N
N

N

HAL

open science

Etude de couches minces piézoélectriques flexibles pour
la récupération d’énergie vibratoire
Thibault Dufay

» To cite this version:

Thibault Dufay. Etude de couches minces piézoélectriques flexibles pour la récupération d’énergie
vibratoire. Sciences de l'ingénieur [physics|. UNIVERSITE DE NANTES, 2017. Frangais. NNT: .

tel-02000299

HAL Id: tel-02000299
https://hal.science/tel-02000299
Submitted on 4 Feb 2019

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépot et a la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche francais ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.


https://hal.science/tel-02000299
https://hal.archives-ouvertes.fr

UNIVERSITE .
BRETAGNE )
LOIRE UNIVERSITE DE NANTES

These de Doctorat

Thibault DUFAY

Mémoire présenté en vue de I'obtention du
grade de Docteur de I'Université de Nantes
sous le sceau de I'Université Bretagne Loire

Ecole doctorale : Sciences et Technologies de I'Information et Mathématiques

Discipline : Milieux denses, matériaux et composants
Unité de recherche : Institut d’Electronique et de Télécommunications de Rennes

Soutenue le 12 octobre 2017

Etude de couches minces piézoélectriques
flexibles pour la récupération d’energie
vibratoire

JURY

Président du jury M™¢ Maryline GUILLOX-VIRY, Professeur des Universités, Université de Rennes 1
Rapporteurs : M. Lionel PETIT, Professeur des Universités, INSA de Lyon

M. Emmanuel DEFAY, Docteur (HDR), Luxembourg Institute of Science and Technology
Examinateur : M™¢ Maryline GUILLOUX-VIRY, Professeur des Universités, Université de Rennes 1
Invité : M™¢ Marie-Paule BESLAND, Directrice de recherche, Université de Nantes
Directeur de Thése : M. Benoit GUIFFARD, Professeur des Universités, Université de Nantes
Co-encadrants de These : M. Raynald SEVENO, Maitre de conférences, Université de Nantes

M. Jean-Christophe THOMAS, Maitre de conférences, Université de Nantes






Remerciements

Le travail de recherche présenté dans cette thése a été effectué au sein de I’Institut
d’Electronique et des Télécommunication de Rennes (IETR) dans I’équipe FunMAT
(Matériaux Fonctionnels) située a la Faculté des Sciences et Techniques de I’Université de
Nantes.

J’adresse tout d’abord mes remerciements aux directeurs de I’IETR Eric Pottier et Ronan
Sauleau, Professeurs a I’'Université de Rennes 1, pour m’avoir accueilli dans leur laboratoire.

Je souhaite remercier mon directeur de Benoit Guiffard, Professeur a I’Université de Nantes,
ainsi que mes co-encadrants Raynald Séveno et Jean-Christophe Thomas, Maitres de
Conférences a I’Université de Nantes. lls ont su m’apporter leur soutien et leurs remarques
constructives tout en me laissant une grande autonomie sur la réalisation de ces travaux.

Je tiens a remercier les deux rapporteurs de mon jury, Lionel Petit, Professeur a I’'INSA de Lyon
et Emmanuel Defay, Ingénieur de recherche HDR au LIST (Luxembourg), pour avoir accepté
de rapporter mon travail. Je souhaite également remercier Valérie Vigneras, Professeur a
I’Université de Rennes 1, et Marie-Paule Besland, Professeur a I’'Université de Nantes, pour
leur participation au jury de thése.

Merci a Caroline, Raphaél, Hartmut, Samuel, Kévin et Stéphane pour les bons moments passés
ensembles lors des repas et des pauses café ainsi que pour I’aide apportée. Je souhaite également
une bonne continuation de thése a Tessnim et Mamadou.

Un grand merci a Stéphane pour son aide précieuse lors des expérimentations en salle blanche
ainsi que pour ses collaborations avec Polytech’ et ’IMN qui ont permis d’enrichir mes travaux.
Je remercie les membres de I’IETR que j’ai pu rencontrer ses trois derniéres années qui ont
contribué a I’avancée de cette these : Magali, Guillaume, Mohammed, Den, Massi, Patrick et
Hongwu.

Je tiens a remercier les personnes que j’ai eu le plaisir de rencontrer lors de ma thése : Antoine
Goullet, Michele Carette, Victor Merupo, Clément Blanchard ainsi qu’aux nombreux stagiaires
qui ont participé au projet N-air-J.

Je ne peux oublier de remercier les anciens du M2 C’nano, Adrien, pour son aide et son soutien,
et Jérémy, pour les discussions scientifiques, sportives et personnelles !

Je remercie mes amis et ma famille de m’avoir entouré dans les moments de bonheur et ceux
plus difficiles, c’est aussi grace a eux que j’ai pu aller au bout de ce projet. Merci également a
mes coéquipiers de basket pour m’avoir permis de relacher la pression et d’oublier quelques
heures par semaine mes travaux de recherche.

Enfin, j’exprime un immense MERCI a ma femme Elise, pour m’avoir encouragé et soutenu
depuis toutes ces années, et a mon fils, Gabin, de me donner plus de joie en grandissant chaque
jour.






Table des matieres

8 o To {80! { o] o PRSPPI 9
1  Etat de I'art et procédés teChNOIOGIGUES...........ccceevivirerieeieeeeeeeeee e, 13
11 INEFOTUCTION. ...t e e 14
1.2 Reécupération d’énergie VIDratoire...........ccocviiieiie i 15
1.2.1  Conversion EleCtrOMAgNELIGUE..........eiiueiieiieiiesieseesreseesteesreesreesreesseesraesreesteesreesreesreesensseens 15
1.2.2  CONVErSION ElECITOSTALIGUE. ... evveivveirresieesieestiesieestaesteesteesteesteesteesreesteessaessaesseesseesseesraesreesreesreens 16
1.2.3  CONVErSiON PIEZOBIECIIITUE ....vveiveeiieeiiieiiiestiesteesteeseesteesteesteesteestaessaestaestaeareeateesraesraesseesreesreens 17
1.3 Couches minces PIBZOIECIIIQUES .........civieiieiiieiie e 18
1.3 1 PIBZOBIECIIICIEA. ...ttt bbbt b et b et e bttt e be b b 18
1.3.2  SEUCKUIE PEIOVSKITE ..o.vviiiiiiiesiie ittt siiesite st e steeseestaestaestaestaesteesteestaestaestaeataesteeataeataeataesraeareenreens 23
1.3.3  MEthodes d'ElaDOrAtION ........cc.oiiiiiiiiieiti ettt b ettt e e sbe st e e e sbe e 24
1.3.4  PROtOITNOGIapNIe. ...t ettt sttt e et e be e erbeeeneeas 26
1.4 Couches minces piézoélectriques pour la réecupération d’énergie..................... 27
1.41  Caractérisations StTUCIUFAIES ........ceiuiiiiiiiii ettt bbb 27
1.4.2  Caractérisations ferrOBIECIIIQUES ... ...viiieiee it sttt ee s ee sttt e e st e e sraesraesraesraesreeareeas 29
1.4.3  CaracCtérisations PIEZOGIECIIIGUES . ...veivveieeieeiiestiesiiesreeseesteesteesreesreesteearaesreesteesseesreesreesrensseens 32
1.4.4  CaraCterisations MECANIGUES. ... ..cveiueiresieeareesreeareesteesreesreesteesseesseesseessaessaesseessesssassseeseesessees 39
1.45  Tests de réCUPEration /ENEIGIE. . ...iiueiieiie it st st see s e e s e ste e st e stae s e e sraesreesreesraesraesreeareeareens 43
1.5 CONCIUSION ...ttt ettt e e arb e e st e e e nne e e nnee s 46
2  Couches minces piézoélectriques de PZT sur substrat métallique..............cccocoune... 49
2.1 [ 8 oo (801 A o] o SRS 50
2.2 Fabrication du MAateriaU ..........cccooiiiiiiiiii i 50
2.21  Réalisation des EChantillONS...........uiiiiiiiiiii e 50
2.2.2  CaraCtérisations StUCLUIAIES ...........cieiieriiitiei ettt bttt be e e 52
2.2.3  DEpPOt de I'E1ECtrOde SUPEITEUIE. ... .eiuviiieeirieeieeeite e ete et et e e ae e ae e aeesbeaneeasbeaneeanseaneeanes 55
2.2.4  Claquages électriques et Self-healing ........ccoiiiiiiiiiiiiic s 56
2.3 Etude des propriétés diélectriques et ferroélectriques............c.ooovvvvvevevevevevennnnn, 59
2.3.1  Influence d'une interface de RUO:.........c.eiiiiiiiiiiiiiiie et 59
2.3.2  Influence de I'8PaISSEUr 08 PZT ......ocuiiiiiiiiit ettt ae e 62
2.3.3  INFIUBNCE U FAPPOIT ZITTH ettt sttt et e e nre e nees 64
2.4 Etude des propriétés PieZoIECTIIQUES .........ocooveeevriverireieieeeeeeeeeeesen s s 65
2.4.1  Influence de I'8PAISSEUr 08 PZT ......oiiiiiiiieiit ettt ettt nns 66
2.4.2  INFIUBNCE U FAPPOIT ZI/TH cueiiiit ettt b et e et a e teeenees 68
2.5 CONCIUSION ...ttt e et e e s e e e bae e nneee s 70



Table des matiéres

3 Couches minces piézoelectriques de PZT sur substrat polymere ..........cccccccevvennnen, 73
3.1 INEFOTUCTION. ... et 74
3.2 Procédé de transfert du PZT ..o 74

