
1 + cE44n

2
2 + cE33n

2
3











(5.29)

γi =
[

(e31 + e15)n1n3 (e32 + e24)n2n3 e15n
2
1 + e24n

2
2 + e33n

2
3

]

(5.30)

ǫ = ǫS11n
2
1 + ǫS22n

2
2 + ǫS33n

2
3 (5.31)

La valeur des vecteurs ~n se calcule en fonction de la direction de propagation choisie. Par
exemple, pour une direction de propagation dans le plan orthogonal à l’axe n3 (0 ~n1 ~n2), les
vecteurs vérifieront :

n1 = cos θ, n2 = sin θ et n3 = 0 (5.32)

Le repère (n1n2n3) est bien entendu équivalent au repère (XYZ) utilisé pour les tenseurs
du matériau. Le tenseur Γil étant maintenant connu, l’équation aux valeurs propres peut
être résolue. Les résultats pour le monocristal KNbO3 sont présentés sur la Figure 5.5.
Les vitesses longitudinales calculées dans le plan XZ (Figure 5.5.b)) passent par une va-
leur maximale de 8392 m/s pour les angles écartés de 30◦ autour de la direction Z. De
plus, dans le plan XY (Figure 5.5.a)), les valeurs de vitesses longitudinales dans la di-
rection X (6868 m/s) et dans la direction Y (4834 m/s) sont très différentes à cause de
la grande différence entre les paramètres de maille ’a’ et ’b’ du cristal. À l’inverse, les
faibles variations de la vitesse longitudinale dans le plan XZ confirme la faible différence
entre les deux paramètres de maille mesurés dans les directions X et Y. Enfin, dans les
3 plans de coordonnées, une des vitesses transversales (vs1) ne varie pratiquement pas.
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Figure 5.5 – Représentation polaire des
vitesses longitudinale vl et transversales vs1

et vs2 en m/s dans les plans a)XY, b)XZ et
c)YZ. L’angle 0◦ est l’orientation (XZl)-0◦.

Figure 5.6 – Représentation polaire des
coefficients de couplage dans les plans
a)XY, b)XZ et c)YZ. L’angle 0◦ est

l’orientation (XZl)-0◦.
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Coefficients de couplage Une autre information intéressante est la valeur des coeffi-
cients de couplage selon l’orientation de la coupe du monocristal. La confirmation que les
valeurs de k33 et de kt sont les plus hautes dans notre coupe choisie pourra ainsi être faite.
Les tenseurs élastique, piézoélectrique et diélectrique du même module que précédemment
doivent être recalculés dans un nouveau repère. Il s’agit de la même opération mais appli-
quée directement sur les tenseurs des propriétés du matériau et non pas sur le tenseur de
Christoffel.
Premièrement, la matrice de rotation R doit être définie en fonction de la rotation choisie.
Voici les 3 matrices de rotation de base :

Rx =











1 0 0

0 cos θ sin θ

0 − sin θ cos θ











, Ry =











cos θ 0 sin θ

0 1 0

− sin θ 0 cos θ











et Rz =











cos θ sin θ 0

− sin θ cos θ 0

0 0 1











Les formules de rotation [24] pour obtenir les nouveaux tenseurs cE , e et ǫS , par exemple,
sont les suivantes :

- pour les tenseurs élastiques, cEijkl =
3

∑

m=1

3
∑

n=1

3
∑

o=1

3
∑

p=1

RimRjnRkoRlpc
E
mnop

- pour les tenseurs piézoélectriques, eijk =

3
∑

m=1

3
∑

n=1

3
∑

o=1

RimRjnRkoemno

- pour les tenseurs diélectriques, ǫSij =
3

∑

m=1

3
∑

n=1

RimRjnǫ
S
mn

Pour chaque rotation de θ, de nouveaux tenseurs sont calculés et les nouveaux coefficients
de couplage peuvent être calculés avec les formules déjà connues [26]. Pour profiter du
travail précédent, qui a été fait sur la consistance de la base de données, il est préférable
d’appliquer la rotation à tous les tenseurs et non pas seulement à un module, puis recalculer
les autres tenseurs via les relations intercoefficients (Table 5.5). Les variations des valeurs
des principaux coefficients de couplage dans les 3 plans de coordonnées sont représentés
sur la Figure 5.6. En traçant les diagrammes polaires des coefficients de couplage, la coupe
choisie semble optimale, comme prévue. En effet, dans toutes les directions des 3 plans de
coordonnées, nous avons la valeur maximale du k33 et du kt pour un angle θ = 0◦.

Discussion Il est alors intéressant de comparer nos résultats par rapport au monocristal
KNbO3 monodomaine caractérisé par Zgonik et al. [17] même si le monocristal caractérisé
ici est polydomaine. Pour cette comparaison, il serait alors possible de se baser sur le
travail de Nakamura et al. [16] qui ont calculé, de la même manière, les coefficients de
couplage dans toutes les directions en se basant sur la base de données fournie par Zgonik.
Cependant, leurs courbes peuvent avoir des formes différentes en fonction de la manière
dont sont recalculés les tenseurs. En effet :

1. Zgonik et al. donnent les tenseurs cE , cD, e, d, ǫS et ǫT . Pour calculer le coefficient de
couplage k33, il est alors nécessaire de déterminer le tenseur sE comme son expression
le montre dans la Table 5.2.
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2. Si les courbes des coefficients de couplage sont calculés en prenant les données brutes
de Zgonik et en rajoutant le tenseur sE calculé via la relation sE =

(

cE
)

−1, nous
obtenons les variations des coefficients de couplage kt et k33 représentées par les
courbes rouges sur la Figure 5.7.

3. Maintenant, si uniquement les tenseurs cE , e et ǫS de Zgonik sont gardés et que les
tenseurs ǫT , d, et sE sont recalculés via les relations sE =

(

cE
)

−1, d = e × sE et
ǫT = d × te+ ǫS , de nouvelles courbes de coefficients de couplage sont obtenues (en
noires sur la Figure 5.7) et sont très proches des courbes présentées par Nakamura et
al. [16] dans leur article et intégrées dans la Figure 5.8.

Pour les variations de kt, les courbes noires et rouges se superposent car seuls les tenseurs
cE , e et ǫS sont utilisés et ils sont strictement égaux dans les deux cas. Pour le k33 par
contre, une énorme différence qui atteint son maximum pour θ = 45◦, apparaît. Cette
différence vient des tenseurs sE, d et ǫT utilisés. Pour la courbe rouge, il s’agit des tenseurs
fournis par Zgonik et al. alors que pour la courbe noire, ces tenseurs ont été recalculés et
diffèrent donc de ce qui a été donné par Zgonik. Nous avons ici un exemple typique de
base de données inconsistante. De plus, ce maximum de différence à θ = 45◦ est justement
l’angle de coupe qui a été choisi pour les conclusions tirées par Nakamura et al..
En se basant donc directement sur les données brutes de Zgonik et al., pour une coupe
(XZl)− 45◦, des valeurs de kt de 66,7% et de k33 de 45,4% étaient attendues. Nos valeurs
mesurées qui valent k33 = 50, 2% et kt = 59, 5% diffèrent mais la comparaison du kt et du
k33 attendus est similaire à nos mesures : k33 < kt.

Figure 5.7 – Courbes des variations du coefficient de couplage k33 dans le plan a)YZ et
b)XZ et du coefficient de couplage kt dans le plan c)YZ et d)XZ. Les courbes en noires
sont proches de celles de Nakamura et al. [16] et les courbes rouges sont tracées avec les

données de Zgonik et al. [17].
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Figure 5.8 – Courbes des variations du coefficient de couplage k33 dans le plan a)YZ et
b)XZ et du coefficient de couplage kt dans le plan c)YZ et d)XZ obtenues par Nakamura

et al. [16].

5.3 Étude fréquentielle des caractéristiques en épaisseur

Dans cette partie, le comportement fréquentiel du monocristal KNbO3 est étudié. Il
s’agit d’une étude indépendante des parties 5.1 et 5.2. En effet, seul le mode épaisseur
est caractérisé ici sur plusieurs fréquences grâce à sa résonance fondamentale et ses har-
moniques. De cette manière, la dépendance fréquentielle des caractéristiques en épaisseur
au-delà de 150MHz est déduite. Cette étude fréquentielle se faisant sur les harmoniques du
mode épaisseur, elle est indirecte et suppose donc que la microstructure ne varie pas, ce
qui n’est pas toujours le cas lorsqu’un matériau atteint de très faibles épaisseurs.

5.3.1 Procédé de caractérisation

Contrairement à la caractérisation précédente du mode épaisseur qui reste simple, le
modèle KLM [27, 29, 30] est utilisé ici pour caractériser également ces propriétés en épais-
seur sur les 7 échantillons présentés sur la Figure 5.3 et numérotés de 6 à 12. Ce modèle
prend en compte les pertes mécaniques et diélectriques [28]. Il calcule l’impédance électrique
complexe en fonction de la fréquence. Dans ce modèle, les propriétés qui sont caractérisées
sont la vitesse longitudinale vl, la constante diélectrique ǫS33, le coefficient de couplage kt
et les pertes mécaniques δm et diélectriques δe. Les mesures d’impédance sont faites avec
le même appareil que précédemment.
Cette procédure de caractérisation [137] est appliquée à la résonance fondamentale des
plaques mais également à toutes ses harmoniques pour couvrir une large bande de fré-
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quence de 10 à 160MHz. L’épaisseur des échantillons est plus précisément de 395±2 µm et
les électrodes d’or déposées par « sputtering » sur les deux faces font 400 nm d’épaisseur.
Ici, les électrodes sont prises en compte dans le modèle KLM car leur présence est d’au-
tant plus importante que la fréquence augmente. L’aire de chaque échantillon est donnée
dans la Table 5.8. La masse volumique reste la même que précédemment : 4575±40 kg/m3.
L’intérêt de découper plusieurs échantillons d’aires de plus en plus petites est l’étude de
l’homogénéité des propriétés du matériau qui est faite dans un second temps.

Table 5.8 – Aires des 7 échantillons permettant l’étude fréquentielle des propriétés en
épaisseur du monocristal KNbO3.

Numéro de l’échantillon 6 7 8 9 10 11 12

Aire (en mm2) 100,6 24,5 25,4 6,3 6,0 6,1 6,4

5.3.2 Résultats

Tout d’abord, il est important de confirmer les valeurs du mode épaisseur trouvées
précédemment pour la base de données complète du monocristal grâce à la plaque n◦1

Figure 5.9 – Les impédances électriques
complexes expérimentales (trait pointillé) et
théoriques (trait plein) pour a)la résonance
fondamentale, b)la 3ème harmonique et c)la

15ème harmonique.

qui a les mêmes dimensions que les plaques
n◦9, 10, 11 et 12 utilisées ici. La fréquence
d’antirésonance avait été mesurée à 10,055
MHz, ce qui avait permis de déduire cD33 à
296,03 GPa. Lorsque l’impédance électrique
de la plaque n◦11 est mesurée puis modé-
lisée avec le schéma KLM sur son mode
épaisseur, une fréquence d’antirésonance de
10,1 MHz et un cD33 de 288 GPa sont obte-
nus. La différence relative de 2,75% sur les
valeurs de cD33 est le cumul des faibles diffé-
rences observées sur la masse volumique et
la fréquence d’antirésonance.
La Figure 5.9 montre l’exemple de l’ajus-
tement de l’impédance expérimentale avec
le modèle KLM pour la résonance fonda-
mentale, la 3ème harmonique et la 15ème

harmonique pour l’échantillon 9. Comme
pour tous les échantillons, à la résonance
fondamentale (autour de 10MHz), des im-
précisions sont faites à cause d’approxima-
tion sur l’ajustement à partir de courbes
expérimentales ne correspondant pas à des
mesures « idéales »(Fig. 5.9.a)). Cela pro-
voque, en général, une légère surestimation
des pertes mécaniques mais aussi des er-
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reurs sur l’évaluation des fréquences de résonances et d’anti-résonance donc, du kt. Les
propriétés déterminées sur l’harmonique 3 sont généralement plus précises comme le montre
la Figure 5.9.b). Finalement, les propriétés ont pu être évaluées jusqu’à 160 MHz comme
le montre la Figure 5.9.c).
La Figure 5.10 présente les paramètres du mode épaisseur les plus importants. Les me-
sures des différents échantillons pour chaque fréquence sont regroupées dans une boîte de
Tukey. Cela signifie que pour la Figure 5.10.a), par exemple, la première boîte de Tukey
à la fréquence 9,7MHz contient les 7 mesures de kt faites à la résonance fondamentale des
7 échantillons. La boîte de Tukey possède un point rouge qui est la moyenne, d’un trait
rouge qui est la médiane et d’un rectangle qui contient les deux premiers quartiles, sans
oublier les valeurs extrêmes représentées par les traits externes au rectangle. La fréquence
à laquelle la boîte de Tukey apparaît est la fréquence moyenne de toutes les mesures qui
sont égales entre elles à 5% près.
Maintenant, pour évaluer l’homogénéité de l’échantillon n◦6 qui est le plus grand, nous
avons tracé (Figure 5.10.a)), la variation du kt pour les 7 échantillons (n◦6 à 12). Si les
dimensions des boîtes de Tukey de cette Figure sont comparées à celles des boîtes de Tukey
de la Figure 5.10.b) qui ne prend en compte que les 4 plus petits échantillons (n◦9, 10, 11
et 12), les rectangles contenant les deux premiers quartiles sont nettement plus grands et
les deux valeurs extrêmes sont également plus éloignées. Cela signifie qu’avec ces 7 échan-
tillons, nous avons de plus grandes variations de kt que sur une région localisée par les 4
échantillons les plus petits. Le matériau possède donc des variations de propriétés locales.
Les variations de e33 et ǫS33 sont également données mais en ne prenant en compte que les
4 plus petits échantillons.
Le kt évalué à 10 MHz vaut 65% et il est beaucoup plus proche de la valeur attendue par
la base de données de Zgonik. Cependant sa valeur décroit en fréquence pour descendre
jusqu’à 45% à 155 MHz. Contrairement à un monocristal PZN-PT déjà étudié [137], ce
monocristal ne semble pas aussi stable en fréquence.