321 COUCNE O'BCCIOCNE ...ttt ettt et e et e nees 75
3.2.2  Soudage du PZT au SUBSLrat POIYMETE .....c.viiiiiiiiie ettt 78
3.2.3  Gravure du substrat initial en aluminiUm .........oooioiiiiii e 81
3.3 Structures réaliSabIes...........ccooiiiiiiiiie i 82
3.3. 1 MELAl ISOIANT MBLAL ..ottt b e e e neeenes 83
3.3.2  EICCtrOdes INTEIAIGIIEES .........cvovevvereeeeeeceeecect ettt ettt et es s s s s eeeeeeeeens 84
3.4 Caractérisation de la structure MIM ........ccccocoiiiiiiiiiiic e 84
I o o] P L g 17 (o] D PO OP PR 85
3.4.2  Propriftes QIBIECIIIGUES ....vveivveireeiiie ittt ettt e et e e b e e e e e e nbeanbeanseaneeanes 87
3.5  Caractérisation de 1a Structure IDE ..........cccooiiiiieiiiieiie e 89
IR T N o] oL g 17 (o] PSPPSR OP P UPRRTRN 89
3.5.2  Propriétes QIEIECIIITGUES . ...veivveirieiiie ittt ettt et e sb e e e e e sbeanaeanseaneeanes 91
I I ©o o (o] 015 o] o TP UPRPPRTIS 92

4 Modélisation mécanique des 1ames de PZT ......cccooviviieiiieiiie e 93
4.1 [ 8 oo (801 A o] o SRS 94
4.2 MOdele @nalYTiQUE ......ccuviiiiiiieecie et 94

421  Contraintes €t AETOIrMELIONS. ......uiiiiiiiiiiii ettt 94
4.2.2 OIS & COMPOITEIMENT.....eiiitieiiieitie ettt ettt ettt et et et e st e e e sbb e e enbeesnbeeanbeeenbeee e 96
4.2.3  Modeéle EleCtrOmMECANIAUE POULTE ... .ecuviieerieiiesiietieteeieeie ettt e ste e teesteesteesteestaestaesteesteenseenree e 99
4.3 SIMUIation NUMEIIQUE.........ciiiiiie it sree e 110
4.3.1  Choix du logiciel de CalCUL ..........ccuoi i 111
4.3.2  Interaction FlUIAE-SIUCTUIE ........ooiiiiiiiie ettt bee e 113
4.4 Caractérisations eXperimentalesS.........cccooviiiiiiiiiiiie i 120
Ot N o 1= (o] (IS -1 [o V=T PP RUPRUPRUPRPUIN 120
4,42 OSCHIALIONS TDIES. ... ettt ettt sttt ettt e sta e snbe e be e nbeean 121
4.4.3  OSCIHIAtIONS FOMCERS ....viiveiiiieiiieiie st ettt st e s ae s et e st e e e ateesteesteeataesteeateeateesreeareesraesraenreens 123
T ©7o ] [o] (1151 o] o TP 127

5  Mesures énergétiques et Etudes ProSPECLIVES ........ccveiiiiiieiiieeiie e 129
5.1 INEFOTUCTION......ciiiiie e bbb neee s 130
5.2 Poutre piézoélectrique Di-eNCaStrée..........ccccviiieiiiiiiii i 130

5.2.1  Géométrie de I'61eCtrode SUPBIIBUIE ........ccviiieieeiiie e siee s ettt et steenea e 131
5.2.2  Influence d’'une interface de RUO.........couiiiiiiiii e e 135
5.3 Electrodes iNteraigitees..........ocoviviviviverereeeeeeeeeee et en s 137



Table des matiéres

5.3.1  Déformation NarmMONIGUE. .........cueiieiieiee e sie st e st e s e st et e s e s e st e taesteesteestaestaesteestaesteeseee e 137

5.3.2  DEformation PONCIUEIIE ..........iiiiiie ittt ra et 140

5.4 PO-VIDFANT ..o 141
541  Poutre PET/AIPZTIAIPET ...ttt ettt tea e 141

5.4.2  POULIE AlPZT/AITNOX ...ttt ettt sttt et e sta e e sbbe e snbeeabeaen 146

5.5 SOUFFIBIIE oo 149
5.6 ELUAES PrOSPECLIVES.....cocvivieieeieieieeietetee et es sttt n s s s 153
5.6.1  Simulation numérique - conversion PIEZOBIECIIIGUE ........ccveiveiiieiiecie e 154

5.6.2  ACHONNEIMENT. ..ottt ettt ettt ettt et et e e e st b e e ehbeeeabe e e beeesbaeesnbeeanbeeabnaan 156

5.6.3  Générateurs flexibles sans plomb..........cooiiiiiiiii 158

T A ©7o o (o] U1 o] o TP 164
CONCIUSION GENETAIE.........eiiiie ettt e e e nnee s 167
TaDIE AES FIGUIES ...ttt e e nee e 171
LiSte deS tADIBAUX .. ..eeiiiiei e 177
BIDHOGIAPNIE ..o 179
Publications et COMMUNICALIONS ..........coiiuiiiiiiie et e e 187






Introduction

L'un des enjeux majeurs de ces prochaines années est de récupérer de I'énergie propre, dont la
source est renouvelable : solaire, éolienne, marine, etc. Les générateurs de grandes dimensions
(panneau solaire, éolienne, hydrolienne, ...) fournissent des puissances électriques importantes
et ont pour vocation de remplacer I'alimentation des réseaux électriques civils.

De plus en plus de villes ont entamé leur virage technologique vers l'ultra-connectivité. Ces
« smart-cities » se retrouveront bient6t remplies de petits capteurs ou actionneurs qui devront
étre autonomes en énergie. C'est donc dans leur environnement direct que ces systémes iront
puiser I'énergie nécessaire a leur fonctionnement. Des réseaux de capteurs seront mis en place
pour récolter un maximum d'informations, comme par exemple sur I'état de santé d'une
structure. Une autre utilisation possible concerne I'interaction avec les usagers : localisation,
enregistrement des habitudes et prévention des risques en temps réel, par exemple. Ces
évolutions sont rendues possibles par I'amélioration de I'électronique et la diminution de la
consommation d'énergie de ces capteurs/actuateurs. L'autonomie de ces systémes résidera aussi
dans la suppression de leurs batteries (accumulateurs) ou du moins leur recharge sans liaison
filaire, diminuant ainsi les actions d'entretien a réaliser. Pour y parvenir, la récupération de
micro-énergie ambiante (dans la gamme du micro-watt au milli-watt) et sa transformation en
énergie électrique est une voie alternative a développer, avec si besoin le stockage dans une
batterie.

Il existe différentes sources d'énergies ambiantes telles que les vibrations, la chaleur ou encore
les courants d'airs. Cette derniere ressource est encore assez largement inexploitée du fait de la
faible quantité d'énergie qu'elle transporte, mais celle-ci étant présente en grande quantité, elle
pourrait alimenter des capteurs. C'est I'idée de base du projet N-air-J, financé par la région Pays
de la Loire, dont I'objectif est de développer un micro-générateur souple capable de récupérer
I'énergie des courants d'airs. Ces micro-générateurs de courants électriques sont composés de
films piézoélectriques flexibles sensibles au moindre flux d'air tels des brins d'herbes
synthétiques. La méthode de fabrication développée doit étre facilement transférable a
I'industrie tout en ayant un codt limite.

La récupération d'énergie des courants d'airs consiste donc a transformer une énergie
mécanique de déformation du micro-générateur en une énergie électrique. Ce sont les
mouvements du brin d'herbe synthétique qui seront a lI'origine de la conversion énergétique.
Les générateurs peuvent alors étre basés sur trois types de conversion : électromagnétique,
électrostatique ou piézoélectrique. C'est cette derniere méthode qui a été choisie dans le projet
N-air-J. Les films piézoélectriques flexibles sont répartis suivant deux catégories. D'une part,
les polymeres piézoélectriques qui présentent I'avantage d'étre naturellement flexibles mais
dont les propriétés piézoélectriques restent limitées, et d'autre part, les céramiques
piézoélectriques déposées en couche mince sur des substrats flexibles. Les matériaux
céramiques piézoélectriques ont des propriétés piézoélectriques trés importantes, mais ne sont
pas souples. Afin de leur conférer de la flexibilité, ils sont déposés en couche mince sur des
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substrats flexibles, ce qui a pour effet de diminuer leurs propriétés. C'est dans ce cadre qu'un
matériau piézoélectrique, le zircono-titanate de plomb (PZT), est utilisé pour le projet N-air-J.

Le choix du substrat est un point important pour la réalisation du micro-générateur
piézoélectrique. En effet, le substrat doit étre flexible mais il doit aussi pouvoir supporter les
procédés de fabrication du matériau piézoélectrique. Dans l'optique d'un transfert du procédé
de réalisation vers l'industrie, les méthodes de fabrication du PZT privilégient la voie chimique.
Dans ce cas, le matériau piézoélectrique doit étre cristallisé a haute température, limitant les
options envisageables pour le substrat aux feuilles métalliques de faible épaisseur. Elles
présentent une bonne résistance thermique et une flexibilité certaine dés lors que leur épaisseur
est assez faible. Ainsi, I'équipe FunMAT (Functional MATerials) du laboratoire IETR (Institut
d’Electronique et de Télécommunications de Rennes) a réussi & déposer du PZT sur une feuille
d'aluminium commerciale [1]. Ces premiers résultats ont permis I'obtention du projet N-air-J et
le financement de cette these.

Cette these a été réalisée au sein de I'équipe FUNMAT de I'lETR et de I’équipe TRUST du GeM
et a pour but de développer un micro-générateur piézoélectrique flexible pour récupérer
I'énergie des courants d'airs. Les objectifs principaux de ces travaux de recherche sont :

e la caractérisation des propriétés électriques et structurales du film
piézoélectrique déposé sur une feuille d'aluminium ;
e |'optimisation du matériau piézoélectrique pour la récupération d'énergie ;
e le dimensionnement d'un micro-générateur piézoélectriqgue pour maximiser ses
propriétés de conversion d'énergie ;
e la validation de la fonctionnalité des micro-générateurs pour la récupération d'énergie.
Ce manuscrit est composé de cing chapitres.

Le premier chapitre présente I'état de I'art et positionne les travaux effectués dans cette these.
Les différentes méthodes de conversion d'énergie mécanique en énergie électrique sont
présentées puis l'effet piézoélectrique est détaillé. Les matériaux piézoélectriques flexibles et
leurs propriétés sont discutés. Enfin, les méthodes de caractérisations expérimentales utilisées
dans la these sont présentées.

Le second chapitre décrit la méthode de fabrication du PZT et présente les études effectuees
pour optimiser ses propriétés piézoélectriques. Les caractérisations structurales, diélectriques
et ferroélectriques du PZT sur aluminium sont détaillées. Une étude préliminaire sur la capacité
d'auto-réparation du PZT lors de I’étape de polarisation a été développée.

Le troisieme chapitre est dédié au procedé de transfert du PZT sur un substrat polymeére afin
d'optimiser les propriétés du micro-générateur. Cette avancée technologique et les
caractérisations des nouvelles structures réalisées sont exposées.

Le quatriéme chapitre est consacré a la modélisation mécanique du film piézoélectrique. Un
modeéle analytique, basé sur la configuration poutre, a été développé pour rechercher les
coefficients mécaniques de la couche mince piézoélectrique. La comparaison des résultats des
simulations numériques et des études expérimentales a permis d’améliorer la connaissance des
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coefficients matériaux. L'interaction fluide-structure de poutres dans un écoulement fluide a été
abordée par simulation numérique.

Enfin, le cinquiéme et dernier chapitre, propose I'étude applicative des micro-générateurs sous
différents formats. Les tests réalisés ont caractérisé la récupération d'énergie du PZT lorsque
celui-ci est soumis a différentes excitations mécaniques. Une seconde partie présente les études
prospectives réalisées au cours de la thése dans le cadre du projet N-air-J avec notamment,
I'ouverture sur des applications d'actionnement ou l'utilisation de matériau piézoélectrique sans
plomb pour la récupération d'énergie.

Pour terminer ce manuscrit, une conclusion générale rappelle les principaux résultats obtenus
sur les aspects matériaux et récupération d'énergie.

11
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Chapitre 1. Etat de I'art et procédés technologiques

1.1 Introduction

Ce chapitre a pour objectif de définir le sujet de cette thése et de positionner les travaux
effectués par rapport a I'état de I'art.

Les travaux de recherches ont été effectués dans le cadre de la récupération d'énergie ambiante.
Les motivations qui incitent aux développements de nouveaux systemes de récupération
d'énergie sont nombreuses : remplacement des énergies fossiles, pérennité des sources
d'énergies ou encore l'alimentation de systémes autonomes tels que des réseaux de capteurs.
Ainsi, différentes échelles de récupération d'énergie sont mises en avant. Les puissances
nécessaires pour l'alimentation électrique de véhicules ou d'habitations, ne sont pas les mémes
que celles demandées par un capteur miniature effectuant des mesures toutes les heures. La
récupération d'énergie doit pouvoir répondre a toutes les demandes et fournir des puissances
allant du microwatt au mégawatt. Dans ce travail, ce sont les faibles puissances qui seront
étudiées puisque les dimensions des générateurs limiteront I'énergie récupérée.

De nombreuses sources d'énergie sont susceptibles de fournir des niveaux de puissance
suffisants pour alimenter des systéemes autonomes communicants : I'énergie photovoltaique
issue du soleil ou de lumiéres artificielles, I'énergie électromagnétique, I'énergie thermique,
I'énergie chimique issue de processus biologiques ou encore I'énergie mécanique résultant de
vibrations. Ce sont autant d'exemples de sources d'énergies naturelles ou inhérentes a un
processus industriel, qui sont actuellement envisagées pour alimenter de nombreuses
applications. La comparaison de ces différentes sources est délicate car de nombreux facteurs
sont a prendre en compte tout en considérant I'application visée. Neéanmoins des études
comparatives [2]-[4] ont pu évaluer les densités de puissance de plusieurs sources classiques.
Les résultats obtenus sont comparés dans le Tableau 1-1.

Tableau 1-1 : Comparaison de la densité de puissance récupérée a partir de différentes sources d'énergies.

Source d'énergie Technologie Densité de puissance
Photovoltaigue extérieur 15000 pW/cm? [4]
Solaire

Photovoltaique intérieur 100 pw/cm? [4]

Electrostatique 110 pw/cmd [4]

Vibration Electromagnétique 300 pW/cmd [5]
Piézoélectrique 8000 pW/cmd [6]

Chaleur Thermoélectrique 40 pw/cm? [3]
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1.2. Reécupération d'énergie vibratoire

Il apparait que l'exploitation de I'énergie des vibrations ambiantes est potentiellement la
deuxiéme plus forte densité d'énergie aprés I'énergie solaire. Cette source présente également
I'avantage d'étre disponible dans de nombreux domaines d'application, notamment dans les
milieux naturels (vent, marées, houle), industriels ou de transport. Du fait de cette diversité de
I'origine des vibrations, les valeurs d’accélérations s'échelonnent de 0,1 a 10 m.s (la majorité
des applications étant plut6t proches de la premiere valeur), pour des fréquences de 50 Hz a 400
Hz [4].

Le projet N-air-J a pour but de récupérer I'énergie présente dans les courants d'air. L'idée n'est
pas de concurrencer les éoliennes, mais de viser les vents de faibles puissances tels que la brise.
Pour transformer I'énergie naturellement transportée par le vent en énergie électrique, un micro-
générateur devra étre utilisé. La mise en mouvement par le vent du micro-générateur sera a
I'origine de la récupération d'énergie électrique. Dans le prochain paragraphe, les différentes
méthodes de conversion d'énergie mécanique en énergie électrique sont présentées.

1.2 Reécupération d’énergie vibratoire

Les vibrations mécaniques sont répandues dans beaucoup d'environnements. Elles vont des
faibles vibrations des murs et du sol a proximité de machines-outils aux trés fortes sollicitations
des pieces mécaniques en contact avec un moteur d'avion, tout en passant par des excitations
naturelles telle que le vent. Les vibrations sont sujettes a de grandes variations de fréquence et
d’amplitude. L'exploitation de I'énergie vibratoire ambiante apparait donc comme un excellent
moyen de limiter l'usage des batteries et des cébles pour augmenter la durée de vie des
nombreux capteurs. Dans ce but, plusieurs méthodes ont été développées pour convertir
I'énergie mécanique en énergie électrique.

1.2.1 Conversion electromagnétique

La conversion électromagnétique consiste en la modification du flux magnétique présent a la
surface des spires d'une bobine par le mouvement d’'un aimant permanent situé a l'intérieur de
la bobine. Ce mouvement crée un courant dans la bobine proportionnel a la vitesse de I'aimant.
Ainsi, la tension générée aux bornes de la bobine est proportionnelle a la vitesse de changement
du flux magnétique et au nombre N de spires, comme l'indique la loi de Faraday :

= - [[. 11
Les systemes basés sur la conversion électromagnétique sont assez simples a mettre en ceuvre,
et disposent d'éléments technologiques fiables et performants. De plus, ils permettent de générer
des puissances importantes (basées sur un fort courant au detriment de la tension) pour des
vibrations de faibles fréquences et de fortes amplitudes. Ainsi, ils sont assez bien adaptés a la
récupération d'énergie liée aux mouvements du corps humain. Un point négatif majeur est
I'intégration difficile de ce mode de conversion dans des générateurs de taille micrométrique.
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En effet, a cette dimension, les aimants permanents sont moins efficaces et le nombre de tours
des bobines planaires est limité.

La preuve de faisabilité de cette méthode de conversion a été apportée en 1996 [7]. Le premier
dispositif fonctionnel a été réalisé en 1997. Avec un volume de 50 mm?d, il générait 0,3 pW [8].
Depuis, de nombreuses recherches ont permis d'améliorer les systémes de conversions
électromagnetiques. Des puissances comprises entre 1 uW et 100 pW ont été obtenues avec des
dispositifs adaptés a I'échelle micrométrique des systemes électromécaniques développés de
nos jours [9]-[12]. Cependant, pour de systemes de plus grande échelle, des puissances plus
élevées sont atteintes : 1 mW [13], 3 mW [14], ...

Récemment, I'effet magnétoélectrique a été utilisé pour la réalisation de transducteur. Ces
dispositifs basés sur la combinaison de propriétés magnétostrictives et piézoélectriques
permettent d'obtenir des densités de puissance de I'ordre du mW/cm? [15]-[17].

1.2.2 Conversion électrostatique

La conversion électrostatique est basée sur le déplacement relatif de deux plaques électriques
chargées et isolées lI'une par rapport a l'autre. Cela permet de créer un condensateur dont la
variation de I'écart entre ses deux électrodes provoque la génération d'énergie. Deux cas
d’exploitation sont possibles :

e en fixant la tension, le mouvement des plaques provoque l'apparition d'un courant di
au déplacement des charges électriques,

e acharge constante, une diminution de la capacité due a la variation de la distance entre
les plaques résulte en une augmentation de la tension du générateur et donc de I'énergie
stockée dans le condensateur.

Ainsi, I'écartement des électrodes provoqué par les vibrations mécaniques est converti en
énergie électrique. Une étude comparative de trois structures classiques pour les générateurs
électrostatiques a été réalisée en 2002. Elle a montré que la plus forte densité de puissance est
obtenue pour une structure de type « in plane gap closing » (Figure 1.1, [18]). Puis la méme
équipe a comparé les densités de puissances de ces générateurs électrostatiques et de
générateurs piézoélectriques avec les mémes parametres. Pour une fréquence d'excitation de
120 Hz et une accélération de 2,5 m.s, les densités de puissances sont évaluées a 50 pwW/cm?®
pour le générateur électrostatique contre 250 uW/cm? avec le générateur piézoélectrique [2].