Conclusion Dans ce chapitre, un outil général de consistance d’une base de données
d’un matériau a été mis en place. Il ne résout cependant pas les incohérences dues aux
mesures. C’est pour cela qu’il s’agit d’un outil complémentaire aux nouvelles techniques de
mesures [58, 132, 133, 134] qui elles, minimisent les inconsistances expérimentales.
Appliqué au monocristal KNbO3, cela nous a permis de fournir tous ses tenseurs élastiques,
piézoélectriques et diélectriques qui seront nécessaires pour les simulations réalisées avec
ce matériau. La valeur du coefficient de couplage kt mesurée (∼ 60%) est la preuve des
performances de ce matériau piézoélectrique sans plomb pour cette coupe. Cela avait été
également vérifié par deux autres équipes [90, 121]. Néanmoins, la valeur de k33 à 83%,
attendue par Nakamura et al. [16] n’est pas atteinte par notre matériau (∼ 50%) mais
n’a encore jamais été vérifiée expérimentalement. L’utilisation de ce matériau pour son kt
reste son point fort car il dépasse toutes les valeurs mesurées jusqu’à présent (PZT inclus).
L’étude en fréquence de ses propriétés en épaisseur permet de mettre en évidence une
stabilité de ces dernières relativement plus faibles que pour les monocristaux contenant du
plomb [137]. Il peut donc être moins performant qu’attendu pour les très hautes fréquences
(>100MHz). Toutefois, par usinage à très faible épaisseur du matériau (<100 µm), les
mesures ont montré une bonne stabilité des propriétés (en particulier ǫr) [121].
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Figure 5.10 – Boîtes de Tukey représentant les variations fréquentielles a)du kt pour les 7 échantillons, b)du kt pour les 4 plus
petits échantillons, c)du e33 pour les 4 plus petits échantillons et d) du ǫS33 pour les 4 plus petits échantillons également. Le point

représente la moyenne.
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Troisième partie

Composite piézoélectrique de
connectivité 1-3 et structure

pseudo-périodique
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Chapitre 6

Modélisation des composites piézoélec-
triques de connectivité 1-3

Introduction Pour l’étape de modélisation, les éléments finis [138] sont l’outil central.
C’est une des méthodes de résolution d’équations aux dérivées partielles comme le sont,
pour les plus courantes, les méthodes par différences finies [139] ou volumes finis [140]. En
effet, pour connaître le comportement du matériau, l’équation de la dynamique doit être
résolue en 3 dimensions dans notre cas et seules les méthodes de résolution numérique qui

Figure 6.1 – Discrétisation du domaine
d’étude.

approximent les dérivées peuvent nous don-
ner une solution assez précise du problème.
Pour la méthode des éléments finis, le do-
maine étudié est découpé en sous-domaines
appelés des éléments et sont interconnectés
par des points appelé nœuds (Fig. 6.1). Si
un point situé à l’intérieur de l’élément est
pris, sa valeur recherchée, par exemple son
déplacement, est alors reliée aux valeurs no-
dales par des fonctions d’interpolation qui
sont choisies par l’utilisateur. En résolvant
l’équation aux dérivées partielles de cette
manière sur tous les éléments, nous avons
le comportement de la géométrie dans sa
globalité en ajoutant de bonnes conditions
limites qui sont indispensables à la détermi-
nation de solutions. Ce calcul par éléments

finis est fait avec le logiciel ATILA [101] développé par le département SAMBA/ISEN de
l’IEMN à Lille. Il peut simuler le comportement élastique, piézoélectrique et magnétostrictif
des structures. Les équations résolues dans le code ATILA sont :

– le principe fondamental de la dynamique pour le domaine élastique,
– l’équation de Poisson pour la partie piézoélectrique ou électrostrictive du calcul,
– les équations de Maxwell pour les cas magnétostatiques,
– et l’équation d’Helmholtz pour les fluides.
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Dans le cadre de cette thèse, les matériaux utilisés sont uniquement élastiques, piézoélec-
triques et fluides. Les inconnues sont donc le vecteur des valeurs nodales du champ de
déplacement U, du potentiel électrique Φ et du champ de pression P pour les sources de
forces généralisées F, de charges électriques q et du gradient de pression normal aux sur-
faces Ψ. En définitive, l’équation matricielle en régime harmonique, pour le cas considéré,
s’écrit :











[Kuu]− ω2[M ] [KuΦ] −[L]

[KuΦ] [KΦΦ] [0]

−ρ2c2ω2[L]T [0] [H]− ω2[M1]
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−q

ρ2c2Ψ











(6.1)

avec ρ la masse volumique du fluide, c la vitesse dans le fluide et ω la pulsation. Pour le
solide, les matrices [Kuu], [KuΦ], [KΦΦ], [M ] sont respectivement les matrices de rigidité,
de couplage piézoélectrique, diélectrique, de masse et pour le fluide, les matrices [L], [H]
et [M1] sont les matrices de couplage à l’interface solide/fluide, de sa (pseudo-)rigidité et
de sa (pseudo-)masse. Si le domaine ne comporte pas de fluide, le système devient :





[Kuu]− ω2[M ] [KuΦ]

[KuΦ] [KΦΦ]









U
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F

−q



 (6.2)

Après cette brève introduction sur les éléments finis, la préparation du calcul pour le
cas d’une structure de composite piézoélectrique de connectivité 1-3 est détaillée dans un
premier temps. Puis, le comportement des structures habituellement fabriquées est retrouvé
pour enfin proposer une nouvelle géométrie qui limite la propagation des modes latéraux.

6.1 Préparation du calcul en Éléments Finis (FEM)

Pour l’étude des structures piézoélectriques, plusieurs grandeurs caractéristiques peuvent
être examinées (section 1.1.4). Dans le cadre de la transduction ultrasonore, la bande pas-
sante (BP) et la sensibilité sont les caractéristiques les plus importantes. Le coefficient de
couplage électromécanique est aussi un bon indicateur de performance. Ils sont respective-
ment obtenus à partir de la réponse électro-acoustique (REA) et de l’impédance électrique
du matériau. Deux calculs distincts seront préférés pour un gain de temps sur le calcul de
l’impédance électrique qui, dans l’air, est très rapide. Ils sont tous les deux effectués en
calcul harmonique. Pour des explications plus détaillées, les différentes faces (Figure 6.2b)
de la cellule de base du composite portent un nom.

6.1.1 Impédance électrique

Généralement, l’impédance électrique d’un composite est mesurée dans l’air pour sa ca-
ractérisation électromécanique. Le calcul se fera donc dans ces mêmes conditions dans un
souci de futures comparaisons. La première étape consiste à simplifier autant que possible
la structure à mailler ainsi que les conditions aux frontières. Tout d’abord, les dimensions
latérales du composite 1-3 étant grandes devant son épaisseur h, cette structure est consi-
dérée infinie dans le plan (~x, ~y) qui sont les vecteurs du repère orthogonal défini Figure 6.2.
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(a) Partie utile pour le calcul d’impédance
électrique d’un composite piézoélectrique de

connectivité 1-3 dans l’air.

(b) Cellule de base pour le calcul de la réponse
électro-acoustique d’un composite

piézoélectrique de connectivité 1-3 dans l’eau.

Figure 6.2 – Les structures maillées avec le rappel des 3 grandeurs caractéristiques d’un
composite 1-3 : la hauteur h, le pas p et le kerf k.

De plus, la différence d’impédance acoustique entre l’air et le composite nous permet
de simplifier le problème en négligeant l’air présent sur les faces Ω+

z et Ω−

z . En effet, il
n’y a quasiment aucun échange d’énergie entre les deux milieux qui est inférieur à 0,1%
en utilisant l’expression (1.20) de transmission d’énergie. Le système d’équations résolu est
alors le système (6.2). Il est donc possible de mailler uniquement le huitième de la cellule de
base du composite (partie hachurée de la Figure 6.2a) avec les plans de symétrie appropriés
A, B et C. La traduction d’un plan de symétrie sur les déplacements de ses points M est
le blocage de leur composante normale à ce dit plan [141]. En résumé, les déplacements ~u
des points M doivent vérifier :

– ∀M ∈ A,~u.~y = 0
– ∀M ∈ B,~u.~x = 0
– ∀M ∈ C, ~u.~z = 0

où les vecteurs ~x, ~y et ~z sont les vecteurs de base du repère représenté sur les Figures 6.2.
Évidemment, tous les points appartenant aux plans Ω+

x et Ω−

y respectent ces mêmes condi-
tions de symétrie. Enfin, d’un point de vue électrique, le plan Ω+

z a un potentiel électrique
positif et le plan C est à la masse. Le maillage est fait sur le volume avec des éléments
hexaèdres à interpolation quadratique, c’est à dire que chaque arête comporte 3 nœuds et
sont interpolés par une parabole. De ce fait, en mécanique des vibrations, quatre éléments
par longueur d’onde suffisent à une bonne approximation de l’onde sinusoïdale qui se pro-
page. Lorsque le calcul est fini, pour avoir l’impédance électrique, il suffit de récupérer
l’information du potentiel sur la surface Ω+

z .

6.1.2 Réponse électro-acoustique

La sensibilité et la bande-passante sont obtenues expérimentalement en plongeant le com-
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posite dans l’eau et en regardant son comportement en émission et en réception. Pour le
calcul de la réponse électro-acoustique, l’eau sera donc ajoutée dans le milieu environnant
du composite. Le système à résoudre devient donc le système (6.1). L’adaptation d’impé-
dance acoustique étant meilleure qu’avec de l’air, l’énergie transmise du milieu fluide au
milieu solide (et vice versa) ne peut plus être négligée. Ainsi, pour connaître exactement
le champ de pression dans l’eau, il est nécessaire de tenir compte de la contribution des
cellules voisines qui rayonnent elles aussi. Pour cela, une condition de périodicité est in-
sérée dans le calcul : les fonctions d’espace (pression, déplacement et potentiel électrique)
devront être périodiques. Pour modéliser cette périodicité, les éléments fondamentaux ont
été développés essentiellement par Brillouin et al. [142]. C’est en ajoutant la relation de
Bloch-Floquet que le calcul par éléments finis peut satisfaire ces conditions de périodi-
cité [143, 50]. Le composite étant toujours considéré comme infini dans le plan (~x,~y), et ne
travaillant qu’en incidence normale, chaque fonction doit satisfaire la relation :

F (x+ p, y + p, z) = F (x, y, z) (6.3)

où p est le pas de la structure. Pour terminer la définition des conditions aux limites, la face
Ω+
z (resp. Ω−

z ) est isopotentielle à un potentiel positif (resp. à la masse). Les conditions
de raccordement en onde plane [143] qui permettent de prendre en compte l’eau en deçà
de ΩInf et au-delà de ΩSup sans la mailler, sont également ajoutées sur ΩInf et ΩSup pour
modéliser un milieu infini dans lequel rayonne cette source acoustique. La Figure 6.2b re-
présente la structure complète maillée pour le calcul de la REA. Des éléments hexaédriques
à interpolation quadratique sont utilisés et la présence d’eau avec des vitesses de propaga-
tion plus faibles que dans les matériaux nous contraint à des tailles d’éléments plus petites
par rapport à celles utilisées dans le calcul de l’impédance. Le temps de calcul s’en trouve
augmenté considérablement. De plus, la quantité d’eau doit être assez importante pour que
les plans limites de l’eau (ΩSup et ΩInf) ne soient pas dans le champ proche du composite.
Une distance minimale a été retrouvée pour ne plus avoir l’effet des ondes évanescentes de
l’interface sur le champ de pression. La REA est la multiplication de la fonction de transfert
du système en émission avec celle en réception. En simulation, trois calculs doivent être
faits et sont représentés sur la Figure 6.3 :

– Un premier, effectué en émission, où un potentiel électrique sinusoïdale VG est ap-
pliqué en Ω+

z et la pression émise P1 est récupérée sur l’un des deux plans limites de
l’eau. En anglais, le rapport de cette pression sur le potentiel électrique est appelé
« Transmitting Voltage Response » (TVR). Le point P1 ne doit pas être pris trop
proche du composite pour ne pas subir l’influence des ondes évanescentes à l’interface
solide/fluide.

– Un deuxième, en réception, où une onde plane incidente est envoyée sur Ω−

z à une
pression correspondante Pinc et le potentiel électrique VOUT en Ω+

z est enregistré.
Le ratio VOUT/Pinc est appelé « Free-Field Voltage Sensitivity » (FFVS)

– Un troisième, avec seulement de l’eau, est réalisé pour connaître précisément l’onde
incidente Pinc car, dans le code ATILA, elle ne peut pas être choisie.

Enfin, l’expression finale de la REA calculée en fréquence est :

REA = TVR.FFVS =
P1.VOUT

VG.Pinc
(6.4)
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Figure 6.3 – Les 3 calculs en éléments finis pour le calcul de la REA avec la mesure en
émission (TVR), en réception (FFVS) et dans l’eau.

6.2 Étude de la structure régulière

Comme détaillé dans le chapitre 2, il est possible de prévoir la fréquence des modes
latéraux dans les structures de type composite 1-3. L’objectif de cette partie n’est pas
de discuter les modèles mais simplement d’identifier ces modes latéraux dans notre cas
précis grâce au calcul par éléments finis et de quantifier leurs dommages sur les propriétés
fonctionnelles du composite. Le « Pillar Aspect Ratio » d’Hayward et al. [51], ou plus
généralement le rapport h/p, sera notre indicateur dans toute cette partie. Cette étude
servira de base pour les réflexions suivantes sur la suppression des modes latéraux. Pour
tous les calculs, les mêmes matériaux seront utilisés. Il s’agit de la céramique Pz27 (PZT) [2]
et de la résine époxy E501 [4] dont les caractéristiques sont données dans la Table 6.1. Ces
matériaux ont été choisis pour faciliter les comparaisons avec des composites fabriqués
dans un second temps. Pour la résine, le module d’Young et le coefficient de Poisson sont
également donnés pour information et valent respectivement 5,25 GPa et à 0,33.

Table 6.1 – Constantes du Pz27 données par MEGGIT Ferroperm [2]

c11
E

(GPa)
c12

E

(GPa)
c13

E

(GPa)
c33

E

(GPa)
c44

E

(GPa)
c66

E

(GPa)
e31

(C/m2)
e33

(C/m2)

147 105 93, 7 113 23, 0 21, 2 −3, 09 16

e15
(C/m2)

ǫ11
S/ǫ0 ǫ33

S/ǫ0 crésine
11

(GPa)
crésine
12

(GPa)
ǫrésine
11 /ǫ0 ρpiezo

(kg/m3)
ρresine
(kg/m3)

11, 64 2121 1981 7, 84 3, 9 3 7780 1100
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6.2.1 Dépendance à la fraction volumique

Les deux modes latéraux sont dépendants de la valeur du pas de la structure ainsi que
de sa fraction volumique (section 2.2.3). La Figure 6.4 représente les deux composites à
pas constant (1275 µm) et à fraction volumique différente (0,48 et 0,65) qui sont étudiés

Figure 6.4 – Deux composites à pas de
structure constant (1275 µm) mais avec des

fractions volumiques distinctes.

dans ce chapitre et qui seront fabriqués
pour la validation expérimentale (cha-
pitre 7). Les calculs de la structure sont
faits en calcul harmonique et dans l’air pour
les deux types de composites. À partir de ce
calcul, les fréquences du mode épaisseur et
des deux premiers modes latéraux sont re-
pérées grâce à leur champ de déplacement
qui est maximal à la fréquence d’antiréso-
nance fa. Les champs de déplacement ca-
ractérisant ces 3 modes sont représentés sur
la Figure 6.5. Ils ont bien les formes at-
tendues par les analyses du chapitre 2.2.
L’épaisseur des deux composites est alors

diminuée régulièrement en partant d’une épaisseur de 3825 µm pour avoir un rapport h/p
égal à 3 et finir avec une épaisseur de 63,75 µm (h/p = 0,05). Pour chaque épaisseur, les
fréquences des 3 premiers modes sont relevées. Après le calcul de 24 épaisseurs différentes,
la courbe de la Figure 6.6 est obtenue. Prenons en compte pour l’instant la partie de la
courbe où h/p>1. Les modes latéraux des deux composites n’ont pas les mêmes fréquences
de résonance même si ces derniers ont le même pas de structure. Pour le 2ème mode latéral
par exemple, celui du composite à vf = 0, 48 aura une fréquence de résonance à 1,74 MHz
alors que celui du composite à vf = 0, 65 sera à 1,9 MHz. Cette différence est directement
liée à la différence du kerf entre ces deux composites. La même observation peut être faite
avec le premier mode latéral. Pour les fréquences d’antirésonance des deux modes épais-

Figure 6.5 – Les champs de déplacement des trois premiers modes de résonance du
huitième de la cellule de base d’un composite 1-3. Uniquement la composante du

déplacement colinéaire à l’épaisseur est représentée.
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Figure 6.6 – Évolution fréquentielle du mode épaisseur et des deux modes latéraux en
fonction du rapport h/p du composite en représentation logarithmique.

seurs, évidemment, elles sont confondues et proportionnelles à l’épaisseur comme le prévoit
la relation du résonateur mécanique (1.14). Il y aura néanmoins une différence minime entre
les deux fréquences des modes épaisseurs car, les composites n’ayant pas la même fraction
volumique, la vitesse de l’onde longitudinale se propageant dans le sens de l’épaisseur sera
légèrement différente. En diminuant l’épaisseur h, le mode épaisseur se rapproche du 1er

mode latéral qui, lui, est totalement indépendant de cette dimension et donc, reste à la
même fréquence durant la diminution.
Cela n’est plus vrai lorsque le mode épaisseur se rapproche trop du 1er mode latéral. En
effet, au rapport h/p=1.5, le 1er mode latéral est toujours à la fréquence 1,27 MHz qu’il
avait initialement (à h/p=3) mais à la diminution d’épaisseur suivante (h/p=1,25), il com-
mence à se déplacer en plus haute fréquence (1,30 MHz) pour faire un nouveau bond (1,365
MHz) dans les plus hautes fréquences pour le rapport h/p qui vaut 1. Plus l’épaisseur va
diminuer et plus ce mode latéral évoluera vers les hautes fréquences jusqu’à ce qu’il at-
teigne les fréquences du 2nd mode latéral qui restait depuis le début aux alentours de 1,74
MHz et qui sera « repoussé » à son tour pour un rapport h/p∼0,65. De ce fait, pour ces
cas critiques, les modes interagissent. Il est donc normal de se demander à quel moment
exactement cette interaction entre le mode épaisseur et le 1er mode latéral devient néfaste
pour les performances du piezocomposite 1-3. Hayward et al. [51] avait déjà donné le critère
pour une fraction volumique supérieure à 20% où la fréquence du 1er mode latéral (fL1)
devait être 2 fois plus grande que la fréquence d’antirésonance du mode épaisseur (fa). Ce
critère semble se vérifier car :

– pour le rapport h/p = 1, 5, fa = 0, 683 MHz et fL1 = 1, 278 MHz,
– et pour le rapport h/p = 1, 25, fa = 0, 809 MHz et fL1 = 1, 305 MHz.