Finalement, méme si les générateurs électrostatiques sont facilement intégrables a I'échelle
microscopique, ils présentent deux inconvénients majeurs : la nécessité d’'une source de tension
externe pour pré-charger le condensateur et une densité de puissance plus faible.

16



1.2. Reécupération d'énergie vibratoire

In-plane gap closing type:
Capacitance changes by changing gap between
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Figure 1.1 : Trois typologies classiques de convertisseurs électrostatiques [18].

1.2.3 Conversion piézoélectrique

La conversion piézoélectrique est basé sur l'effet piézoélectrique direct qui consiste a
transformer une contrainte mécanique en énergie électrique. La déformation du matériau
piézoélectrique provoque le déplacement des ions induisant I'apparition d'un courant électrique
aux bornes du générateur. Pour obtenir un effet macroscopique, le matériau doit étre polarisé.
Cela consiste a orienter I'ensemble des domaines cristallins selon une direction par I'application
d'un champ électrique important.

Les géometries les plus couramment utilisées sont des poutres résonantes. Dans ces générateurs,
les contraintes sont dues aux mouvements importants de la structure a sa fréquence de
résonance. Le coefficient piézoélectrique a prendre en compte est le coefficient transverse ou
le longitudinal, selon I'axe de polarisation. La structure la plus utilisée correspond au mode
transversal dans lequel I'axe de polarisation et celui des déformations sont perpendiculaires. Le
matériau piézoélectrique est alors intégré entre deux électrodes, formant ainsi un ensemble
métal-isolant-métal (MIM). Du fait de sa simplicité de mise en ceuvre, ce type de structure
utilisant des céramiques piézoélectriques est déja commercialisé (Midé®, Piezo Systems Inc.)
et peut délivrer plusieurs mW de puissance. L'un des désavantages majeurs est la fréquence de
fonctionnement relativement élevée de ces systemes, 100 Hz ou plus. L'utilisation d'une masse
additionnelle peut permettre de diminuer la fréquence mais implique un encombrement plus
important. Pour obtenir des systémes efficaces pour des fréquences de travail de l'ordre de 1 Hz,
il faut des générateurs flexibles. Cette propriété pourra étre obtenue grace a l'utilisation de
polymeéres piézoélectriques ou de couches minces de céramiques piézoélectriques sur substrats
flexibles. Les équipes de recherche se concentrent sur ces matériaux depuis quelques années
maintenant, et les résultats sont encourageants. De par leur nature, l'utilisation de polyméres
piézoélectriques assure une flexibilité importante. Ainsi, Sun et al. ont pu récupérer avec des
poutres de fluorure de polyvinylidene (PVDF) (épaisseur comprise entre 15 et 30 um) encastrés
des deux c6tés, une puissance de I'ordre de plusieurs uW sous un flux d'air de faible vitesse
(inférieure & 1 m.s?) [19]. En 2014, Chen et son équipe ont réalisé un assemblage de deux
couches de PVDF dont I'une posséde une porosité importante. Cette caractéristique structurale
leur a permis d'atteindre une densité de puissance de 8,36 pW/cm® [20]. Pour les
piézoceramiques en films minces, la difficulté réside dans le fait d’avoir un substrat souple. Les
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solutions étudiées sont généralement des polymeéres ou des feuilles métalliques de fines
épaisseurs. Les polymeéres sont trés flexibles mais ne résistent pas bien aux traitements
thermiques nécessaires pour la cristallisation des couches minces de céramiques. Il faut alors
développer des procédés de dépbts innovants pour ne pas détruire le substrat. Suchaneck et al.
ont utilisé un dép6t par voie physique pour réaliser du zircono-titanate de plomb (PZT) sur un
substrat polymere [21]. Un procédé de dépbt a faible température d'une couche mince de ZnO
sur un substrat polymére a été présenté par Chung et al. [22]. lIs ont obtenu une tension de
0,66 V et une densité de courant de 55 nA/cm? pour un rayon de courbure de 2 cm. Un autre
procédé basé sur une technique de dépot plus classique (spin-coating), consiste a transférer une
couche mince de film piézoélectrique depuis un substrat rigide vers un substrat polymere par la
méthode de lift-off laser [23]-[25]. En utilisant cette technique, Do et al. ont obtenu une densité
de puissance de 8,4 nW/cm? avec un film de PZT de 2 pm sur un substrat plastique [25]. Liu et
al. ont développé une poutre avec masse sismique composée d'une couche de PZT de 3 um
d'épaisseur sur une couche de silicium de 3,9 um d'épaisseur. Avec ce dispositif intégrant 10
éléments de PZT branchés en paralléle, la puissance récupérée vaut 85,5nW pour une
accélération de 1 g et une résistance de charge de 330 kQ [26]. Une feuille de Ni-Cr a été utilisée
par Ko et al. comme substrat pour une couche mince de PZT dont la réponse piézoélectrique a
permis de récolter un courant de court-circuit de 0,32 pA/cm? et une tension de circuit ouvert
de 0,3V pour une contrainte appliquée de 0,4 % [27]. Les densités de puissances générées
restent assez faibles avec les structures MIM du fait de la capacité linéaire trés élevée du
condensateur ainsi réalisé, c'est pourquoi des chercheurs ont élaboré des générateurs s'appuyant
sur la conversion piezoeélectrique a partir d'électrodes interdigitées (IDE). Celles-ci permettent
de diminuer la capacité du générateur et d'utiliser le mode piézoélectrique 33. Zhou et al. ont
obtenu une puissance de 168 uW a une résistance de charge de 4 MQ, une fréquence de 22,5 Hz
et une accélération de 0,17 g. L'épaisseur de matériau piézoélectrique était de 250 um [28],
[29]. Plus récemment, Park et al. ont réussi a transférer une couche mince de 2 um de zircono-
titanate de plomb (PZT) sur polymére qui leur a permis de récupérer 17,5 mW/cm? a travers
une résistance de charge de 200 MQ [30]. La méme équipe a amélioré les résultats de
récupération d'énergie en utilisant un substrat MgO qui posséde une meilleure compatibilité
cristalline avec le PZT. Ils ont donc obtenu une densité de puissance de 356 mwW/cm? [31].

1.3 Couches minces piézoélectriques

1.3.1 Piézoélectricité

La premiére observation de I'effet piézoélectrique eu lieu en 1880. Ce sont Pierre et Jacques
Curie qui aprés I'avoir prédit ont réussi a le prouver expérimentalement. Pour ce faire, ils ont
démontré que des cristaux pouvaient avoir une charge de surface lorsqu'ils sont soumis a une
contrainte mécanique. Le nom donné a ce phénomene est la piézoélectricité. L'année suivante,
G. Lippmann prédit par le biais de la thermodynamique I'existence de I'effet inverse [32]. Cette
prédiction fut vérifiée de maniére expérimentale par les freres Curie la méme année [33]. Ils
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démontrérent ainsi qu'une stimulation électrique est convertie en une déformation mécanique
dans certains cristaux.

1.3.1.1 Explication du phénomeéne

L'effet piézoélectrique est une propriété cristalline. Parmi les trente-deux classes cristallines,
onze sont centrosymeétriques et vingt-et-une sont non centrosymeétriques, comme indiqué en
Figure 1.2. Parmi ces dernieres, vingt sont piézoélectriques. Dans ces classes, les barycentres
des ions négatifs et positifs sont dissociés et forment un dipdle, lorsque le cristal est soumis a
une contrainte extérieure. Les dix classes piézoélectriques polaires, qui possédent un dip6le
méme sans contrainte appliquée, sont appelées les classes pyroélectriques. Parmi ces dix classes
pyroélectriques, celles dont la polarisation est réversible possedent la propriété ferroélectrique.
Pour ces matériaux dont le PZT fait partie, il est possible d'inverser les barycentres des ions
positifs et négatifs [34].

| 32 classes cristallines |

/\

| 11 classes centrosymétriques | | 21 classes non centrosymétriques |

N

| 20 classes piézoélectriques | | 1 classe non piézoélectrique |

/\

10 classes non pyroélectrigues ‘ ‘ 10 classes pyroélectriques ‘

/\

| Classes ferroélectriques | | Classes non ferroélectriques |

Figure 1.2 - Répartition des classes cristallines en fonction des propriétés piézoélectrique, pyroélectrique et
ferroélectrique [34].

L'explication de la piézoélectricité provient du fait qu'un cristal non centrosymétrique va voir
ses ions se déplacer lorsque I'état des contraintes mécaniques est modifié. Le déplacement des
ions va induire une polarisation électrique et une difféerence de potentiel entre certaines faces
du cristal.

Quand un champ électrique est appliqué au cristal, les ions sont déplacés par des forces
électrostatiques et entrainent une déformation mécanique du cristal, c'est I'effet piézoélectrique
inverse.

1.3.1.2 Equations et coefficients piézoélectriques

Afin de modéliser le comportement des matériaux piézoélectriques et donc de pouvoir les
caracteriser et les classifier, il faut utiliser les coefficients piézoélectriques. Les équations
piézoélectriques écrites sous forme tensorielle relient les variables mécaniques et électriques.
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Les différents coefficients piézoélectriques sont définis par la norme ANSI/IEEE [35] editée en
1987 :

Pw = RapePor + BomPall, 1.2
B = BBy + EREL 13

Les déformations sont notées S, les contraintes Ti. Ex représentent le champ appliqué sur le
matériau et D; correspond a l'induction électrique. Les modules d'élasticité du matériau sont
définis par sii, les coefficients piézoelectriques par dix et la permittivité diélectrique du
matériau est donnée par €i;.

Le terme dkijEx de I'équation 1.2 correspond a I'effet piézoélectrique indirect puisque le champ
des déformations du matériau est donné en fonction du champ électrique. L'effet
piézoélectrique direct est mis en évidence dans I'équation 1.3, dans laquelle I'induction est reliée
a I'état de contrainte dans le matériau.

En changeant de variables indépendantes, il est possible d'obtenir des nouvelles équations
représentatives de I'effet piézoélectrique :

= E[E[ — P @yl 1.4
Bl = Bopplop + ESELIL 1.5

Les composantes cij du tenseur d'élasticité relient les contraintes aux deformations. Les
coefficients piézoélectriques sont notés eij. Les termes avec des exposants correspondent a des
coefficients pour lesquelles la propriété indiquée en exposant est constante.

Remarque : il existe des notations différentes pour les parametres mécaniques. Les contraintes
peuvent s'écrire o et les déformations €. Ce sont ces notations qui seront utilisées dans la suite
de ce manuscrit. De plus, il existe des notations réduites afin de limiter les indices.

Les équations sont alors de la forme :

By = E0nE + Bpg@gll, 1.6
B = Bl + B0y, 1.7
By = 222y — BpgBgll, 1.8
B = Bl + B @yl 1.9

et les indices prennent les valeurs indiquées dans le tableau suivant :

Tableau 1-2 : Réduction des indices.

ij ou ki 11 22 33 23 ou 32 31ou 13 120u 21

pouq 1 2 3 4 5 6
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1.3.1.2.1 Coefficients piézoélectriques et couches minces

Par rapport aux céramiques massives de méme composition, la réponse piézoélectrique des
couches minces va étre atténuée par le substrat du fait de la différence importante d'épaisseur
et souvent de module d"Young entre le matériau piézoélectrique et le substrat. La couche mince
n'est pas libre mécaniquement, et il faut donc introduire de nouveaux coefficients
piézoélectriques dits effectifs qui vont prendre en compte l'influence du substrat. Le coefficients
es1f a été défini par Muralt et al. en 1996 [36].

Pour une couche mince, un espace orthonormé direct (1-2-3) est défini de la fagon suivante :
les axes 1 et 2 sont dans le plan de la couche mince et I'axe 3 est perpendiculaire a la surface
du matériau. La Figure 1.3 explicite I'espace orthonormé utilisé pour cette étude.

3 . L
Electrode supérieure

Aluminium (300 nm)

s P27 (3ym) e
z

<— Substrat, électrode inférieure
Aluminium (16 pm)

(a) (b)

Figure 1.3 - Définition du repére orthonormé sur un schéma du matériau utilisé, (a) vue en tranche et (b)
de dessus.

Dans le cas des matériaux étudiés dans cette these (cf. Figure 1.3), la différence d'épaisseur
entre le substrat et la couche mince de PZT n'est pas assez importante pour pouvoir se
rapprocher du formalisme général des couches minces. Il est donc nécessaire de définir la
théorie utilisée pour le calcul des coefficients piézoélectriques.

Le substrat ne peut imposer aucune contrainte dans la direction 3, ce qui revient a écrire g3 = 0.
Pour le PZT, sa symétrie par rapport a I'axe 3 implique un tenseur des déformations symétriques
ainsi que ds1 = ds2. Finalement, pour un champ électrique appliqué au PZT dans la direction 3,
les équations suivantes sont obtenues :

= Bylly + Dgpllh + BRI 1.10
By = BBy + BiyPl + Bpp@gll, 1.11
By = BXly + B2y + Bpplyll, 1.12
By = BXly + B2y, + BppEgll. 1.13

Il est possible de déterminer es1¢ en partant des équations de contraintes :

= BBy — Bgg@yll, 1.14
= 0= B5By - Bpplyl. 1.15

A partir de cette derniére, la déformation €3 est déterminée :

E

= Bl 1.16
E

B
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Elle est remplacée par son expression dans les contraintes selon I’axe 1 :

E E
5 = 5 5 5 mo= 2R 7P P = 7 2] ([ 1.17
T 0O [ - [ - ,) [ - [ - - [,[[ .
gl gl

Le coefficient ez s est défini et vaut :

E
21

E
27

Remarque : il est possible de déterminer ce coefficient a partir de (e1+€2)/2 si les déformations
dans le plan sont nulles (dans le cas d'un substrat épais). En effet, cette équation donne une
relation entre 01 et Es, c'est-a-dire une formulation du coefficient piézoélectrique effectif ez .

= - —? - A E, = —? - [L. 119
+ +

C'est une autre formulation qui peut aussi étre trouvée dans la littérature. Cette formulation
permet de faire un lien rapide entre les coefficients adaptés aux couches minces (es1) et ceux
utilisés pour les matériaux piézoélectriques massifs (da1).

La détermination du coefficient piézoélectrique ds1 sera possible dans notre cas puisque
I'influence du substrat sur la couche mince de PZT est limitée par le faible écart d'épaisseur
entre l'aluminium et le matériau piézoélectriqgue (16 um contre 3 um, généralement). La
connaissance de ce coefficient est tres intéressante car a lui seul, il permet de quantifier la
réponse piézoélectrique du matériau et son aptitude a la conversion électromécanique et
inversement.

1.3.1.3 Mode de fonctionnement piézoélectrique

L'effet piézoélectrique peut étre sollicité selon différents modes en fonction de la géométrie des
électrodes et de la déformation subie par le matériau. En effet, I'axe de polarisation dépend de
la position des électrodes et les contraintes induites dans le matériau sont liées a la déformation.
Si la déformation est perpendiculaire a I'axe de polarisation, c'est le mode piézoélectrique
transversal (31 ou 32) qui est utilise, comme par exemple avec une structure MIM. Lorsque la
contrainte et la polarisation sont dans le méme plan, le mode piézoélectrique longitudinal est
activé. Ce sont les électrodes interdigitées qui permettent de fonctionner en mode 33.

Avec des électrodes paralleles sur les deux faces du matériau (MIM), si ce dernier est soumis a
du cisaillement, le mode piézoélectrique correspondant (15) est mis en jeu.

Le mode piézoélectrique utilisé définit les constantes piézoélectriques, diélectriques et
mécaniques a prendre en compte. Dans les constantes piézoélectriques, celle correspondant au
mode longitudinal est deux a trois fois plus élevée que pour le mode transverse, mais la
polarisation avec des électrodes coplanaires est plus difficile a mettre en place
expérimentalement.
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1.3.2 Structure pérovskite

La structure cristalline pérovskite de formule générale ABOz est commune a de nombreux
oxydes. Ces derniers peuvent présenter de nombreuses propriétés telles que :

e la ferroélasticité (ex : SrTiOs),
e la ferroélectricité (ex : BaTiOs3),
e l'anti-ferroélectricité (ex : PbZrOs),

e le ferromagnétisme ou l'antiferromagnétisme (ex : YTiO3z ou LaTiOs).

Dans le cas des travaux décrits dans ce manuscrit, c'est le PZT (PbZrxTi1-xO3), un matériau
ferroélectrique ou anti-ferroélectrique selon la valeur de x, qui est utilisé.

La structure pérovskite est, dans sa symétrie la plus élevée, une structure de symétrie cubique.
La maille élémentaire de cette structure est montrée en Figure 1.4.

Cependant, dans les cas plus généraux comme celui de notre étude, la structure pérovskite
présente des propriétés de symétrie différentes a cause d'un étirement de la maille dans une
direction cristallographique donnée, d'une rotation ou de la déformation des octaédres qui la
composent ou bien encore d'un décalage de I'ion A (Pb) ou de I'ion B (Zr/Ti).

Pour le PZT, la symétrie cubique est obtenue pour toutes les compositions au-dela d'une
température appelée point de Curie Tc. Au-dessus de Te, le matériau est centrosymétrique et
paraélectrique. En dessous de T, le rapport Zr/Ti va influencer la symétrie de la maille du PZT.
Le diagramme de phase du PZT est donné dans la Figure 1.5.
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Figure 1.4 - Schéma de la structure pérovskite (a) cubique et (b) déformée par le décalage de I'ion au
centre de I'octaédre [6].
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Figure 1.5 - Diagramme de phase du PZT en fonction de sa composition et de la température [37].

Pour des compositions de faible teneur en Zirconium (x < 0,48), la symétrie est de type
quadratique mais lorsque le taux de Zirconium dépasse les 52%, la maille du PZT présente une
symétrie rhomboédrique (ou orthorhombique pour de fortes teneurs en zirconium).

Pour ce matériau, la phase de transition entre les deux symétries (0,48 < x < 0,52) est appelée
la frontiere de phase morphotropique (FPM) au sein de laquelle coexistent les symétries
quadratique et rhomboédrique. Il convient de noter que la FPM correspond a une certaine
gamme de compositions (différents rapports Zr/Ti). De plus, cette « largeur » de composition a
une température donnée fait encore I'objet de débats car elle dépend fortement de la méthode
de synthése, ainsi que du type d'échantillon étudié (céramique ou couche mince). La largeur de
la FPM peut ainsi varier de 1 % mol. Zr a 10% [38].

1.3.3 Méthodes d'élaboration

Les techniques de dépdt utilisées pour la réalisation de films minces de PZT sont nombreuses
et variées. Plusieurs criteres sont a considérer pour choisir la méthode de dépét. 1l faut une
vitesse de dépdt élevée, la possibilité de déposer sur une grande surface tout en contrélant la
steechiométrie et la composition et une reproductibilité pour pouvoir comparer les échantillons
entre eux.

Les méthodes de dép6t peuvent se diviser en deux grandes familles : les procédés physiques et
les procédés chimiques.

1.3.3.1 Voie physique

Les procédés physiques de fabrication du PZT sont tous réalisés en phase vapeur, c'est-a-dire
que les précurseurs ne sont pas en solution. La pulvérisation, I'évaporation ou l'ablation laser
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sont trois méthodes de dép6t de films minces de PZT par voie physique. Elles consistent a
attaquer une ou plusieurs cibles épaisses de matériaux précurseurs dans une enceinte a pression
contr6lée. Les éléments sont libérés dans I'enceinte et vont se déposer sur le substrat choisi. Ces
méthodes permettent d'obtenir des couches minces de trés bonnes qualités cristallines donnant
lieu a de trés bonnes propriétés piézoélectriques. Cependant, les désavantages majeurs des
procédés physiques sont le colt - appareillage pour le vide - et la faible compatibilité avec une
production importante.