Cependant, nous nous proposons, dans ce chapitre, de vérifier ce critère directement sur
la sensibilité et la BP qui sont aussi les grandeurs utilisées pour évaluer la qualité d’un
matériau piézoélectrique pour la transduction ultrasonore.
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Figure 6.7 – REA normalisées de 4 épaisseurs différentes pour le piezocomposite 1-3 de
vf = 0, 48. Les cercles verts représentent les fréquences de résonance et les rouges, les

fréquences d’antirésonance simulées dans l’air du mode épaisseur. Le triangle rose
renseigne la position fréquentielle du premier mode latéral simulé dans l’air également.

6.2.2 Détérioration de la bande passante et de la sensibilité

Les études antérieures [50, 51] sur la détérioration des propriétés du composite 1-3 se
sont concentrées principalement sur le coefficient de couplage du mode épaisseur (kt) ou
des grandeurs qui permettent d’évaluer le déplacement de la surface de manière homogène.
En effet, ces grandeurs étant liées à la sensibilité et à la bande passante du composite, la
détérioration de ces dernières peut être appréciée indirectement. Or, au début du chapitre,
il est expliqué que nous sommes capables de calculer directement la BP d’un transducteur
constitué d’un seul matériau piézoélectrique. Il est donc naturel de le faire et d’observer
leur évolution en fonction du rapport h/p.
Dans un premier temps et pour un souci de clarté, les REA de seulement 4 épaisseurs
différentes du composite de vf = 0, 48 ont été représentées sur la Figure 6.7. Un décalage
entre les fréquences de résonance et d’antirésonance du mode épaisseur dans l’air (cercles
verts et rouges sur la Figure 6.7) et dans l’eau est à noter. Il vaut, en moyenne, 12kHz.
Ce comportement est tout à fait normal puisque l’eau ayant une impédance acoustique
beaucoup plus importante que l’air, elle « charge » la surface et provoque un léger décalage
des fréquences des modes vers les plus basses fréquences. C’est également le cas pour
le premier mode latéral sauf que le décalage entre sa fréquence de résonance dans l’air
(triangles roses sur la Figure 6.7) et sa fréquence de résonance dans l’eau est beaucoup
plus marqué : il vaut en moyenne 250 kHz. Le champ de déplacement de la cellule de base
pour la fréquence de 1,01 MHz est représenté sur la Figure 6.8 pour confirmer qu’il s’agit
bien de la fréquence du premier mode latéral. Visuellement, il est possible de voir que,
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Table 6.2 – Les valeurs de BP-6dB et de sensibilité pour quelques rapport h/p du
composite régulier à vf = 0.48.

h/p 3 2,25 1,5 1,25 1

BP-6dB (%) 19,4 18,7 18,3 16,6 4,2

Sensibilité (dB) 0 +0,3 +1,1 +1,9 +1,2

lorsque le mode épaisseur se décale vers les plus hautes fréquences (lorsque l’épaisseur du
composite diminue) en se rapprochant de ce mode latéral qui, lui, ne bouge pas car le pas
p reste constant, la BP se réduit. Sur la courbe h/p=1, elle est même « coupée » en deux.
Les valeurs de la BP-6dB passe de 19,4% pour le rapport h/p=3 à 4,2% pour h/p=1. Les
valeurs intermédiaires sont données dans la Table 6.2. Cette observation de la BP-6dB qui
commence à être endommagée à h/p=1,25 confirme encore le critère d’Hayward et al. [51]
car c’est ce même rapport h/p limite qui avait été déterminé dans le paragraphe précédent
en utilisant le critère 2fa < fL1. Pour la sensibilité en fréquence qui est normalisée par
rapport à la valeur de h/p=3, elle atteint un maximum de +1,9 dB à h/p=1,25 avant
de diminuer de nouveau (Table 6.2). Au-delà de la limite h/p=1,25, l’étude vibratoire
du composite n’a plus d’intérêt puisque les modes étant couplés, la surface n’a plus un

Figure 6.8 – Déformée de la cellule de base
du piezocomposite 1-3 à vf = 0, 48 dans

l’eau à 1,01 MHz correspondant au 1er mode
latéral. Les pointillés correspondent à la

position au repos.

déplacement homogène (mode « piston »).
Concrètement, lorsque le mode épaisseur
est couplé avec le 1er mode latéral (fL1 <
2fa), cela se traduit directement sur la ré-
duction de la BP-6dB. Cela signifie que la
fréquence du 1er mode latéral définit la fré-
quence limite de fonctionnement d’un pie-
zocomposite 1-3 utilisant le mode épais-
seur. Pour fabriquer des piezocomposites 1-
3 opérant toujours en plus haute fréquence,
il est donc nécessaire de « repousser » ce
mode latéral encore plus haut en fréquence.
De nos jours, la technique utilisée par la
majorité des fabricants de composite est
simplement de réduire encore plus la taille
du kerf. Cette solution a néanmoins un in-
convénient : les limites technologiques de
découpe par la méthode « Dice and Fill ».
Dans ce manuscrit, nous proposons de pen-
ser le problème d’une manière différente et
de suivre l’idée de rupture de la périodicité
qui est la source du problème. Comme pré-
senté dans la section 2.2.3, ce chemin de ré-
flexion a déjà été exploré mais les solutions
proposées utilisent des méthodes de fabri-
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cation complexes et donc coûteuses. Notre réflexion va donc être guidée par la méthode de
fabrication que nous avons préalablement sélectionnée (la méthode par lamination [44]) et
des libertés géométriques qu’elle nous offre.

6.3 Une structure pseudo-périodique

Pour rompre la périodicité d’un piezocomposite 1-3, il est possible, tout d’abord, de
modifier la valeur du pas de la structure à chaque fois. C’est ce qui a été fait lors d’une autre
étude et sera développé dans un premier temps. L’agencement des plots de céramiques peut
aussi être changé et la périodicité sera donc brisée par le désalignement des plots et non
par la variation de leur espacement. Cette stratégie sera développée dans un second temps.

6.3.1 Modification du pas

Pour changer le pas, les deux techniques de fabrication présentées dans la partie 2.2.2
peuvent être utilisées comme en témoignent les 2 échantillons qui ont été fabriqués pour
des études préliminaires. Les deux composites sont visibles sur les photos de la Figure 6.9.
Pour le composite de la Figure 6.9.a) [144], nommé C13DFM, qui a été fabriqué par la
méthode « Dice and Fill » et à base de céramique PMN-34,5PT [137] et résine époxy
E501 [4], la distance entre chaque découpe à la scie varie mais la taille du kerf reste
constante à 0,3 mm. Les côtés des plots de céramique ont une longueur variant de 0,5
mm à 1,5 mm. Sa fraction volumique est égale à 58% (moyenne calculée sur 1/10ème de
l’échantillon) et il a une épaisseur de 6 mm. L’échantillon de la Figure 6.9.b), nommé
C13LT, lui, a été fabriqué avec la méthode par lamination et à base de monocristal PMN-
28PT [137] et de la résine époxy E501 également. La plus grande largeur de résine epoxy
vaut 1 mm. Le plus grand côté des plots de céramique peut atteindre 1,4 mm. Celui-ci a
une fraction volumique plus faible de 38%.

Figure 6.9 – Deux échantillons aléatoires fabriqués par les méthodes de
a) « Dice and Fill » et b) lamination.
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Figure 6.10 – Courbes d’impédance électrique de l’échantillon aléatoire C13DFM et de
sa structure équivalente régulière simulée.

Pour ce type de structure, la modélisation par la méthode des éléments finis est possible
mais le temps de calcul est démesurément long car aucune simplification par des plans de
symétrie ou motif de base pour la périodicité ne peut être faite. Néanmoins, pour avoir
une idée de l’impact de ces structures sur les modes latéraux, des structures régulières
équivalentes sont simulées. Elles ont la même fraction volumique que leur équivalent aléa-
toire, c’est à dire 58% pour l’une et 38% pour l’autre. Le pas choisi est le pas moyen des
structures aléatoires. Cela va permettre de comparer ce résultat théorique avec les mesures
d’impédance électrique.
L’impédance électrique mesurée de l’échantillon C13DFM est tracée sur la Figure 6.10 et
comparée avec celle de la structure équivalente régulière. En regardant le champ de dé-
placement du composite simulé autour de 1,6 MHz, il est confirmé que le pic visible sur
l’impédance électrique simulée est le premier mode latéral qui est proche du 5ème harmo-
nique du mode épaisseur. Sur la courbe d’impédance mesurée, à ces fréquences, il semble
qu’il n’y ait aucun pic annonçant l’existence d’un mode latéral. Cependant, l’harmonique
semble être masquée sur la mesure d’impédance électrique donc, si un 1er mode latéral
existe, il se peut qu’il ne soit pas visible par cette mesure. Pour information, le kt de ce
composite vaut 55,6%.
Les impédances mesurée du C13LT et simulée de son équivalent régulier sont représentées
sur la Figure 6.11. Le 1er mode latéral de la structure régulière se trouve à 2 MHz. Encore
une fois, en regardant ce qui se passe à ces mêmes fréquences sur l’impédance mesurée de
la structure aléatoire, il est clair qu’il n’existe pas de mode latéral visible sur l’impédance
électrique pour cette structure. Pour ce composite, le kt mesuré vaut 72,5%, ce qui est net-
tement plus élevé que le C13DFM car le C13LT est fait avec un monocristal qui possède à
l’origine un kt plus élevé que la céramique PMN-34.5PT. Pour conclure sur la variation du
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Figure 6.11 – Courbes d’impédance électrique de l’échantillon aléatoire C13LT et de sa
structure équivalente régulière simulée.

pas dans la structure, cela semble atténuer grandement l’expression du 1er mode latéral.
Cependant, pour ce genre de structure, pour les deux méthodes de fabrication utilisées, la
préparation et les opérations effectuées restent compliquées. De plus, afin de comprendre
exactement ce qui se passe dans ses structures, la modélisation par la méthode des éléments
finis qui est la seule à pouvoir fournir des résultats pour l’instant, est beaucoup trop longue.
Ce sont ces deux inconvénients qui ont orienté notre réflexion sur une autre manière de
rompre la périodicité : la modification complète de l’agencement (kerf et pitch).

6.3.2 Modification de l’agencement

Le but de la nouvelle structure à imaginer est donc d’utiliser l’irrégularité des plots de
céramiques dans le composite 1-3 pour supprimer ou fortement atténuer les modes laté-
raux. La structure doit être simple à fabriquer et posséder des conditions de symétrie ou
une certaine périodicité pour pouvoir l’étudier par les éléments finis.
Le 1er mode latéral étant le premier obstacle pour le décalage en haute fréquence du mode
épaisseur, notre attention se concentre uniquement sur celui-ci. D’après les explications
fournies dans le chapitre 2.2.3, ce mode latéral est le résultat d’ondes stationnaires orientées
dans le sens de la diagonale des plots. Dans une structure régulière, la taille du kerf étant la
même partout et les lignes de plots étant perpendiculaires, des interférences constructives
entre les ondes stationnaires peuvent être attendues au niveau des croisements des rainures
de scie qui seront appelés ici des « carrefours ». Cela est illustré par la Figure 6.12.a) où
4 plots de céramique nommés A, B, C et D sont représentés. L’idée est donc de trouver
un agencement des plots pour éviter ce type d’interactions qui favorise l’expression de ce
mode latéral.

118



6.3. UNE STRUCTURE PSEUDO-PÉRIODIQUE

Figure 6.12 – Deux composites 1-3 avec une structure a) régulière et b)
pseudo-périodique de proportion n = 3.

Dans le cas de l’utilisation de la méthode « Dice and Fill » et comme l’illustre l’exemple du
C13DFM, les kerf restent tous égaux et les lignes de plots sont systématiquement perpen-
diculaires. Ce n’est donc pas avec cette méthode de fabrication que la nouvelle structure
pourra être faite. En sélectionnant alors la méthode par lamination et en respectant les
conditions énumérées précédemment, la structure pseudo-périodique présentée sur la Fi-
gure 6.12.b) est imaginée. Il s’agit du motif de base constitué de 5 plots de céramiques
carrés, et de côté a, dispersés sur deux lignes horizontales dans la direction ~x. Ce motif
est répété autant de fois que nécessaire pour obtenir le composite complet dans les deux
directions du plan xy. Pour cette raison le mot « pseudo-périodicité » sera préféré au mot
« aléatoire » car le composite 1-3 créé de la sorte est un réseau périodique mais dont la
cellule de base ne se limite plus à seulement un plot de céramique.
Pour la création d’un carrefour et donc d’interférences constructives entre les ondes sta-
tionnaires, il faut au minimum 4 plots de céramique soit 2 lignes et 2 colonnes comme le
montre la Figure 6.12.a)). Il suffit alors de déplacer un des 4 plots, suivant une seule direc-
tion (~x ou ~y), pour éviter ce carrefour régulier. Il s’agit de la solution la plus simple. Pour
ce faire, le plot D sera translaté dans la direction ~x. La périodicité dans cette dimension
est donc perdue mais elle est récupérée en ajoutant le plot B’ de la Figure 6.12.b). De cette
manière, le motif le plus simple d’un réseau périodique est obtenu et la première condition
qui est d’éviter des interférences constructives entre les ondes stationnaires est respectée.
En effet, les ondes stationnaires numérotées 1 et 2 sur la Figure 6.12 n’interagiront pas
de la même manière dans les deux structures. De plus, ce nouvel agencement possède un
motif de base qui se répète donc il s’agit d’une structure où les conditions de périodicité
pour la simulation numérique peuvent être appliquées. Enfin, sa fabrication en utilisant la
méthode par lamination est plus simple que celle de l’échantillon C13LT. Elle est détaillée
dans le chapitre suivant.
Pour concevoir cette structure, il faut néanmoins avoir une relation de proportionnalité
entre la longueur du côté du plot de forme carrée et la largeur du kerf pour garder un
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Figure 6.13 – Quelques exemples de motif de base pour les structures
pseudo-périodiques a) N = 2, b) N = 3 et c) N = 4.

motif de base. Sur l’exemple le plus simple, donné Figure 6.12.b), le facteur de propor-
tionnalité vaut 1/3 qui est l’inverse du nombre de plots se trouvant sur la 1ère ligne. Cette
relation de proportionnalité impose la fraction volumique vf finale du composite qui vaut
46,88% dans ce cas précis. Cependant, la structure peut être légèrement compliquée pour
avoir d’autres valeurs de vf . Pour cela, notre cas particulier est généralisé : N désigne le
nombre de plots de côté a sur la 1ère ligne et ils sont espacés de a/N qui est la relation de
proportionnalité indispensable pour ce type de géométrie. M est le nombre de plots sur la
2ème ligne, de côté a également mais espacés de a. La longueur totale de la ligne 1 vaut
alors (N + 1)a et celle de la ligne 2 est de 2Ma. Le but est de trouver M et N pour que
les longueurs des deux lignes soient égales : (N + 1)a = 2Ma.
Deux cas sont à discerner :

1. N est impair, alors N + 1 est pair. M , tel que (N + 1)a = 2Ma, peut être trouvé et
vaut M = (N + 1)/2. Par exemple, pour N = 3, M vaut 2 (Figure 6.12.b)) et pour
N = 5, M vaut 3 (Figure 6.13.b).

2. N est pair et il faut raisonner sur deux périodes pour le nombre de plots sur la ligne
1 car l’égalité sur une période (N +1)a = 2aM ne fournit plus un nombre M entier.
Il y aura donc 2N plots sur la ligne 1 et l’égalité s’écrit alors 2a(N + 1) = 2aM ,
il vient naturellement que M = N + 1. Deux exemples pour N = 2 et N = 4 sont
représentés sur la Figure 6.13a) et 6.13c).

La fraction volumique vf de la structure pseudo-périodique se calcule directement par
l’expression :

vf =
N(3N + 1)

4(N + 1)2
(6.5)

Ainsi, pour notre exemple de la Figure 6.12.b), N est égal à 3 et, en appliquant la rela-
tion (6.5), vf vaut alors 46,88%. Si N = 6, ce qui demande déjà une grande précision lors
de la fabrication, une fraction volumique de 58% pourra être atteinte.
Pour une rapidité de calcul, nous travaillerons uniquement sur le cas particulier où il y
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Figure 6.14 – Les REA normalisées d’une structure pseudo-périodique et d’une
structure régulière équivalente de rapport h/p = 1.

a le moins de plots, c’est à dire pour le cas N = 3. Examinons maintenant l’effet de la
structure pseudo-périodique N = 3 sur sa BP-6dB avec un paramètre a de 999 µm pour
une question de facilité de calcul des autres dimensions. Sa REA est comparée directement
à celle d’une structure régulière qui a la même fraction volumique, vf = 46, 88%, et un pas
égal au pas moyen de la structure pseudo-périodique (1665 µm). Ce composite sera noté
C13MP (Composite 1-3 Moyen Pas). Cette comparaison n’est pas la seule qui puisse être
faite mais elle servira à estimer, dans un premier temps, les effets de cette structure avant
de passer à l’étape de fabrication.
Les mêmes matériaux que précédemment sont utilisés pour ce calcul (Pz27/E501). Pour
la structure régulière, le rapport h/p = 1 est un cas critique où la BP-6dB est affectée.
L’épaisseur correspondante est donc h = 1665 µm. Sa REA en fréquence est représentée
sur la Figure 6.14. La REA de la structure pseudo-périodique, notée C13Pse (Composite
1-3 Pseudo), de même épaisseur est également calculée et représentée en rouge sur la Fi-
gure 6.14. Les BP-6dB déduites sont 4,7% pour le C13MP et 29,3% pour le C13Pse. La
sensibilité du C13Pse est néanmoins inférieure de 1,1 dB à celle du C13MP.
Ce résultat laisse envisager de bonnes perspectives pour cette nouvelle structure. En ef-
fet, en utilisant la méthode par lamination, cette structure est facile à fabriquer comme
le montre en détail le paragraphe 7.1. Son aspect pseudo-périodique permet de l’étudier
numériquement à l’aide des éléments finis selon les matériaux utilisés. Enfin, le premier
mode latéral existant dans les structures régulières semble être assez diminué pour ne plus
détériorer la BP-6dB comme il le faisait sur une structure régulière. Pour confirmer ces
attentes, une validation expérimentale doit être faite mais le choix des structures régu-
lières qui seront comparées à cette nouvelle structure doit être approfondi pour que les
comparaisons aient un sens.
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6.3.3 Structures équivalentes régulières

Pour se rendre compte des performances de la structure pseudo-périodique, ce nouveau
composite doit être confronté à un composite régulier comparable. Les modes latéraux
dépendent du pas de la structure et de la fraction volumique. Il est donc logique que ces
deux paramètres soient égaux entre les composites comparés. La difficulté vient de la valeur
du pas à prendre pour la fabrication d’un composite équivalent régulier. Dans le composite
pseudo-périodique, deux valeurs différentes de pas existent : 2a et (N + 1)a/N . Il n’existe
pas de justification assez fondée pour choisir l’une ou l’autre des valeurs de pas ou de garder
le pas moyen de la structure comme fait précédemment. C’est pour cela que la structure
pseudo-périodique sera comparée à deux structures régulières équivalentes qui auront la
même fraction volumique mais, pour l’une, elle possèdera le plus petit pas présent dans
la structure pseudo-périodique et pour l’autre, le plus grand pas. Ces composites seront
appelés C13PP (Petit Pas) et C13GP (Grand Pas) respectivement.
Puisque le paramètre a de 999 µm a été choisi, les structures régulières équivalentes auront
les caractéristiques suivantes pour garder le cas h/p = 1 :

– pour le C13GP, a = 1368 µm et p = 1998 µm.
– pour le C13MP, a = 1140 µm et p = 1665 µm.
– pour le C13PP, a = 912 µm et p = 1332 µm.

Pour le cas critique de la structure régulière retenue (h/p = 1), les REA du C13GP, C13PP
et C13MP avec les épaisseurs correspondantes soit hC13GP = 1998 µm, hC13MP = 1665 µm
et hC13PP = 1332 µm, sont comparées avec la REA du C13Pse pour ces 3 épaisseurs sur
la Figure 6.15. Ces calculs confirment, premièrement, que la position fréquentielle du 1er

mode latéral dépend logiquement du pas de la structure et deuxièmement, que les cas
extrêmes sont bien ceux correspondant aux valeurs de petit et grand pas présents dans
la structure pseudo-périodique. Les valeurs de BP-6dB et de sensibilité sont rassemblées
dans la Table 6.3. Le C13Pse montre clairement un avantage lorsqu’il est comparé au
C13GP et C13MP où les valeurs de BP sont nettement améliorées. Quand son épaisseur
est encore diminuée pour atteindre celle du C13PP, l’amélioration de la BP-6dB est toujours
vraie mais moins prononcée. Au vu de ces premiers résultats numériques, le C13Pse mérite
d’être testé expérimentalement. Pour la validation expérimentale, les composites C13GP
et C13PP qui sont les cas extrêmes seront également fabriqués par « Dice and Fill » pour
servir de référence aux performances mesurées sur le C13Pse.

Table 6.3 – Comparaison des valeurs de BP-6dB et de sensibilités normalisées entre les
composites réguliers C13GP, C13MP, C13PP de rapport h/p = 1 et le C13Pse.

- C13GP/C13Pse C13MP/C13Pse C13PP/C13Pse

BP-6dB (%) 4 / 18,1 4,7 / 29,3 4,7 / 6,9

Sensibilité (dB) +0,99 / -0,43 +1,12 / 0 +1,07 / +0,99
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Figure 6.15 – Les REA simulées des structures régulières C13GP, C13MP et C13PP
sont en traits pointillés. Les REA simulées du C13Pse pour les 3 épaisseurs

correspondantes (même code de couleur) sont en trait plein.
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Chapitre 7

Validation expérimentale

Ce chapitre est dédié à la validation expérimentale de l’étude numérique précédente
qui a servi à mettre en évidence l’avantage d’une structure pseudo-périodique pour un
composite 1-3 par rapport à l’habituelle structure régulière. La fabrication de ce nouveau
composite 1-3 est détaillée dans un premier temps, suivie du protocole de mesure pour
évaluer ses performances. Dans un second temps, l’outil de caractérisation développé dans
le chapitre 4 est utilisé pour obtenir les bonnes propriétés des phases piézoélectrique et
polymère des composites. Cela permettra de simuler plus précisément leur comportement
afin de contrôler l’étude par amincissement qui sera faite. Cette étude est le résultat final
de cette partie qui compare les performances de la nouvelle structure pseudo-périodique
avec les structures équivalentes régulières.

7.1 Fabrication et protocole de mesure des échantillons

7.1.1 Fabrication

Bien que le principe de la méthode a été déjà expliqué dans la section 2.2.2, nous
détaillons ici les paramètres spécifiques pour la fabrication du composite pseudo-périodique
de proportion N = 3. Les explications s’appuient sur les étapes décrites sur la Figure 7.1
où le matériau piézoélectrique est représenté en violet et la résine en bleu.
Deux empilements de départ qui alternent une couche piézoélectrique et une couche de
polymère sont préparés. Il s’agit en fait de 2 composites piézoélectriques de connectivité
2-2. Pour l’un, c’est une succession de couches de même épaisseur a et pour l’autre, la
couche de polymère vaut a/N alors que la couche piézoélectrique a toujours une épaisseur
a. Cela est illustré dans le cadre 0 de la Figure 7.1. Il s’agit évidemment des paramètres a et
N précédemment définis dans le chapitre 6. La dimension h conditionne l’épaisseur finale
du composite 1-3. Quant à la hauteur des empilements L, ce sera une des dimensions de la
surface du composite final. Pour les explications données ici sur la méthode de fabrication,
des couches de polymère sont considérées. Cependant, dans la réalité, des cales sont placées
entre les couches de matériau piézoélectrique. Puis la résine époxy, à l’état liquide, est versée
entre ces couches avant qu’elle ne polymérise et ne devienne solide.
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Figure 7.1 – Étapes de fabrication pour un composite pseudo-périodique de proportion
N = 3 par la méthode de lamination [18].

L’opération de base qui est répétée durant toute la fabrication se décompose en deux
étapes :

1. Une couche de polymère d’épaisseur a/N et de surface L×h est déposé pour la créa-
tion du nouvel empilement qui est le composite final. Cela est notifié sur les schémas
par l’indication « +1 ».

2. Ensuite, une « tranche » de largeur a d’un des empilements est découpée pour être
collée sur la couche de polymère. Cette opération est ensuite répétée en alternant
avec une couche de polymère, une « tranche » de l’empilement ① puis ②.

Cette opération de base effectuée pour la 1ère fois est représentée dans le cadre 1 de la Fi-
gure 7.1. Le cadre 2 est la même opération mais appliquée au 2ème empilement de départ.
Les cadres 3 et 4 montrent encore la succession de 2 actions similaires pour finalement,
après un nombre suffisant d’empilements, obtenir le composite final du cadre « Fin ».
Comme annoncé, la dimension h est l’épaisseur du composite et la hauteur L des empile-
ments de départ est une des dimensions de la surface. L’autre dimension, notée d, dépend
de la longueur de départ d1. Cette technique a été mise en place et appliquée pour notre
composite par Thales Research & Technology (TRT). Pour notre cas, des plaques de cé-
ramique Pz27 (PZT) [2] de dimensions 12,7×12,7 mm2×1 mm sont achetées. Un premier
empilement visible sur la Figure 7.2.a) est fait avec 28 couches piézoélectriques d’épaisseur
1 mm espacés de 0,33 mm pour verser la résine par la suite. De la même manière, l’em-
pilement de la Figure 7.2.b) est réalisé mais avec 19 plaques piézoélectriques espacés de 1
mm. La résine époxy E501 [4] est donc versée dans ces espaces pour former des volumes
de 12,7×12,7 mm2×1 mm et 12,7×12,7 mm2×0,33 mm. Finalement, deux empilements
de 37,14 mm de hauteur nécessaires à la fabrication du composite pseudo-périodique sont
créés. Le composite piézoélectrique de connectivité 1-3 à structure pseudo-périodique est
alors obtenu comme le montre les photos de la Figure 7.2.c) et d).
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Figure 7.2 – Photographies prises par TRT, de a)l’empilement ①, b)l’empilement ②,
c)de la surface du composite final (vue de dessus) et d)d’une vue globale.

En prenant les paramètres de départ L=37,14 mm, h=12,7 mm et d1=12,7 mm, les
dimensions finales du composite sont L=37,14 mm, h=12,07 mm et d=22,49 mm à cause
des pertes de matières dues à la découpe. En effet, à chaque découpe de tranche dans un
empilement, 0,3 mm de matière est perdue à cause de la largeur de la scie. Sur une largeur
de d1=12,7 mm, il n’est donc possible d’obtenir que 9 tranches de 1 mm. Une largeur d
égale à 24 mm est donc attendue. Les différences entre les valeurs initiale et finale de h et
les valeurs attendue et réelle de d sont donc dues à des pertes de matière et une re-découpe
du composite final.
En parallèle, les composites C13GP et C13PP définis dans le chapitre précédent sont fa-
briqués avec les mêmes matériaux et par la méthode « Dice and Fill » [37]. Ils font 2,78
mm d’épaisseur et les valeurs de pas et de kerf diffèrent légèrement de ce qui a été calculé
pour l’étude numérique dans le paragraphe 6.3.3 :

– pour le C13GP, a = 1351 µm et p = 1955 µm au lieu de a = 1368 µm et p = 1998
µm, passant la vf d’une valeur de 46,9% à 47,7%.

– pour le C13PP, a = 881 µm et p = 1275 µm au lieu de a = 912 µm et p = 1332 µm,
ayant exactement le même effet que précédemment sur la vf .

Ces dimensions structurales sont la moyenne de mesures faites au microscope sur chaque
structure. Les photographies des 2 composites sont données sur la Figure 7.3. Des électrodes
de 400 nm ont été déposées sur chacune des faces.
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Figure 7.3 – Photographies des composites réguliers a)C13PP et b)C13GP fabriqués par
la société Vermon.