1.3.3.2 Voie chimique

Tout procédé de fabrication dans lequel les matériaux précurseurs sont sous forme liquide est
compris dans les méthodes par voie chimique (ou Chemical Solution Deposition, CSD). La
technique la plus connue de ces méthodes pour réaliser des films de PZT est le procédé Sol-gel.
Le principe de ce procédé autrefois appelé "chimie douce™ est basé sur la succession d'étapes
de réaction d’hydrolyse et de condensation. Avant que I'état de gel ne soit atteint, le systeme est
a l'état liquide : il est constitué d'un mélange d'oligoméres colloidaux et de petites
macromolécules ainsi que, selon le degré d'avancement de la réaction de polymérisation, de
différents monomeres partiellement hydrolysés. Cette dispersion stable de particules colloidales
au sein d'un liquide est appelée "sol". L'état de gel est obtenu apres la polycondensation du sol.
Les réactions permettant I'obtention d'un gel sont accélérées par le dép6t de la solution.

Pour les couches minces ferroélectriques, la solution de matériau précurseur peut-étre déposée
par différents procédés tels que le spin-coating ou le dip-coating. Dans les deux cas, la solution
précurseur est étalée sur le substrat, a I'aide d'une tournette ou en plongeant le substrat dans la
solution précurseur. Les schémas des deux procédés de dép6t sont donnés en Figure 1.6. Afin
d'obtenir des couches minces cristallisées, la solution étalée sur le substrat est portée a haute
température dans un four.

Malgré les nombreux avantages des méthodes CSD (prix, homogénéité de la couche mince,
gamme d'épaisseur, simplicité, ...), elles ne permettent pas d'obtenir des couches minces
épitaxiées, bénéfiques aux propriétés piézoélectriques.

Pour réaliser des couches minces de PZT, il existe d'autres méthodes: la pulvérisation,
I'ablation laser, les procédés M.O.C.V.D (Metal Organic Chemical VVapor Deposition), le dép6t
par jets gazeux, mais la plus utilisée est la méthode sol-gel.

SN NN
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SN / NN
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Figure 1.6 - Schémas des procédés de dépot par spin-coating [39] et dip-coating [40].

dipping wet layer formation solvent evaporation
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Le probléeme majeur rencontré dans toutes les méthodes de fabrication est la pureté cristalline
de la phase pérovskite du PZT. Il peut exister une phase secondaire de type fluorite, nommée
phase pyrochlore, qui joue un rdle inhibiteur sur les propriétés électriques puisque c'est une
phase paraélectrique [41]-[43]. La présence de cette phase est dépendante du traitement
thermique et des parametres de préparation des films dans le cas des méthodes CSD. La
température du traitement thermique doit étre assez importante pour une cristallisation du PZT
dans la phase pérovskite pure. La température seuil de cristallisation est influencée par le
substrat, la présence de couches intermédiaires [44], I'excés de plomb [45] et le ratio Zr/Ti [46].
La température doit étre optimisée en fonction de chacun des paramétres pour obtenir une
cristallisation dans la phase pérovskite pure. De plus, si la température de cristallisation est
faible, la durée du traitement thermique va aussi jouer un réle pour obtenir une couche mince
bien cristallisée. Plus la température est élevée, plus le temps nécessaire pour obtenir un méme
taux de cristallisation sera faible [47].

L'épaisseur déposée doit étre inférieure a quelques micrometres pour éviter les craquelures [48]
mais elle ne doit pas étre trop fine afin de limiter la porosité [49].

En ce qui concerne la méthode de fabrication utilisée pour notre étude, celle-ci est dérivée du
« Sol-gel » et modifiée pour obtenir des couches minces ferroélectriques avec de bonnes
propriétés électriques et piézoélectriques.

1.3.4 Photolithographie

La photolithographie est un procédé technique composé de plusieurs étapes qui permet de
transférer un motif vers un substrat. Cette technique est tres utilisée dans l'industrie du semi-
conducteur. Le transfert de I'image est généralement réalisé par le biais d'un masque. Les
images, ou motifs, réalisables peuvent étre assez simple comme un ensemble de lignes
paralléles, ou plus compliqués avec parfois plusieurs niveaux a superposer. Pour notre étude,
seuls des motifs simples ont été réalisés, en une seule fois et avec un seul niveau.

Pour toute photolithographie, les étapes sont les suivantes :

1. Préparation et nettoyage du substrat : pour une bonne adhérence du motif sur le substrat,
celui-ci doit étre propre et le plus plan possible. Chaque matériau utilisé en tant que
substrat sera mis en ceuvre de facon spécifique, afin d'obtenir les propriétés recherchées.

2. Dépdt d'une résine photosensible : sous forme de film mince a la surface du substrat,
elle peut étre déposée par toute sorte de dépbt par voie chimique. L'épaisseur du film de
résine dépendra des parameétres de dépot et des propriétés de la résine utilisée telles que
la viscosité, I'adhérence au substrat, etc. Cette épaisseur doit étre contrélée car elle va
définir la durée d'insolation. Une cuisson de la couche déposée permet I'évaporation des
solvants et la polymérisation de la résine. Le temps de cuisson est déterminé pour
atteindre le taux de solvants souhaité dans la résine. Un temps de refroidissement a
température ambiante doit étre respecte.

3. Insolation : cette étape permet le transfert du motif dessiné sur le masque vers la résine.
Suivant le type de résine utilisée, positive ou négative, les parties insolées ou non
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insolées sont amenées a disparaitre. Cela permet de réaliser un motif ou son négatif.
Suivant la durée d'exposition et I'énergie de la source a ultraviolet, I'énergie surfacique
apportée a la résine peut étre mesurée (J.m?). Cette derniére va définir le degré
d'avancement de la réaction photochimique qui se produit dans la résine. Une sous-
exposition ou surexposition peut entrainer une dégradation de la résolution des motifs.
Au laboratoire, l'insolation est réalisée grace a un aligneur Karl Stiss MJBS3.

4. Développement : il permet d'obtenir le motif désiré sur la couche de résine en retirant
les parties de la couche non-voulue (exposées ou non suivant le type de résine). De la
méme facon que l'insolation, sa durée va étre déterminante pour I'obtention d'une
résolution élevée dans le transfert des motifs. Le développeur est une solution chimique
qui va attaquer la résine insolée (ou non insolée dans le cas d'une résine négative), tout
en ayant un impact minime sur la résine non-insolée (ou insolée).

Une fois le masque de résine réalisé, il peut étre utilisé pour ajouter une épaisseur de matériau
par un dépdt ou pour effectuer une gravure chimique.

La gravure chimique est un procédé de gravure isotrope, qui permet de graver des matériaux
variés. C'est un procédé assez rapide a mettre en ceuvre, avec un codt limité a celui de I'agent
de gravure, mais qui ne permet pas d'obtenir des résolutions tres importantes. La gravure peut
étre accélérée en chauffant le bain de gravure et ainsi accélérer la réaction chimique qui permet
la dégradation du matériau. Les temps de gravures sont dépendants du type de matériau a graver,
de I'agent de gravure choisi et des propriétés du bain de gravure (concentration, température).

Une fois la gravure réalisée, la résine photosensible peut étre retirée. Pour cela, une solution
chimique adaptée est utilisée. Généralement, I'acétone est suffisante pour retirer les résines
utilisées.

Apres les différentes étapes de la photolithographie et la gravure, il convient de vérifier les
motifs réalisés par I'utilisation d'outils de microscopie (optique, électronique, ou autre).

1.4 Couches minces piézoélectriques pour la récupération
d'énergie

1.4.1 Caractérisations structurales

1.4.1.1 Diffraction des rayons X (DRX)

Cette technique de caractérisation permet d'étudier les propriétés cristallographiques des
matériaux. Un faisceau incident de rayons X est diffracté par le matériau. Un détecteur mesure
I'intensité de tous les rayons diffractés par I'échantillon. Le détecteur doit donc pouvoir tourner
autour de I'échantillon pour récupérer I'ensemble des rayons diffractés par I'échantillon.
L'appareil utilisé est un diffractométre Bruker D8 utilisant la radiation Ky du cuivre
(A =1,5406 A). Les rayons X permettent d'apporter des informations de fagon non destructive
aussi bien sur la composition que sur la structure. L'angle d'incidence 8 étant maitrisé, les
variations d'angle des faisceaux diffractés donnent acces aux informations sur la pureté et le
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taux de cristallinité de I'échantillon. Cette étude nous permet de contrdler la cristallisation du
PZT en scannant les rayons diffractés entre 26 = 20 ° et 20 = 60 ° avec un échantillonnage de
0,03 °. L'absence de phase pyrochlore, qui nuit aux propriétés ferroélectriques, est aussi
vérifiée.

La souplesse du substrat est ici un inconvénient car elle peut masquer une évolution du
paramétre de maille. En effet, le substrat n'étant pas plan, il peut exister un décalage (faible,
mais de l'ordre de grandeur de celui qui serait observé lors de I'évolution du paramétre de
maille) dans les données 26 mesurées par DRX. C'est pourquoi les études cristallographiques
sont uniquement qualitatives dans ce travail.

1.4.1.2 Microscope électronique a balayage (MEB)

L'intérét du MEB est sa grande résolution. La longueur d'onde des faisceaux d’électrons étant
plus faible que celle des photons, il est ainsi possible d'obtenir des grossissements plus
importants. Un faisceau trés fin d'électrons balaie la surface d'un échantillon. L'interaction entre
les électrons incidents et I'échantillon donne naissance a des particules parmi lesquelles se
trouvent les électrons secondaires. Ces électrons de basse énergie sont accélérés vers un
détecteur qui amplifie le signal. Chaque point d'impact correspond a un signal électrique. Le
balayage de I'échantillon permet donc de le cartographier [50].