7.1.2 Protocole de mesure

Afin de comparer les performances de cette nouvelle structure pseudo-périodique
(C13Pse) aux structures régulières C13GP et C13PP, une campagne de mesures est réalisée
sur la même démarche que l’étude numérique du chapitre 6. Il s’agit de mesurer les REA
des 3 composites pour un rapport h/p assez grand (>1,3) pour ne pas être dans des cas
critiques pour les structures régulières et, ensuite, diminuer les épaisseurs des 3 compo-
sites, pas à pas, afin d’observer leur comportement lors des cas critiques (h/p<1,3). Cela
permettra de comparer les performances des composites et de tirer des conclusions sur les
avantages et inconvénients d’une structure pseudo-périodique. La totalité des opérations
d’amincissement ont été réalisées par la société Vermon également.
Le protocole mis en place pour la mesure de la REA est détaillé ci-dessous et s’appuie
sur la description de la mesure typique de REA faite dans le paragraphe 1.2.1. La chaîne
de mesure est constituée d’un générateur Tektronix AFG3102C permettant une excitation
électrique de type burst ou pulse de 10Vpp (volt pic-à-pic), d’un amplificateur (émetteur-
récepteur ultrasonore Olympus 5077PR) et d’un oscilloscope Tektronix TDS3044B pour la
visualisation des signaux électriques émis et reçus.
En émission, le composite 1-3 est plongé dans l’eau et les contacts électriques sont réalisés
avec deux lames de laiton. Le composite va alors créer deux ondes : une se dirigeant vers la
surface de l’eau et l’autre vers le fond de la cuve pour se réfléchir sur une cible métallique.
En réception, l’onde réfléchie sur la cible et atteignant le composite (l’écho) sera exploité
pour l’extraction des propriétés recherchées. Le schéma et la photographie du montage sont
représentés sur la Figure 7.4.
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Figure 7.4 – La chaîne de mesure pour la mesure de la REA a) schématisée et b)
photographiée.

Pour chaque composite, 2 types de mesure sont effectués en changeant le signal d’exci-
tation avec :

– soit un pulse qui permet de couvrir une large gamme fréquentielle.
– soit un burst à une fréquence donnée et ainsi permettre de mesurer la sensibilité du

composite plus précisément à chacune des fréquences. Cette mesure se fera unique-
ment sur la gamme de fréquences autour du mode épaisseur.

Pour les 2 types de mesure et pour toutes les épaisseurs, l’échantillonnage du signal est fixé
à 5 MHz durant toute la campagne de mesures. L’orientation du composite est à chaque fois
optimisée (rotation autour des axes ~x et ~y de la Figure 7.4) afin d’obtenir une amplitude
maximale de la REA. La distance entre le composite et la cible sera constante en fixant
le temps entre le signal émis et l’écho à 165 µs soit une distance de 12,4 cm qui peut être
réglée par une translation selon l’axe ~z. Enfin, des paramètres spécifiques à chaque type de
mesure sont détaillés ci-dessous.

Pulse-echo D’amplitude 10 Vpp, le pulse qui est en réalité une demi-période, a une
fréquence centrale qui correspond à la fréquence moyenne des fréquences de résonance et
d’anti-résonance déterminées préalablement sur les mesures d’impédance électrique dans
l’air de chaque composite.
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Burst-echo Pour ce type de mesure, le nombre de cycles doit être renseigné. Après
différents essais sur les 3 composites d’épaisseur initiale 2,78 mm et la confirmation a
posteriori sur des épaisseurs plus faibles, un burst de 14 cycles permet aux composites
d’atteindre leur régime permanent (amplitude de l’écho maximale). Des précautions sont à
prendre pour les premières mesures qui se trouvent à relativement basses fréquences (400
kHz) car le composite émet en direction de la cible réfléchissante mais aussi en direction de
la surface de l’eau. Il faut donc que la distance séparant le composite de la surface de l’eau
soit assez grande pour ne pas que l’écho provenant de la cible réfléchissante soit perturbé
par l’écho provenant de la surface de l’eau. La mesure se faisant fréquence par fréquence,
un pas régulier de 10 kHz est fixé.

7.2 Caractérisation des phases d’un composite 1-3 de Pz27

Lors de l’étude numérique des structures régulières, il a été montré qu’à l’approche du
rapport h/p critique (h/p=1,25) pour les structures régulières, la BP-6dB pouvait chuter
brusquement. En conséquence, les épaisseurs pour l’étude par amincissement qui va suivre
doivent être choisies avec de grandes précautions pour ne pas manquer les épaisseurs in-
téressantes. En effet, si les constantes des matériaux ne sont pas connues ou si de petites
erreurs existent, les épaisseurs intéressantes pourront être loupées à cause de simulations
faussées. C’est pour cela que l’outil de caractérisation développé dans le chapitre 4 peut
être utilisé ici pour déterminer les caractéristiques réelles des phases céramique et polymère
utilisées dans la fabrication des composites. De ce fait, les simulations qui suivront seront
plus précises et permettront de réduire les écarts entre la simulation et les expériences.
Puisque les 3 composites ont été fabriqués avec les mêmes matériaux, la caractérisation
des phases se fera uniquement sur un des 3 composites. Le C13Pse étant structurellement
plus complexe, le calcul par éléments finis est plus long, entraînant une caractérisation
notablement plus lente. L’échantillon qui va donc servir pour la caractérisation in situ doit
avoir une structure régulière et il s’agit plus précisément du C13PP qui, pour une épaisseur
équivalent au C13GP, a un rapport h/p plus élevé et donc des modes épaisseur et latéral
non couplés, ce qui permettra d’utiliser l’algorithme décrit dans la chapitre 4.

7.2.1 Paramètres spécifiques

La même démarche que celle utilisée pour la validation de l’algorithme sur un composite
1-3 (partie 4.3) est suivie et les paramètres sont très proches voire identiques.

Paramètres de la Fonction Objectif (FO) Sur les mesures d’impédance électrique
dans l’air du C13PP, le 2nd mode latéral ne peut pas être clairement identifié car il est
couplé avec l’harmonique 3 du mode épaisseur. L’algorithme prendra donc en compte uni-
quement le mode épaisseur et le 1er mode latéral, ce qui implique l’existence des grandeurs
Dif11 et Dif21 pour le mode épaisseur et Dif12 et Dif22 pour le mode latéral s’appuyant sur
les définitions (4.3) et (4.4). Les pondérations et les pénalisations associées à ce type de
caractérisation sont identiques à celles de la partie 4.3.2.

130



7.2. CARACTÉRISATION DES PHASES D’UN COMPOSITE 1-3 DE PZ27

Paramètres de l’Algorithme Génétique (GA) Les paramètres sensibles pour ces
modes sont aussi les mêmes que lors de la validation de l’algorithme sur le fantôme de
composite 1-3, c’est à dire, cE11, c

E
12, c

E
13, c

E
33, e33 et ǫS33 pour la céramique Pz27 et c11 et

c12 pour la résine epoxy. Les bases de données référence sont celles fournies par MEGGIT
Ferroperm [2] et Epotecny [4]. Les valeurs de liminf et limsup sont respectivement 0,01%
et 100%. Les valeurs du fournisseur sont données dans la Table 6.1 et ont déjà servi pour
l’étude numérique des structures régulières. Les nombres de 200 individus évoluant sur 100
générations sont aussi gardés. L’élite contient 10 individus.

7.2.2 Résultats

Impédance électrique La Figure 7.5 montre les courbes d’impédance électrique du
composite C13PP de 2,78 mm d’épaisseur mesurée, simulée avec les données MEGGIT
Ferroperm et simulée avec les données ajustées par l’algorithme de caractérisation du cha-
pitre 4. En caractérisant les phases directement en mode de fonctionnement, les écarts
entre les fréquences d’anti-résonance et résonance du mode épaisseur simulé et du mode
épaisseur mesuré diminuent de 49 kHz à moins de 0,1 kHz. Cependant, l’atout essentiel de
cet algorithme de caractérisation est de pouvoir travailler sur plusieurs modes et le résultat
apparait ici en prévoyant le premier mode latéral à moins de 18 kHz de sa position réelle
contre une différence de 139 kHz pour les données initiales du fournisseur.
Les valeurs des constantes ajustées sont listées dans la Table 7.1. Si les coefficients de cou-
plage kt et k33 de la phase piézoélectrique sont calculés, les différences restent raisonnables
avec, respectivement, 46,9% et 69,9% pour les données commerciales contre 49,6% et 68,1%
pour les données ajustées. L’interprétation des variations doit être faite avec beaucoup de

Figure 7.5 – Les courbes d’impédance électrique du composite C13PP et d’épaisseur
2,78 mm sont mesurée et simulées avec les données commerciales et ajustées.
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Table 7.1 – Comparaison des données ajustées de la céramique Pz27 et de la résine E501
avec les données commerciales (MEGGIT Ferroperm [2] et Epotecny [4]).

Données Commerciales Ajustées Différences (%)

cE11 (GPa) 147,4 150,1 1,8

cE12 (GPa) 104,9 80,9 25,9

cE13 (GPa) 93,7 84,8 10,0

cE33 (GPa) 112,6 121,0 7,2

e33 (C/m2) 16,0 16,0 0,0

ǫS33/ǫ0 914 734 21,8

c11 (GPa) 7,8 6,8 13,3

c12 (GPa) 3,8 3,8 0,0

précaution car, pour le cas du cE12 ou cE13 par exemple, ils font partie des paramètres les
moins sensibles sur les deux modes ajustés ici. En effet, lorsque leurs valeurs sont doublées
(test préliminaire de sensibilité des paramètres dans le chapitre 4, section 4.3.2), la FO
ne varie que de 1,5%. Lorsque les paramètres cE11, c

E
33 et c11 sont doublés par exemple, la

FO varie jusqu’à 20%. Parmi les paramètres ajustés, les sensibilités ne sont pas toutes les
mêmes et cela doit être pris en compte dans l’analyse finale. Les constantes des matériaux
les plus sensibles aux modes observés et qui ont le plus varié sont les constantes c11 de la
résine et ǫS33/ǫ0 du matériau piézoélectrique. Les caractéristiques de la résine ont pu être
modifiées à cause de la porosité créée lors de la fabrication du composite. Quant à la baisse
de la constante diélectrique du matériau piézoélectrique, les modifications de la structure
durant la fabrication en sont certainement une des raisons principales.
Pour finir, la simulation avec les données commerciales prévoit une fréquence du 1er mode
latéral très éloignée de la réalité, ce qui est un grave problème pour notre étude sur ce
mode spécifique. Ce jeu de données ajustée permet avant tout de bien réduire l’écart entre
la mesure et la simulation, ce qui est le point essentiel pour l’étude qui va suivre.

REA Les REA normalisées dans l’eau, avec les données commerciales et ajustées, sont
maintenant calculées pour le C13PP d’épaisseur 2,78 mm et elles sont confrontées aux
mesures faites avec le protocole décrit précédemment en pulse-echo. Les 3 courbes sont
tracées sur la Figure 7.6. Comme pour l’impédance électrique dans l’air, les données ajus-
tées permettent de prévoir plus précisément les fréquences du mode épaisseur et du 1er

mode latéral. Cependant, la BP-6dB semble être sur-évaluée lors des simulations par rap-
port à la mesure. La chute du niveau de la REA à la fréquence du 1er latéral (1 MHz)
prévue par la simulation est bien confirmée par la mesure. L’ajustement des données, en-
core une fois, permet de prévoir avec une plus grande précision cette chute.
Dans ce paragraphe, il a été montré que, grâce à l’algorithme de caractérisation du cha-
pitre 4, les simulations sont en relativement bon accord avec les mesures d’impédance
et de REA pour la position fréquentielle des modes. Elles sont désormais utilisées pour
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Figure 7.6 – Les REA normalisées du composite C13PP et d’épaisseur 2,78 mm sont
mesurée (en noir), simulées avec les données MEGGIT Ferroperm (en rouge) et simulée

avec les données ajustées (en bleu).

déterminer les épaisseurs de l’étude par amincissement.

7.3 Comparaison pseudo/régulier par amincissement

Cette section détaille la campagne de mesures des 3 échantillons C13GP, C13PP et
C13Pse qui sont amincis d’une épaisseur de 2,78 mm à 1,11 mm et dont les réponses
électroacoustiques sont mesurées à chaque nouvelle épaisseur. C’est exactement la démarche
faite lors de l’étude numérique des structures régulières mais effectuée expérimentalement
pour sa validation. La seule différence est l’ajout de la structure pseudo-périodique qui n’a
pas pu être étudiée numériquement à cause de certaines limites de maillage imposées dans
le code ATILA. Le C13Pse (Figure 7.2) a du être, avant tout, découpé en 2 dans le sens de
son épaisseur avant d’effectuer l’amincissement pour passer d’une épaisseur de 12 mm à 3
mm. Au total, 11 épaisseurs ont été choisies pour les mesures et leurs valeurs sont données
dans la Table 7.2. Le h/p limite pour des composites à base de céramique Pz27 et de résine
epoxy a été trouvé pour une valeur de 1,25 (section 6.2.2). Pour optimiser le nombre de
mesures, l’épaisseur de départ (2,78 mm) a été choisie pour positionner le C13GP à l’entrée
de sa zone critique. En effet, pour cette épaisseur, son h/p vaut 1,42 alors que le C13PP
est encore loin de la sienne (h/p=2,18). À chaque nouvelle épaisseur, les échantillons sont
repolarisés et de nouvelles électrodes d’or sont déposées (société Vermon).
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Table 7.2 – Valeurs des épaisseurs choisies pour l’étude par amincissement avec les
rapports h/p équivalents des structures régulières.

Épaisseur

(mm)
2,78 2,6 2,5 2,4 2,2 2 1,8 1,7 1,4 1,3 1,11

h/p

(C13GP)
1,42 1,33 1,28 1,23 1,12 1,02 0,92 0,87 0,72 0,66 0,57

h/p

(C13PP)
2,18 2,04 1,96 1,88 1,72 1,57 1,41 1,33 1,10 1,02 0,87

7.3.1 Mesures et observations

La Figure 7.7 représente les REA mesurées des composites C13GP, C13PP et C13Pse
de seulement 9 épaisseurs pour une meilleure clarté. Elles ont été obtenues par burst -
echo et ne sont pas normalisées pour apprécier les différences de sensibilités mesurées.
En effet, contrairement aux C13PP et C13Pse, le C13GP a des niveaux de sensibilité
qui ne varient pas de façon monotone lors de l’amincissement. Une diminution peut être
observée pour l’épaisseur de 2,2 mm (h/p=1,1) avant de ré-augmenter puis de re-diminuer
à nouveau pour une épaisseur de 1,4 mm. En plus d’une perte de sensibilité à cette dernière
épaisseur, la REA (en fréquence) n’est plus symétrique. C’est aussi ce qui se passe pour
le C13PP à partir de 1,4 mm alors que le C13Pse délivre des sensibilités plus stables.
Les mesures du C13Pse, sur la Figure 7.7.c), soulignent, de par la forme des REA pour
les plus faibles épaisseurs, que ce dernier possède une structure nettement moins sensible
à la présence de modes parasites comme le sont les modes latéraux dans les structures
régulières. Quelque soit l’épaisseur, les REA en fréquence restent symétriques et proche
d’une forme dite « gaussienne » contrairement aux 2 autres échantillons.
Pour plus de précision, les valeurs de BP-6dB, sensibilité en fréquence (valeur maximale de
la REA) et du coefficient de couplage kt sont données dans la Table 7.3. Il est important de
remarquer que le kt du C13Pse est, en moyenne, inférieur de 5% même si l’écart se réduit
durant l’amincissement. Cette différence peut s’expliquer par les méthodes de fabrication.
En effet, pour la méthode de « Dice and Fill » [37], le Pz27 utilisé pour les C13GP et
C13PP est déjà polarisé avant les étapes de fabrication. Pour le C13Pse et la méthode par
lamination [18], la direction de polarisation des plaques de céramique Pz27 n’est pas la
même que la direction de polarisation finale du composite. Cette désorientation nécessite
une repolarisation complète de l’échantillon. Le kt étant mesuré sur l’impédance électrique,
ses 3 dernières valeurs (de 1,4 mm à 1,11 mm), pour le C13GP, n’ont pas été retenues car
le couplage entre le mode épaisseur et le mode latéral est trop important pour pouvoir
en déduire des valeurs correctes. De même, les BP-6dB pour ces mêmes épaisseurs ont été
calculées mais vue la forme des REA, elles n’ont plus vraiment de sens. Les données de ce
tableau sont essentiellement exploitées et discutées dans la section suivante. Il est rappelé
que la caractérisation in situ du C13PP, dans la section 7.2, pour une épaisseur de 2,6 mm
avait donné un kt du composite à 63,8% grâce à la méthode d’homogénéisation de Smith
et al. [35], ce qui est très proche de sa valeur dans la Table 7.3 (kt = 63, 7%).
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Figure 7.7 – REA mesurées par burst -echo, pour les échantillons a)C13GP, b)C13PP et
c)C13Pse. Seulement 9 épaisseurs, exprimées en µm, sont représentées.
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Table 7.3 – Valeurs expérimentales des BP-6dB, des sensibilités et des coefficients de
couplage kt pour les échantillons C13GP, C13PP et C13Pse pour les 11 épaisseurs. La

moyenne et l’écart-type σ sont aussi donnés.