Le MEB utilisé est un Carl Zeiss Merlin. L'énergie des €electrons incidents était généralement
de 3 keV. Pour exciter un élément, il faut que I'énergie des électrons incidents soit 1,5 a 2 fois
supérieure a celle des électrons émis. L'échantillon doit étre métallisé afin d'éviter une
accumulation de charges sur la surface qui entrainerait une surbrillance et fausserait I'image
finale.

La préparation des échantillons nécessitant du temps, celle-ci est réalisée la veille de la séance
MEB. Il faut coller les échantillons sur les plots a I'aide de scotch carbone. Les plots utilisés
permettent d'observer la surface et la tranche grace a leur inclinaison, cela permet de limiter la
surface d'échantillon a découper. De l'or est pulvérisé a I'aide d'un métalliseur Quorum
Q150R ES sur les surfaces des échantillons et la tranche afin d'éviter I'accumulation de charges.

1.4.1.3 Microscope a force atomique (AFM)

Le microscope a force atomique est utilisé dans ces travaux pour effectuer des images de la
surface des échantillons et en mesurer la rugosité. Une pointe de trés faible diametre (quelques
nanometres) est en contact intermittent avec la surface (mode tapping). La pointe est attachée a
un micro-levier qui oscille a sa fréquence de résonance avec une amplitude de déflexion fixée.
Les variations de I'amplitude de déflexion du micro-levier suite a l'interaction de la pointe avec
les atomes de la surface sont enregistrées par le biais d'un laser et d'une photodiode, voir Figure
1.7.
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Figure 1.7 - Schéma de fonctionnement de I'’AFM, modifié depuis [51], [52].

Le faisceau laser est réfléchi sur dos de la pointe pour atteindre la photodiode qui mesure les
déflexions de la pointe suivant la déviation du faisceau laser.

La rugosité du substrat d'aluminium et de la surface du PZT a été mesurée sur une aire de 25 um
par 25 um. Les images ont été enregistrées a pression ambiante a lI'aide d'un AFM Easyscan 2
(Nanosurf AG) en utilisant des pointes de silicium (Nanosensors). La vitesse des scans était de
0,6 secondes par ligne.

1.4.2 Caractérisations ferroélectriques

Le matériau piézoélectrique, a la fin de sa fabrication, posséde des domaines qui sont orientés
aléatoirement. Sa polarisation macroscopique est nulle et ses propriétés piézoélectriques le sont
aussi. Pour lui conférer des propriétés macroscopiques, il faut appliquer un champ électrique
qui orientera, une grande partie des domaines suivant sa direction. Cette étape est appelée
polarisation du matériau piézoélectrique.

1.4.2.1 Cycle d'hystérésis P-E

Un circuit du type Sawyer-Tower est utilisé pour polariser les échantillons et visualiser les
cycles d'hystérésis polarisation - champ appliqué (P-E). Le matériau ferroélectrique est placé
en série d'une capacité de mesure notée C. Un générateur basse fréquence (GBF) est utilisé pour
fournir une tension sinusoidale aux bornes du circuit. Pour l'obtention de tensions plus
importantes (> 20 V), un amplificateur de tension est utilisé.

Le GBF envoie au circuit un signal en mode chariot (quelques périodes) qui est visualisé en
direct par un oscilloscope (Voie 1). La voie 2 de ce dernier est branchée aux bornes du
condensateur de mesure pour en visualiser la tension. Celle-ci n'a pas d'influence sur la tension
aux bornes de I'échantillon tant que la capacité de mesure est au moins 100 fois supérieure a la
capacité de I'échantillon. Des cycles d’'hystérésis peuvent étre visualisés en étudiant le signal V>
en fonction de V1. Un exemple de cycle d’hystérésis est donné en Figure 1.9.
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Figure 1.8 - Circuit de Sawyer-Tower [53].

Le cycle P-E, représentant la polarisation en fonction du champ appliqué a I'échantillon, est
obtenu a partir des tensions mesurées a l'oscilloscope en utilisant les formules 1.20 et 1.21 :

L 2 Bl Hy
[[,

1.20,1.21
2 2

ou e est I'épaisseur du matériau, S est la surface de matériau actif et C la capacité de mesure.

La visualisation des cycles P-E permet de mesurer la polarisation rémanente Py, c'est-a-dire la
polarisation quand le champ E est nul et le champ coercitif Ec, le champ a polarisation nulle. 11
est aussi possible de déterminer la polarisation & saturation Ps, qui correspond a la polarisation
maximale du matériau pour un champ électrique appliqué.

Cette technique permet de polariser les films de PZT afin d'améliorer leurs propriétés
piézoélectriques et de quantifier cette orientation par la mesure de la polarisation rémanente.
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Figure 1.9 - Exemple de cycle d’hystérésis. L'orientation des domaines ferroélectriques est représentée
schématiquement dans les inserts.
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1.4.2.1.1 Polarisation avec des électrodes interdigitées

L'utilisation d'une structure a électrodes interdigitées nécessite un changement de méthode de
polarisation. L'espace entre les électrodes est beaucoup plus important sur les IDE (quelques
centaines de microns) que pour la structure MIM (épaisseur du matériau généralement comprise
autour de 3 um).

La technique utilisée consiste toujours a appliquer un champ électriqgue au matériau afin
d'orienter ses domaines ferroélectriques. Mais la tension & appliquer pour atteindre un champ
électrique élevé est beaucoup plus importante que pour les échantillons MIM. Un générateur
haute tension continue est utilisé pour appliquer plusieurs kV aux échantillons IDE. Le montage
est présenté en Figure 1.10. Les structures MIM et IDE sont présentées en Figure 1.11.

Il est possible d'appliquer un champ électrique moins important en DC (~ 100 kV/cm) que pour
le MIM (400 kV/cm) puisque le champ DC est maintenu pendant deux heures. De plus,
I'orientation des domaines est facilitée par I'augmentation de la température du matériau grace
a une plaque chauffante.

L'échantillon a polariser est placé sur une plaque chauffante préalablement réglée a 100 °C,

puis un délai d'attente est respecté pour que I'échantillon monte en température. La tension

appliquée au matériau est augmentée progressivement pour atteindre la valeur de champ

électrique souhaitée. Celle-ci dépend de la géométrie des IDE et du niveau de polarisation

voulu. Le champ électrique est appliqué pendant deux heures et il est conservé lors du retour a

température ambiante du matériau.
-

e —

Echantillon

Plaque chauffante

Figure 1.10 - Photographie du montage pour la polarisation avec des électrodes interdigitées.

Polymer

(a) (b)
Figure 1.11 - Schéma des structures (a) MIM et (b) IDE.
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1.4.3 Caractérisations piézoélectriques

Les méthodes de mesure de coefficients piézoélectriques sont classées en deux catégories
suivant la maniere d'obtenir le coefficient voulu. Si le coefficient est directement obtenu par la
mesure, c'est une méthode directe, alors que s'il faut I'extraire de la mesure d'un autre parametre
de sortie, c'est une technique indirecte. Dans les méthodes directes, une séparation est aussi
effectuée entre celles qui utilisent I'effet piézoélectrique direct et celles qui utilisent I'effet
inverse. Cette séparation ne se retrouve pas pour les méthodes indirectes étant donné qu'elles
sont basées sur d'autres effets que la piézoélectricité.

e Méthodes directes :
o Effet piézoélectrique direct :
Chargement vertical
Chargement vertical dynamique
Poutre encastrée libre
Chambre sous pression
o Effet piézoélectrique inverse - Techniques d'interférométries :
= Double interférometre sur une capacité encastrée
= |nterférométrie sur une micropoutre
e Maéthodes indirectes :
o Résonateur a ondes de volume (BAW)
o Reésonateur a ondes de surface (SAW)

Dans cette étude, les méthodes indirectes ne sont pas approfondies.

1.4.3.1 Effet piézoélectrique direct

La premiére catégorie de méthodes directes regroupe les mesures utilisant [I'effet
piézoélectrique direct, cela signifie que ce sont les charges générées par le matériau
piézoélectrique qui sont mesurées lorsqu’une déformation mécanique est appliquée. La seconde
catégorie regroupe les méthodes de mesure utilisant I'effet piézoélectrique inverse, c'est-a-dire
la mesure de la déflexion générée par le matériau piézoélectrique lorsque ce dernier est soumis
a un champ électrique externe. Cette catégorie est détaillée dans le paragraphe 1.4.3.2.

La méthode de chargement vertical peut étre quasi-statique ou dynamique. Le fait de réaliser la
mesure en régime dynamique permet d'améliorer la précision et la reproductibilité de la mesure.

La méthode de la poutre encastrée libre est trés utilisée car elle est simple & mettre en ceuvre.
Un composant bilame, tel que « substrat/PZT » présenté en Figure 1.3, est mis en oscillation de
facon forcée ou libre. La mesure du signal électrique a ses bornes permet de déterminer le
coefficient piézoélectrique.

Enfin, la derniére méthode de mesure utilisant I'effet piézoélectrique direct consiste a placer le
substrat sur lequel a été déposée la couche mince dans une chambre sous pression. La pression
de chaque cété de I’ensemble matériau-substrat est identique pour ne pas défléchir le substrat.
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Les charges électriques sont issues de la déformation générée par la pression appliquée sur le
matériau piézoélectrique [54].

Dans le cas des mesures utilisant I'effet piézoélectrique direct, I'une des conditions essentielles
est la polarisation de I'échantillon avant la mesure. L'influence de la polarisation a notamment
été étudiée par Ledermann [55]. Elle est un moyen d'augmenter le coefficient piézoélectrique
mesuré.