Épaisseur BP-6dB (%) Sensibilité (dB) kt (%)

C13 GP PP Pse GP PP Pse GP PP Pse

2,78 16,4 19,3 19 -13,9 -14,7 -20,8 62,7 62,9 54,6

2,6 17,4 18,9 18,4 -7,8 -15,3 -21,3 64,3 63,7 55,8

2,5 12,4 18,8 13,3 -11,5 -12,4 -19,3 63,7 62,9 56,9

2,4 13,7 17,3 14,7 -14,7 -13,0 -20,4 63,5 62,9 58,5

2,2 11,1 24,3 20,3 -22,6 -16,2 -21,6 65,8 64,3 60,1

2 21,7 16,5 19,2 -10,3 -9,6 -14,4 66,2 64,4 61,3

1,8 18,6 19,0 19,8 -10,5 -6,3 -12,2 66,4 64,1 61,2

1,7 15,5 14,2 15,3 -8,5 -5,4 -10,5 67,3 64,1 62,2

1,4 - 22,1 21,5 -16,1 -8,6 -12,6 - 65,6 61,5

1,3 - 21,9 20,7 -14,2 -8,0 -10,9 - 64,6 62,3

1,11 - - 22,3 -12,8 -6,1 -10,4 - - 62,3

Moyenne
σ

15,85
3,45

22,23
11,50

18,59
2,93

-12,99
4,12

-10,51
3,94

-15,85
4,78

64,98
1,65

63,96
0,89

59,70
2,80

Lors de l’amincissement, il semble qu’une épaisseur importante ait été manquée pour le
C13PP. En effet, étant une structure régulière, elle doit théoriquement se comporter de
la même manière que le C13GP mais à des fréquences plus élevées. Or, aucune REA du
C13PP ne présente les mêmes caractéristiques (diminution de sensibilité et de BP-6dB) que
la REA du C13GP à 2,2 mm. Au vu des prévisions de la fréquence du mode latéral à 1 MHz,
une telle REA aurait du se trouver à des épaisseurs voisines de 1,6 mm. L’amincissement
de 1,7 mm à 1,4 mm a donc été trop rapide. De plus, les formes des REA à partir de 1,4
mm pour le C13PP ne sont plus symétriques, ce qui confirme que le 1er mode latéral a bien
été dépassé.

7.3.2 Interprétation

Dans cette partie, les valeurs de BP-6dB de la Table 7.3 sont reportées sur le graphe
de la Figure 7.8 pour les 3 composites. Au premier abort, il est difficile de dégager de ces
mesures une tendance. C’est pour cela que les courbes obtenues par simulation de ces 3
structures sont superposées aux points expérimentaux sur la Figure 7.8. Comme les courbes
théoriques le montrent, l’allure des variations de BP pour le C13GP et C13PP sont très
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Figure 7.8 – Les BP-6dB pour les composites a)C13PP, b)C13GP et c)C13Pse. Les
points sont les valeurs expérimentales et les courbes sont les valeurs théoriques.

semblables avec uniquement un décalage en épaisseur.
Lorsque les 3 courbes théoriques sont comparées entre elles, les BP-6dB du C13Pse sont plus
stables que celles de ses deux équivalents réguliers. Alors que la courbe du C13GP, pour
des épaisseurs autour de 2,35 mm, diminue fortement, celle du C13Pse reste constante. De
même, autour de 1,7 mm, la courbe du C13PP baisse pendant que celle du C13Pse demeure
constante. Les moyennes et écart-types calculés dans la Table 7.3 témoignent aussi de ces
tendances. En effet, l’écart-type de la structure pseudo-périodique est le plus faible. Ces
observations faites pour les courbes théoriques peuvent être transposées sur les points
expérimentaux puisque leurs variations semblent correspondre. Les épaisseurs limites pour
lesquelles la BP-6dB diminue pour les composites C13GP et C13PP sont reportées sur la
Figure 7.8.c). Les zones de fonctionnement peuvent être ainsi représentées (en gris) et de
cette manière, il est possible de voir que la zone de fonctionnement du C13Pse est plus
grande que ses homologues réguliers.
Une particularité intéressante est le niveau de sensibilité pour le C13GP à une épaisseur de
2,6 mm couplé à une bonne valeur de BP. Le C13GP possède, à ce moment là, la valeur de
sensibilité la plus élevée des 3 composites alors qu’il se situe en entrée de zone critique. Cette
augmentation de sensibilité est observée donc expérimentalement mais aussi théoriquement.
Elle est surement due à une interaction constructive entre le mode épaisseur et le mode
latéral. Ce phénomène est probablement très ponctuel et c’est sûrement pour cela que
les diminutions d’épaisseur trop rapides sur le C13PP n’ont pas permis de l’observer une
seconde fois.
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7.3.3 Conclusion

La confrontation expérimentale des structures régulières et pseudo-périodique confirme
un des principaux objectifs visés lors de la conception de cette nouvelle structure : la sta-
bilité de la bande passante en fréquence. En effet, pour les valeurs de h/p critiques des
structures régulières, la structure pseudo-périodique délivre encore des valeurs de bande
passante acceptables. Les chapitres 6 et 7 avaient pour but d’imaginer un composite pié-
zoélectrique de connectivité 1-3 qui serait exempt des modes parasites que sont les modes
latéraux. Pour ce faire, une structure brisant la périodicité et la plus simple possible a été
retenue pour ses possibilités d’être modélisée, dans un premier temps, et fabriquée de façon
simple, dans un second temps. Des mesures expérimentales ont été faites pour valider les
attentes théoriques de cette nouvelle structure et se sont révélées concluantes. Ce composite
pseudo-périodique peut être fabriqué pour une plus large gamme de fréquences que le sont
les composites réguliers aujourd’hui. Il serait intéressant maintenant de franchir l’étape
suivante qui est l’intégration de ce nouveau composite dans un transducteur complet afin
d’évaluer ses performances.
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Quatrième partie

Transducteurs sans plomb
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Chapitre 8

Transducteur de type Langevin pour
des applications sous-marines
(BaTiO3:Co)

Aussi appelé par les allemands pendant la Seconde Guerre Mondiale « Tonpilz » (cham-
pignon acoustique), ce transducteur essentiellement utilisé pour les applications sous-marines
se compose de 4 parties principales (illustrées sur la Figure 8.1). Une colonne d’anneaux
de céramiques piézoélectriques est le moteur du transducteur. Ces anneaux sont empilés
de manière à ce que les orientations des polarisations soient alternées avec des connec-
tions électriques adéquates. Pour cela, des feuillards conducteurs (fines feuilles de cuivre,
par exemple) peuvent être placés entre chaque céramique pour permettre la reprise des
contacts électriques afin de pouvoir envoyer l’excitation nécessaire.
Un pavillon, généralement conçu avec un matériau dont la masse volumique est assez

Figure 8.1 – Schéma d’un transducteur de
type Langevin

faible (aluminium par exemple), possède
une face contre la colonne de céramiques
et une autre face au contact de l’eau, appe-
lée face avant. Le pavillon sert à amplifier
le rayonnement du mode piston dans l’eau
qui est créé par la colonne de céramiques.
Ses dimensions conditionnent la qualité du
rayonnement.
Une contremasse est constituée d’un ma-
tériau de grande densité. Elle se positionne
à l’opposé du pavillon, de l’autre côté de
la colonne de céramique. Son rôle est d’im-
mobiliser au mieux la surface arrière de la
colonne de céramiques. De cette manière, le
nœud de l’onde de vibration se placera idéa-
lement à l’interface colonne/contremasse
pour laisser le maximum d’énergie vers le
pavillon.
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Figure 8.2 – Coupe axisymétrique d’un tonpilz dans un boîtier étanche et plongé dans
l’eau.

Une tige de précontrainte solidarise l’ensemble. Son but essentiel est de maintenir les
céramiques sous une compression permanente qui est une condition indispensable pour des
performances optimisées.
Enfin, pour que ce transducteur puisse être immergé sans problème, un boitier étanche lui
est ajouté tout autour comme le montre la Figure 8.2. Pour l’optimisation du tonpilz, tout
un travail doit aussi être fait sur le boîtier afin d’améliorer le rayonnement dans l’eau dont
les pressions élevées sont représentées en rouge sur le schéma. C’est évidemment du côté de
la membrane collée sur la face du pavillon que la pression est la plus forte. Pour créer cette
pression, le mode de fonctionnement de la colonne de céramiques et du pavillon est le mode
piston. Le but de ce chapitre est d’évaluer les performances du tonpilz avec des céramiques
piézoélectriques sans plomb par rapport à ceux intégrant les habituelles céramiques PZT.
Les dimensions et géométries des éléments du tonpilz ont été choisies suite à des études
d’optimisation faites au préalable avec différentes configurations par l’IEMN. La simula-
tion numérique et quelques mesures sont réalisées pour cette comparaison de transducteurs
avec ou sans plomb. Pour savoir si un matériau piézoélectrique est efficace pour ce genre
de transducteur, sa sensibilité M qui fait partie de la figure de mérite (FOM) définie dans
l’ouvrage de Sherman et Butler [145], est calculée comme suit :

M = d33 + 2d31 (8.1)

Un autre paramètre très important dans cette FOM est le facteur de qualité mécanique
Qm. La FOM augmente avec la valeur croissante de Qm. Avec ces informations et la liste
des caractéristiques des matériaux sans plomb du chapitre 3, les céramiques à base de
BT sont un bon choix car elles possèdent des valeurs de d33 qui peuvent être supérieures
aux céramiques KNN voire même certains PZT. Suite à un travail effectué par Thalès
Research&Technology où différentes compositions à base de BT sont testées, la céramique
BaTiO3 dopée au cobalt (BaTiO3:Co) apparait comme la meilleure composition car ses
propriétés électromécaniques laissent présager de relativement bonnes performances avec
des coefficients de couplage mesurés, sur un disque, de 39,9% pour le kt et 27,5% pour le
kp. Les facteurs de qualité ont des valeurs très intéressantes, supérieures à 500.
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8.1. CARACTÉRISATION DES ANNEAUX DE BATIO3:CO

8.1 Caractérisation des anneaux de BaTiO3:Co

Pour une simulation correcte du tonpilz, une des premières étapes est de renseigner
correctement les propriétés des matériaux. L’outil de caractérisation développé dans le
chapitre 4 sert ici à la caractérisation directe des anneaux avant qu’ils soient intégrés dans
le transducteur. Cet outil est indispensable pour ce type de caractérisation car, comme
il est montré plus loin, les dimensions des anneaux ne permettent pas le découplage des
modes et donc il est impossible de caractériser l’anneau en utilisant la méthode standard
IEEE [25]. De plus, les caractéristiques piézoélectriques importantes du matériau pour la
conception d’un tonpilz sont les valeurs de d33 et d31 qui participent à la figure de mérite de
ce transducteur. N’ayant pas été déterminées au préalable, elles le seront ici afin d’évaluer si
ce matériau sans plomb est un bon candidat pour remplacer le PZT dans ces transducteurs.

8.1.1 Les anneaux

Figure 8.3 – Dimensions des
anneaux utilisés pour la fabrication

des tonpilz.

Le choix du nombre d’anneaux qui forment la
colonne de céramique se fait en fonction des carac-
téristiques finales souhaitées. En effet, la hauteur de
la colonne conditionne la fréquence de résonance de
l’ensemble même si ce n’est pas le seul paramètre
puisque les matériaux aussi participent par leurs ca-
ractéristiques propres (masse volumique, élasticité,
etc.). Dans notre cas, comme il s’agit d’une compa-
raison de tonpilz intégrant des matériaux piézoélec-
triques avec ou sans plomb, le nombre d’anneaux
importe peu.
Deux anneaux sont donc retenus. Leurs dimensions
sont données sur la Figure 8.3 et la masse volumique
est de 5656 kg/m3. Pour vérifier que leurs proprié-
tés électro-mécaniques sont quasi-identiques, leurs
impédances électriques sont superposées sur la Fi-
gure 8.4. Les trois principaux modes qui y sont numérotés de 1 à 3 dans l’ordre fréquentiel
d’apparition ont quasiment les mêmes fréquences de résonance et d’anti-résonance. Dans
cette gamme fréquentielle d’observation devrait se trouver le mode épaisseur « pur » car
les caractéristiques mises en jeu dans le calcul de la fréquence d’anti-résonance de ce mode
épaisseur (ρ, cD33 et l’épaisseur t) la prévoient à 1,1 MHz. Le paramètre élastique et la masse
volumique sont extraits de la caractérisation du mode épaisseur d’un disque de même com-
position. Autour de cette fréquence, il existe 3 modes légèrement couplés qui s’apparentent
donc à un mode épaisseur et deux modes radiaux dépendant des dimensions radiales de
l’anneau. Il n’y a aucune raison de commencer la caractérisation sur un mode en parti-
culier donc le travail se fera sur ces 3 modes pour avoir un maximum d’information. Les
déformées de ces modes simulés sont reportées sur la Figure 8.5 et ne sont pas typiques
d’un mode épaisseur ou d’un mode radial pur, même si le mode 1 a une nature proche de
celle d’un mode radial. Le plan reproduit est un plan radial de l’anneau et le calcul a été
fait en 2 dimensions sur une demi-épaisseur avec des conditions d’axisymétrie. Il est appelé
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Figure 8.4 – Impédances électriques des 2 anneaux de BaTiO3:Co du tonpilz.

« plan d’observation » et il est représenté sur la Figure 8.3.
Cette mesure d’impédance électrique est un cas où les modèles unidimensionnels de circuit
électrique équivalent ne peuvent pas fonctionner pour la caractérisation piézoélectrique
car les modes ne sont pas purs. Il est néanmoins intéressant de faire la caractérisation à
cette étape de l’élaboration du tonpilz, même si, habituellement, les matériaux sont ca-
ractérisés avant l’usinage pour des questions de facilité. En effet, l’anneau est prêt à être
intégré dans le transducteur et donc les propriétés déterminées à cette étape seront extrê-
mement proches des propriétés finales. Si la caractérisation avait été faite avant l’usinage
de la céramique pour la transformer en anneau (sur le disque), les propriétés auraient pu
être légèrement différentes. Il s’agit ici de la même démarche que la caractérisation d’un
composite piézoélectrique de connectivité 1-3 in situ vu dans le chapitre 7.

Figure 8.5 – Composantes selon la direction de l’épaisseur ~y (1ère ligne) et selon la
direction radiale ~x (2nde ligne) du champ de déplacement d’une coupe radiale de l’anneau.
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Table 8.1 – Données commerciales et ajustées de la céramique BaTiO3 utilisée dans la
fabrication des anneaux de tonpilz

Données Commerciales [2] Ajustées Différences (%)

cE11 (GPa) 164,9 173,5 5,1

cE12 (GPa) 57,7 83,6 36,7

cE13 (GPa) 61,5 76,1 21,3

cE33 (GPa) 151,5 160,4 5,7

cE44 (GPa) 37,7 42,3 11,5

cE66 (GPa) 53,5 - -

e31 (C/m2) -1,9 -2,3 20,2

e33 (C/m2) 11,6 17,0 37,6

e15 (C/m2) 7,7 - -

ǫS11/ǫ0 1696 - -

ǫS33/ǫ0 454 1090 56,2

8.1.2 Caractérisation piézoélectrique

L’algorithme de caractérisation mis au point dans le chapitre 4 est aussi utilisé ici pour
déterminer les caractéristiques des anneaux de BaTiO3:Co qui présentent des modes de
vibration légèrement couplés.

Paramètres de la Fonction Objectif (FO) Les modes utilisés sur la mesure d’im-
pédance électrique pour la caractérisation piézoélectrique multimodale sont les 3 modes
spécifiés précédemment. De ce fait, les grandeurs spécifiques Dif11, Dif21, Dif22, Dif12, Dif13
et Dif23 sont créées en suivant les définitions (4.3) et (4.4), sans oublier la grandeur Eps
(expression (4.5)). Contrairement à la caractérisation multiphasique des composites 1-3,
les filtres utilisés (représentés sur la Figure 4.5) se limitent aux filtres sur les valeurs des
coefficients de couplage et les conditions de stabilité thermodynamique. Les pondérations
des Dif sont égales car il n’y a pas de raison d’avantager un mode plus que les autres :
α1 = β1 = α2 = β2 = α3 = β3. Autrement, les valeurs de pénalisation sont identiques à
celles données dans le chapitre 4.

Paramètres de l’Algorithme Génétique (GA) Pour la caractérisation piézoélec-
trique s’appuyant sur ces 3 modes, les constantes du BaTiO3:Co les plus sensibles sont
cE11, c

E
12, c

E
13, c

E
33, c

E
44, e31, e33 et ǫS33. La base de données commerciales utilisée est celle du

BT de Ferroperm [2] car, en les utilisant, elles donnent déjà une approximation correcte de
l’impédance électrique de l’anneau de BaTiO3:Co. Elles sont données dans la Table 8.1. Les
valeurs de liminf et limsup sont toujours égales à 0,01% et 100%, respectivement, pour ne
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Figure 8.6 – Comparaison des impédances électriques mesurées d’un anneau de
BaTiO3:Co avec les impédances électriques simulées avec des données commerciales et

ajustées.

pas contraindre l’algorithme et garder les avantages liés à l’utilisation de l’algorithme gé-
nétique. Comme le nombre de variables est le même que pour la caractérisation des phases
d’un composite 1-3, les 200 individus évoluant sur 100 générations avec une élite contenant
10 individus sont conservés.

Résultats La caractérisation est faite sur l’impédance électrique mesurée du premier an-
neau. Elle est tracée sur la Figure 8.6 avec la simulation utilisant les données commerciales
et la simulation employant les données ajustées par l’algorithme. Comme pour la carac-
térisation multiphasique du composite 1-3, l’impédance simulée avec les données ajustées
est plus proche de la mesure. Les fréquences de résonance et d’anti-résonance du 1er mode
ne sont pas aussi bien évaluées que celles des deux autres modes. La précision obtenue
aurait pu être améliorée en augmentant le temps d’ajustement qui, dans notre cas, a été
limité à 48h. De plus, les quelques différences observées peuvent également provenir de
petits défauts dimensionnels (non planéité par exemple) sur l’échantillon qui provoque une
évolution de l’impédance qui ne pourra pas être prise en compte dans la simulation. Les
valeurs de cette solution sont données dans la Table 8.1. Grâce aux filtres de l’algorithme
de caractérisation, les nouveaux kt et kp de cette base de données ajustée sont très proches
de ceux mesurés à l’origine et valent, respectivement, 39,7% et 30,5%.
Les différences des caractéristiques entre la base de données commerciale et la base de
données ajustées est difficile à interpréter car les anneaux sont à base de BT mais dopés
avec du cobalt (Co). La plus grande variation vient de la constante diélectrique ǫS33 qui
est très dépendante de l’ajout de dopant. Ayant déterminé les constantes nécessaires au
calcul des constantes d31 et d33 du tenseur piézoélectrique d grâce à cette caractérisation,
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Figure 8.7 – Le tonpilz avec les anneaux de BaTiO3:Co a)photographié et b)modélisé
(dimensions en m).

leurs valeurs sont déduites : d31 = −56.10−12 CN−1 et d33 = 160.10−12 CN−1. La figure
de mérite définie dans la relation (8.1) vaut alors 46, 9.10−12 CN−1. Si une céramique PZT
standard (Pz26 de chez MEGGIT-Ferroperm [2]) habituellement utilisée dans la fabrication
des tonpilz est choisie pour la comparaison, sa figure de mérite est égale à 72.10−12 CN−1,
ce qui est 1,5 fois plus grand que celle du BaTiO3:Co.
D’après ces premières constatations, le BaTiO3:Co ne semble pas plus performant que le
Pz26 pour ce type de transducteur. Néanmoins, les autres paramètres conditionnant le
comportement du transducteur (matériaux passifs utilisés ou forme du pavillon) ne sont
pas étudiés ici. Il n’est donc pas possible de savoir, a priori et de façon définitive, si cette
configuration de tonpilz est mieux adaptée à l’usage du Pz26 que du BaTiO3:Co. Les étapes
de fabrication et de mesure de déplacement du pavillon de ces deux transducteurs sont donc
réalisées pour conclure sur la comparaison de ces matériaux. Les mesures, au-delà de la
comparaison des matériaux avec plomb ou sans plomb, permettront d’estimer la précision
des simulations correspondantes.

8.2 Modélisation des tonpilz

Des tonpilz avec deux anneaux sont fabriqués et celui réalisé avec les anneaux de
BaTiO3:Co est en photographie sur la Figure 8.7.a). Le matériau à base de plomb, choisi
pour la comparaison, est la céramique Pz26 [2]. Les anneaux de Pz26 ont les mêmes dimen-
sions que les anneaux de BaTiO3:Co. Les pavillons sont en aluminium, les contremasses en
laiton et les précontraintes sont appliquées grâce à des tiges métalliques.
Pour la simulation par éléments finis, les données utilisées pour ces matériaux sont réper-
toriées dans le livre de l’institut américain de la physique [3]. Les dimensions générales
du tonpilz sont visibles sur la Figure 8.7.b). Le but de cette modélisation est de prévoir
au mieux les valeurs de déplacement de la face avant du pavillon qui est une grandeur
facilement mesurable grâce à l’utilisation d’un vibromètre laser. La confrontation simula-
tion/expérience se fera sur le tonpilz avec le BaTiO3:Co car les anneaux ont été caractérisés
avant la fabrication. Tous les résultats de mesure ou de simulation sont regroupés dans la
Table 8.2 à la fin de ce chapitre.
Sur la Figure 8.8, les déplacements normalisés par rapport à la tension appliquée du centre
du pavillon sont tracés pour la mesure (en noir), pour la simulation avec les données com-
merciales (en bleu) et pour la simulation avec les données ajustées (en rouge). Il existe,
tout d’abord, un léger décalage fréquentiel entre les fréquences de résonance de la mesure
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Figure 8.8 – Déplacements mesurés et simulés du centre du pavillon du tonpilz de
BaTiO3:Co

(21,66 kHz) et des deux simulations (22,17 kHz) qui équivaut à une différence relative de
2,4%. Bien que cet écart soit minime, il peut s’expliquer par une approximation des ca-
ractéristiques des matériaux utilisés pour le pavillon, la contremasse et la tige mais aussi
par les contacts mécaniques ou l’alignement axial des anneaux qui sont considérés comme
parfaits lors de la modélisation.
Maintenant, intéressons-nous à l’estimation du déplacement à la fréquence de résonance.
Expérimentalement, le déplacement maximal vaut 2,23.10−8m/V. En utilisant les données
commerciales de BT, la simulation prévoit un déplacement maximal de 1,26.10−8 m/V soit
une différence relative avec la mesure de 55,5%. Lorsque les anneaux sont caractérisés avant
leur intégration dans le transducteur, la simulation correspondante donne un déplacement
de 1,87.10−8 m/V, ce qui réduit la différence relative avec la mesure à 17,9%. Il est montré
ici que la caractérisation in situ des éléments piézoélectriques avant leur utilisation a un
effet non-négligeable sur l’évaluation des performances par la modélisation numérique. La
différence d’amplitude de déplacement est confirmée par la valeur de la grandeur M (rela-
tion (8.1)) des données commerciales qui ne vaut que 31 pCN−1 contre 46, 9 pCN−1 pour
les données ajustées.

8.3 Comparaison expérimentale des tonpilz

En mesurant le déplacement au centre du pavillon du même tonpilz mais avec des
anneaux de Pz26, il atteint 7,28.10−8 m/V pour une fréquence de résonance à 20,55 kHz.
Les résonances des 2 tonpilz étant proches (5,3% de différence relative), les performances
peuvent être comparées. Ainsi le déplacement du pavillon à la fréquence de résonance avec
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les anneaux de Pz26 est 3,3 fois plus important que celui avec les anneaux de BaTiO3:Co.
Cet écart des valeurs de déplacement entre le Pz26 et le BaTiO3:Co n’est pas aussi marqué
lorsque ces tonpilz sont simulés :

– 1,87.10−8 m/v à 22,17 kHz pour le BaTiO3:Co aux données ajustées,
– 3,72.10−8 m/v à 20,12 kHz pour le Pz26 aux données commerciales [2].

L’écart fréquentiel est plus élevé (9,7%) entre les deux fréquences de résonance simulées. De
plus, le déplacement du pavillon avec les anneaux de Pz26 n’est plus que 2 fois supérieur à
celui des anneaux de BaTiO3:Co. Cela prouve que, malgré une caractérisation antérieure
des anneaux, une différence entre la mesure et la simulation demeure et a, pour origine
essentielle, la valeur de précontrainte appliquée à la colonne piézoélectrique. En effet, elle
modifie les caractéristiques du matériau piézoélectrique. Comme il a été montré pour des
céramiques PZT [146], une précontrainte de 40 MPa optimise les propriétés piézoélectriques,
et en particulier le d33. La précontrainte appliquée ici, sur les anneaux de BaTiO3:Co, a
été fixée à 10 MPa en s’appuyant sur des travaux précédents [147] pour ne pas briser la
céramique mais il n’est pas prouvé que les coefficients piézoélectriques du BaTiO3:Co sont
optimisés avec cette valeur de précontrainte. Pour comparer précisément cette céramique
sans plomb avec un PZT standard, il est nécessaire de réaliser une étude sur la dépendance
de ses coefficients piézoélectriques en fonction de la précontrainte appliquée. Il serait même
judicieux de faire cette étude sur la céramique de composition BZT-50BCT présentée dans
la chapitre 3 qui présente déjà les plus grandes valeurs de d33. Enfin, le calcul de M pour
le KNbO3 caractérisé dans le chapitre 5 ne vaut que 9, 7 pCN−1, ce ne serait donc pas un
matériau adéquate pour cette application.

Table 8.2 – Informations sur les mesures et simulations des fréquences d’antirésonance
(fa) et des déplacements normalisés du pavillon des tonpilz de BaTiO3:Co et de Pz26.

Anneaux Déplacement (m/V) fa (kHz)

BaTiO3:Co

Mesure 2,23.10−8 21,66

Simulation (commerciales) 1,26.10−8 22,17

Simulation (ajustées) 1,87.10−8 22,17

Pz26

Mesure 7,28.10−8 20,55

Simulation (commerciales) 3,72.10−8 20,12

Simulation (ajustées) - -
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Chapitre 9

Transducteur multi-éléments HF (30 MHz)
pour l’imagerie médicale
(KNbO3)

Après la transduction pour les applications sous-marines, un transducteur haute -
fréquence (30 MHz) pour l’imagerie médicale est aussi conçu en intégrant le matériau
sans plomb KNbO3. En effet, ce matériau n’a pas les propriétés adéquates pour une utili-
sation dans les tonpilz mais il en a de bonnes pour les applications en imagerie médicale
(avec des coefficients de couplage autour de 50%). Le monocristal KNbO3, caractérisé
dans le chapitre 5, est donc utilisé ici pour la fabrication d’un composite piézoélectrique
de connectivité 1-3 haute-fréquence qui servira, à son tour, à la conception d’un réseau
linéaire haute-fréquence. La fabrication de cette sonde échographique constituée de 128

Figure 9.1 – Schéma illustrant le principe d’un réseau
linéaire pour l’imagerie haute-fréquence

éléments a été réalisée par la
société Vermon.
Lorsqu’un transducteur mono-
élément, présenté dans le cha-
pitre 1, est focalisé grâce à
une lentille ou à la forme di-
rectement incurvée du maté-
riau piézoélectrique, des réso-
lutions de quelques dizaines
de micromètres au point focal
peuvent être atteintes (pour
des fréquences de plusieurs di-
zaines de MHz) mais la pro-
fondeur de champ est limi-
tée et la résolution se dété-
riore rapidement en dehors de
la zone focale. Ces limitations
peuvent être évitées en utili-
sant un ensemble d’éléments,
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appelé « réseau », qui est représenté schématiquement sur la Figure 9.1. Généralement, un
réseau linéaire est constitué de 128 ou 256 éléments alignés dans la direction ~x, appelée
« azimuth ». Au moment de l’émission, l’excitation électrique est envoyée successivement
sur des groupes d’éléments qui sont, typiquement, au nombre de 16, 32 ou 64. Un décalage
du choix des éléments constituant ce groupe d’émission permet à la zone focale (volume à
-6dB) de se déplacer le long de l’azimuth. Des déphasages temporels entre les éléments d’un
même groupe d’émission donne la possibilité à la zone focale de se mouvoir dans la direc-
tion ~z, la profondeur. De cette manière, la tâche focale peut couvrir le plan (~z,~x) dit « plan
focal ». Ce plan est formé des points de l’espace où les ondes acoustiques peuvent être foca-
lisées. Ils dépendent donc du temps minimal de déphasage possible entre 2 éléments et de
la configuration spatiale de la barrette linéaire (pas, kerf...). Ces 2 paramètres participent
à la définition de la résolution du système échographique complet (sonde et électronique).
La lentille permet une focalisation dans la direction ~y (élévation) qui est donc fixe. Elle
sert à optimiser la focalisation et donc, obtenir une meilleure qualité d’image. Le nombre
d’éléments utilisés en réception dépend de la stratégie de formation de faisceau choisie. Il
s’agit ici d’une introduction succincte des réseaux linéaires qui n’énumère pas toutes les
possibilités de configurations existantes et les paramètres d’optimisation à respecter (es-
pace inter-élément, par exemple) pour un bon fonctionnement. Tout cela est déjà détaillé
dans de nombreux ouvrages et thèses [148, 149].

9.1 Sonde Haute-Fréquence

9.1.1 Dimensionnement

Composite 1-3 À partir du KNbO3 caractérisé dans le chapitre 5, un composite piézo-
électrique de connectivité 1-3 est fabriqué et en photo sur la Figure 9.2. Les conditions de
découpage du matériau en utilisant la méthode « Dice anf Fill » [37] ont du être finement
réglées car le matériau possède un module d’Young nettement plus élevé que les habituels
monocristaux avec du plomb. Il y a donc un risque de brisure du monocristal. La fraction
volumique finale, après imprégnation du polymère, est de 64% et son épaisseur vaut 69 µm.

Figure 9.2 – Photographie du
composite 1-3 de KNbO3.

Les détails exacts sur les dimensions du pas, et donc
du kerf, ne sont pas donnés ici pour des raisons
de confidentialité. Néanmoins, les rapports h/p cri-
tiques développés dans le chapitre 6 sont évités. Le
composite sera ensuite re-découpé afin de constituer
le réseau linéaire de 128 éléments.
L’impédance électrique est mesurée grâce à l’ana-
lyseur de spectre HP4395 avec son kit spécifique
de mesure sur chaque élément. L’utilisation d’un
schéma de circuit électrique équivalent (modèle
KLM [27]) permet de simuler le comportement de
l’élément autour de sa fréquence de résonance et
donc, de déduire ses caractéristiques électriques,
acoustiques et électromécaniques de son mode épais-
seur, à partir de son impédance électrique mesurée.
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Figure 9.3 – Impédance électrique complexe du composite 1-3 à base de KNbO3

mesurée dans l’air (courbe bleue : mesure ; courbe rouge : simulation)

La Figure 9.3 présente l’impédance électrique d’un élément centrée sur sa fréquence d’anti-
résonance (environ 40 MHz). Le coefficient de couplage de cet élément a été déduit à 47%
malgré une détérioration possible du cristal durant l’étape d’usinage pour de si petites
tailles. En effet, avec notre base de données du chapitre 5 et le modèle d’homogénéisation
de Smith et al. [35] pour prévoir les caractéristiques homogénéisées d’un composite 1-3, le
kt théorique pour une fraction volumique de phase piézoélectrique vf de 0,64 vaut 53,6%
soit une différence relative avec la mesure de 13%.

Figure 9.4 – Photographie de la sonde
complète de 128 éléments à base de KNbO3

Sonde 128 éléments La fabrication de
la sonde de 128 éléments suit les étapes dé-
crites dans un travail similaire [150]. L’ou-
verture en élévation qui est, pour le cas
d’une barrette linéaire, la hauteur d’un élé-
ment dans l’axe ~y vaut 3 mm et l’espace-
ment entre chaque élément (le pas) est de
100 µm. Enfin, une lentille acoustique fo-
calisant dans le sens de l’élévation, à 8 mm
sur l’axe ~z, est ajoutée à la barrette linéaire.
La sonde est ensuite intégrée dans un boi-
tier connecté à un câble coaxial de 2 m et
se terminant par l’adaptateur permettant
la connexion à un échographe. Une photo-
graphie de la sonde de 128 éléments est pré-
sentée sur la Figure 9.4.
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9.1.2 Propriétés finales

Figure 9.5 – Parties réelle (en bleu) et
imaginaire (en rouge) de l’impédance

électrique complexe d’un élément.

Mesure électrique L’impédance élec-
trique de chacun des éléments du transduc-
teur final a été mesurée (sans les câbles)
pour évaluer son adaptation électrique avec
les échographes. La Figure 9.5 montre la
partie imaginaire et la partie réelle de l’im-
pédance d’un élément qui a été mesurée
à l’aide d’un analyseur de spectre Agilent
E5100A. À 30 MHz, l’impédance complexe
délivrée est égale à 144Ω - i460Ω, ce qui
est moins favorable qu’un élément à base
de monocristal avec plomb déjà utilisé [150]
qui avait une impédance mieux adaptée
à 54Ω - i18Ω pour les systèmes échogra-
phiques. Cette haute valeur d’impédance
est directement liée à la faible constante di-
électrique du monocristal KNbO3.

Caractérisation électroacoustique Comme détaillé dans la partie 1.2.1, les proprié-
tés acoustiques de la sonde sont déterminées par la mesure de pulse-écho. Pour cela, un
Émetteur/Récepteur Panametrics 5073R d’impédance électrique de 50Ω est utilisé pour
exciter chaque élément, un par un, et le gain en réception est fixé à 20 dB. La mesure
est effectuée dans l’eau avec un miroir acoustique plan en acier inoxydable positionné à 4
mm de la sonde. La Figure 9.6 présente l’écho mesuré sur un élément représentatif et son
spectre correspondant. De ces mesures sont calculées une fréquence centrale de 27 MHz
et une BP-6dB de 48,5% avec son intervalle limite [fmin,fmax] (défini dans la section 1.2.1)
égal à [20,3 MHz, 32,3 MHz].

Figure 9.6 – Mesure représentative de la réponse électroacoustique temporelle et
fréquentielle d’un élément de la sonde finale.
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9.2 Écographe et images

9.2.1 Le système échographique ECODERM

La barrette linéaire est connectée à un système d’imagerie appelé ECODERM. Il s’agit
d’un prototype fabriqué dans le laboratoire de l’U930 de l’INSERM de l’Université François-
Rabelais de Tours. Cet appareil est constitué de 128 émetteurs/récepteurs et capable d’ap-
pliquer des retards de focalisation électronique avec une résolution de 500 ps. Les émet-
teurs délivrent une tension unipolaire d’amplitude -100 V. Les 128 récepteurs ont des
pré-amplificateurs individuels avec un gain ajustable allant de 30 à 75 dB. Seize canaux de
réception sont synchronisés à une fréquence réglable de 50 à 400 MHz avec une précision de
12 bits. Le système ECODERM à deux modes de fonctionnement dont un est utilisé pour
l’imagerie clinique en temps réel (40 images par seconde) avec les méthodes convention-
nelles de formation de faisceau et l’autre sert aux applications pour la recherche autorisant
le contrôle des émissions et le nombre d’émetteurs et de récepteurs grâce au multiplexage.
Le mode recherche fournit les données brutes qui peuvent être ensuite traitées avec les
méthodes de formation de faisceau désirées.
Dans notre cas, le système ECODERM est utilisé avec 15 éléments en émission et 32 en
réception. Une focalisation fixée à 8 mm est appliquée aux émetteurs avec la fréquence
d’images de 40 Hz.

9.2.2 Les images

Pour comparer les performances de ce transducteur multi-éléments à base de matériau
sans plomb, les images obtenues sont comparées avec celles réalisées par une sonde à base
de PZT et de fréquence centrale 20 MHz, avec exactement les mêmes caractéristiques de
fabrication (nombre d’éléments, pitch, kerf, etc.) et de formation de faisceau spécifiée dans
le paragraphe précédent.
Au vu des fréquences centrales des deux sondes qui sont différentes, il est difficile de com-
parer dans l’absolu la résolution des images mais cela est principalement fait pour montrer
le potentiel d’intégration d’un matériau sans plomb (KNbO3) dans une sonde à hautes
performances. La haute résolution de la sonde 30 MHz permet de distinguer clairement
la paroi de l’artère sur la Figure 9.7.a). La profondeur de champs peut atteindre 6 mm
avec cette sonde. De même, des images d’un nævus sont faites avec les deux sondes sur la
Figure 9.8 et les contours sont très distincts dans les deux cas. La structure de la peau à
des profondeurs autour de 3,5 mm est nettement plus détaillée avec la sonde à 30 MHz. La
sensibilité, la résolution spatiale et la profondeur de champs de cette sonde HF prouve le
potentiel des nouvelles générations de sondes sans plomb.
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Figure 9.7 – Images de la peau in vivo
d’un avant-bras humain acquises avec a) la

sonde sans plomb de 30 MHz et b) la
sonde de PZT de 20 MHz.

Figure 9.8 – Images d’un nævus in vivo
d’un avant-bras humain acquises avec a) la

sonde sans plomb de 30 MHz et b) la
sonde de PZT de 20 MHz.
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Conclusion générale

S’inscrivant dans le cadre du projet HYPERCAMPUS (ANR Mat&Pro), cette thèse a
participé à son accomplissement qui passait par la démonstration du potentiel de certains
matériaux piézoélectriques sans plomb pour des applications de transduction ultrasonore.
Guidé par cette finalité, ce travail devait donc répondre à deux objectifs principaux : la
sélection et l’optimisation de ces matériaux piézoélectriques sans plomb.

Suite à une recherche approfondie sur les compositions actuelles les plus prometteuses,
la sélection du monocristal KNbO3 pour la coupe spécifique d’un barreau à (Y Xt) − 45◦

a été choisie. Afin d’effectuer des simulations numériques de transducteurs intégrant ce
matériau, la mesure de ses caractéristiques a été réalisée sur un échantillon commercial en
utilisant une méthode de caractérisation piézoélectrique standard. Ainsi, certains résultats
théoriques prévus par des homologues scientifiques ont pu être vérifiés expérimentalement
et la première base de données complète de ce matériau et pour cette coupe spécifique a pu
être élaborée. Ces paramètres élastiques, piézoélectriques et diélectriques sont donnés pour
toutes les différentes écritures possibles des équations de la piézoélectricité. Il s’agit d’un
exercice non trivial puisqu’il crée un problème de cohérence (ou consistance) entre toutes
ces caractéristiques du matériau pouvant engendrer des erreurs de calculs lors de leur uti-
lisation. Dans cet optique, un outil d’évaluation de cette consistance est réalisé et appliqué
à notre propre base de données pour confirmer qu’elle se place parmi les plus consistantes
rencontrées dans la littérature. Ce matériau sans plomb a des propriétés éléctromécaniques
comparables à certains PZT voire supérieures avec un kt de 60%.
Une étude complémentaire de stabilité de ses performances en fréquence a été effectuée
jusqu’à 150 MHz sur les harmoniques de son mode épaisseur (présent à 10 MHz). Après
cela et la confirmation que son kt n’avait pas significativement diminué à 30 MHz, un com-
posite piézoélectrique de connectivité 1-3 a été conçu avec ce dernier et intégré dans une
sonde échographique de 30 MHz. Des images in vivo de la peau d’un avant-bras humain
sont le résultat de ce travail en étroite collaboration avec la société Vermon.

En parallèle, la prise en main d’un nouvel outil dans le domaine de la caractérisation
piézoélectrique, l’algorithme génétique (GA), a ouvert de nouvelles possibilités, notamment
grâce à son indépendance à une situation initiale. Ainsi, un nouvel algorithme de caracté-
risation a été développé en combinant la stratégie d’optimisation du GA et les capacités de
modélisation du calcul par éléments finis. Il est d’abord validé sur un composite piézoélec-
trique de connectivité 1-3 dont les caractéristiques des deux phases sont connues (référence
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numérique) et qu’il doit retrouver. Il est ensuite appliqué à un composite réel in situ pour
donner des caractéristiques plus précises sur les matériaux piézoélectrique et polymère le
composant et réduisant donc l’écart entre son impédance électrique mesurée et simulée.
Cela a également des conséquences directes sur la simulation de sa réponse électroacous-
tique qui correspond davantage à la mesure.
Finalement, cet outil permet aussi de caractériser des échantillons piézoélectriques de forme
complexe présentant des modes légèrement couplés. Il est donc adapté pour des anneaux
dont les modes épaisseur et radiaux sont couplés. Il s’agit d’anneaux de BaTiO3:Co prêts
à être intégrés dans un transducteur ultrasonore pour SONAR, le tonpilz. Une fois ce
transducteur fabriqué, les mesures de déplacement de son pavillon sont comparés avec des
simulations faites par éléments finis utilisant d’une part, la base de données du fournisseur,
et d’autre part les caractéristiques déterminées par le nouvel algorithme. Le résultat met en
exergue l’importance de la re-caractérisation in situ du matériau par ce nouvel algorithme
procurant une simulation nettement plus précise du transducteur.

Enfin, une activité a été menée sur l’optimisation de la structure des composites piézo-
électriques de connectivité 1-3. En effet, aujourd’hui, la structure régulière est largement
répandue car elle possède un rapport performance/coût très compétitif grâce à sa méthode
de fabrication par « Dice and Fill », très populaire. Cependant, il est connu que des modes
parasites, dits latéraux, présents dans ces structure nuisent à leur bon fonctionnement en
dégradant, par exemple, leur bande passante pour des cas précis. Les techniques de fabri-
cation pour la méthode « Dice and Fill » et l’existence de ces modes engendrent une limite
fréquentielle au-delà de laquelle ce type de composite ne se comporte plus comme il le
devrait. Pour supprimer cette limite de fonctionnement, une structure pseudo-périodique
a été imaginée, et dont les caractéristiques spatiales sont réalisables avec la méthode de
fabrication « par lamination ». Une étude numérique de cette nouvelle structure a permis,
dans un premier temps, de confirmer l’atténuation des modes latéraux et donc, augmenter
la gamme fréquentielle dans laquelle le composite peut œuvrer. Lorsque la bande passante
à -6 dB d’un composite à structure régulière diminue à 5%, grâce à sa nouvelle structure
pseudo-périodique, ce même composite maintient sa bande passante à 30% (dans l’eau).
Grâce au savoir-faire de la société Thalès Reasearch & Technology, ce composite pseudo-
périodique imaginé a pu être fabriqué. Simultanément, des composites équivalents et à
structure régulière ont été réalisés, ce qui a permis d’effectuer la validation expérimentale
des performances de cette nouvelle structure par comparaison. La campagne de mesures
qui avait pour objectif de mesurer les performances électroacoustiques des différentes struc-
tures lorsqu’elles évoluent vers des plus hautes fréquences s’est faite par amincissement des
composites. Ainsi, l’effacement de cette limite fréquentielle de fonctionnement, propre aux
structures régulières, qui était attendu théoriquement, est confirmé. Dépendant essentiel-
lement de la configuration spatiale de la structure, la totalité de ce travail a été fait en
s’appuyant sur des matériaux maitrisés depuis longtemps qui sont la céramique à base de
plomb Pz27 et la résine époxy E501 mais les résultats sont tout à fait transposables à
n’importe quel matériau et a fortiori pour les matériaux piézoélectriques sans plomb.

Les différentes problématiques abordées durant ce travail de thèse dessinent de nouvelles
perspectives pour, principalement, la caractérisation fonctionnelle des matériaux piézoélec-
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triques. En effet le nouvel outil développé pour la caractérisation de formes complexes ou
multi-phasiques peut être utilisé pour des études de détérioration des caractéristiques des
matériaux par les méthodes d’usinage par exemple. Plus généralement, s’il est possible de
mesurer l’observable utile (ici, l’impédance électrique) au bon fonctionnement de l’algo-
rithme, l’évolution des propriétés du matériaux in situ, sous des conditions d’utilisation
plus larges (thermique, pré-contrainte, etc.) pourront être étudiées.
Le monocristal KNbO3 choisi est un matériau commercial mais les nouvelles avancées
faites dans les laboratoires de recherche, sur les compositions sans plomb et les techniques
de croissance des monocristaux laissent présager des matériaux sans plomb encore plus per-
formants. De plus, une optimisation du choix de la coupe pourra être également réalisée.
Ces innovations seront accompagnées par la nécessité d’élaboration des bases de données
correspondantes et consistantes afin de quantifier ces progrès sur les propriétés électromé-
caniques avec précision.
Pour finir, les structures aléatoires pour les composites piézoélectriques de connectivité 1-3
sont une clé pour lever les limites fréquentielles de fonctionnement. La structure pseudo-
périodique définie dans ce manuscrit est un cas simple mais sa complexification pourrait
mériter une étude spécifique afin de voir si la diminution de la périodicité améliore encore
les propriétés acoustiques.
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