1.4.3.2 Effet piézoélectrique inverse

Les méthodes de mesure utilisant I'effet piézoélectrique inverse s'appuient sur la mesure de la
déflexion d'une structure piézoélectrique sous champ électrique. Le coefficient piézoélectrique
peut étre mesuré pour une couche mince déposée sur un substrat. La mesure de la déformation
peut étre réalisée par un simple interférométre ou par un double interféromeétre [56].

Le double interférometre présente I'avantage de prendre en compte la contribution du substrat
qui se déforme sous la contrainte piézoélectrique. La mesure du déplacement du matériau
piézoélectrique est améliorée, ce qui permet de mesurer le coefficient piézoélectrique en
appliquant des tensions plus faibles.

Le coefficient ds; doit étre mesuré sur une structure libérée, sinon la déflexion est bloquée par
le substrat. Le coefficient ds; peut étre mesurée sur un composant bilame comme une membrane
[57] ou une poutre silicium/PZT [58], [59]. Dans tous les cas, la géométrie du composant étudie
est utilisée pour calculer le coefficient piézoélectrique du matériau.

La méthode d'interférométrie a été utilisée sur une poutre encastrée-libre (ou clampée-libre)
afin de pouvoir déterminer le coefficient ds1. Elle est détaillée dans la suite de ce paragraphe.

Une photographie du dispositif de mesure est donnée en Figure 1.12. Un générateur de tension
(GBF) est utilisé afin d'appliquer un champ électrique a la poutre et ainsi la faire osciller par
effet piézoélectrique inverse. Le GBF est relié & un oscilloscope pour visualiser la tension
appliquée, de la forme Vocos(wt). Différentes amplitudes Vo de la tension sont appliquées pour
suivre I'évolution du déplacement. Pour chaque tension, la gamme de fréguence parcourue
correspond a celle de la premiére résonance de la poutre, soit de 10 a 300-350 Hz. Afin de
connaitre la fréquence propre théorique de la poutre, le formalisme de la dynamique et de la
mécanique des structures (sans aucun effet piézoélectrique) est utilisé. La formule adaptée a un
composant bilame s'écrit [60]:

Phelae + Bopnlone,

: X E"‘ EEX

? 1.22
P B + Capm

avec 0o = 1,875, racine du premier mode propre ; L la longueur de la poutre ; t, E et p sont
I'épaisseur, le module d"Young et la masse volumique. Les parameétres utiles pour ce calcul sont
donnés dans le Tableau 1-3.
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Tableau 1-3 : Parameétres des matériaux étudiés.

Parametre \ Matériau PZT Al
Module d"Young E (GPa) 92,5 69
Masse volumique p (kg/m?) 7650 2700

Epaisseur t (um) 3 16

Le terme prépondérant de cette équation est la longueur de la poutre. Lors des mesures du
déplacement, la longueur de poutre est proche de 9 mm. Pour une poutre de cette longueur, la
fréquence propre théorique est 173 Hz. Dans cette étude sur les propriétés piézoélectriques, la
longueur de poutre varie de 85mm a 1 cm, suivant les conditions d'encastrement.
Théoriquement, les résonances devraient se trouver entre 140 Hz et 194 Hz. Les valeurs
obtenues pour les différentes poutres étudiées ne correspondent pas tout a fait a la théorie et
sont comprises entre 150 Hz et 225 Hz. La variation observée implique une erreur possible de
0,25 mm lors de la mesure de la longueur de la poutre. Cela correspond a un écart en fréquence
de résonance théorique de 20 Hz environ pour une poutre de 9 mm. Une explication de la
différence observée peut donc venir de I'incertitude sur la mesure de la longueur de la poutre.

Un vibrométre laser OFV-2200 (Polytec®) est utilisé pour mesurer soit la vitesse des
oscillations soit le déplacement réel de la poutre. Il est relié a I'oscilloscope et permet la mesure
précise de la vitesse ou du déplacement. Dans tous les cas, c'est la valeur du déplacement
(mesurée directement ou calculée) qui est utilisée. Lors de la mesure de la vitesse v, la formule
v = wd = 2rfd permet de déterminer I'amplitude du déplacement d. Le déplacement est tracé en
fonction de la fréquence f puis il est modélisé a I'aide du modele théorique de l'oscillateur
lineaire, défini pour cette étude par I'équation suivante [61]:

@,
= i

7 -
om1-ele m + Lelp 1.23

Dans I'équation 1.23, do est le déplacement quasi-statique, fo la fréquence propre théorique du
mode libre et Q, le facteur de qualité.
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& migiec

Poutre
Al/PZT/AI

tension

S

Figure 1.12 - Photographie du dispositif de mesure du coefficient da;.

La comparaison entre les courbes du déplacement mesuré directement ou calculé a partir des
mesures de vitesse est présentée en Figure 1.13 pour une poutre de composition Zr/Ti = 50/50.
Les différentes tensions Vo appliquées a I'échantillon vont de 0,7 V a 8,4 V par pas de 0,7 V,
mais seules les tensions de 1,4V, 4,2 V et 8,4 V sont présentées pour faciliter la lecture des
données. Pour chaque tension, la fréquence varie de 10 Hz a 300 Hz et il est trés difficile de
voir une différence entre les courbes du déplacement mesuré et calculé (vitesse). Pour les
tensions les plus élevées, une trés petite différence apparait entre les deux courbes au niveau de
la résonance, comme cela est visible pour les courbes correspondant a une tension appliquée de
8,4 V. Cette tension étant la plus forte appliquée et I'écart maximum observé restant faible, par
la suite les mesures obtenues ne sont données que pour une seule mesure, celle de la vitesse. En
effet, la mesure de la vitesse de déplacement est plus précise et facile a effectuer car le signal
de la mesure en déplacement est moins stable. A partir des courbes du déplacement en fonction
de la fréquence, les valeurs de do, fo et Q sont obtenues pour chaque tension appliquée a
I'échantillon. Le déplacement quasi-statique est I'ordonnée a I'origine de la courbe et correspond
au déplacement a fréquence quasi-nulle. La fréquence de résonance de la poutre étudiée est
celle correspondant au maximum de déplacement, elle est quasiment-égale a fo. L'équation 1.24
permet de relier fr a fo [61]:

B= Bx B1- 1/20%~ Bl 1.24

Le facteur de qualité est relié a la largeur du pic & mi-hauteur et peut s'approximer en divisant
la valeur maximale du déplacement par le déplacement quasi-statique. L'obtention de ces trois
données est facilitée par I'utilisation de la modélisation théorique présentée en amont.

Les valeurs de la fréquence propre et du facteur de qualité pour la poutre de composition Zr/Ti
= 50/50 sont comparées en Figure 1.14. Les valeurs de fréquences de résonance et du facteur
de qualité issues de la mesure directe du déplacement sont trés proches de celles issues de la
mesure de la vitesse. Ceci confirme la décision prise de n'utiliser par la suite que la mesure en
vitesse, celle-ci étant plus stable que la mesure directe du déplacement.
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Figure 1.13 - Comparaison des courbes du déplacement mesuré directement et calculé a partir de la vitesse
d’une poutre de composition Zr/Ti = 50/50 et d"épaisseur 3 um, pour des tensions Vode 1,4V, 4,2 Vet 8,4 V.
La mesure du déplacement donne aussi accés au facteur de qualité. Dans le cas du modele a
1 degré de liberté (DDL) utilisé, cette propriété est intrinséque au matériau et ne doit pas varier
en fonction de la tension appliquée a I'échantillon. Or, sur la Figure 1.14, Q diminue lorsque la
tension d'entrée augmente. Une explication a ce phénomene peut venir de la légéreté et de la
grande surface de la poutre. En effet, cette derniére vibre dans I'air avec une amplitude
importante, impliquant des frottements fluides importants. Or, le formalisme utilisé ne tient pas
compte des frottements dus a I'air. Ceux-ci pourraient étre a I'origine de la diminution du facteur
de qualité car quand la tension augmente, la vitesse de la poutre augmente également et les
frottements sont donc plus importants.

Il est aussi possible de mesurer le déphasage entre le signal appliqué a I'échantillon et celui
donné en sortie par le vibrométre laser. Cette mesure donne acces a la fréquence fo et au facteur
Q par le formalisme de l'oscillateur mécanique a un degré de liberté.

Les équations qui définissent le modéle théorique associé sont les suivantes [61] :

f
si — <1 alors = — tan®? £ R, 1.25
fo x P1 - EE e
f
etsi —>1, alors = -B- tan”?@ - afid 1.26
fo x P1 - EE e
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Figure 1.14 - Evolution du facteur de qualité Q et de la fréquence propre fo en fonction de la tension
appliquée pour des mesures en déplacement et en vitesse.

Ces équations sont valables pour les mesures directes du déplacement. Dans le cas des mesures
en vitesse, il faut ajouter n/2 a chacune des équations. Le déphasage permet de confirmer les
valeurs de fo et Q trouvées par la mesure du déplacement mais il ne donne pas acces au do. Cette
mesure est donc secondaire et est effectuée uniquement pour quelques échantillons afin de
s'assurer de la cohérence des résultats obtenus en comparant les mesures du déphasage avec
celles du déplacement (mesuré ou calculé a partir de la vitesse). La Figure 1.15 montre le
déphasage et le déplacement expérimentaux ainsi que les modélisations respectives pour une
poutre de composition 44/56, a une tension de 2,1 V. La modélisation des points expérimentaux
est effectuée a partir des équations 1.25 et 1.26 pour le déphasage et de I'équation 1.23 pour le
déplacement.

Les courbes concordent expérimentalement puisque la fréquence de résonance f; est similaire
pour la courbe en déphasage, 222,2 Hz, et celle issue de la mesure de la vitesse de déplacement,
222,5 Hz.

La détermination du facteur de qualité Q a partir de la mesure du déphasage est délicate. Il
dépend de la pente du déphasage lorsqu'il chute de O a -rt et celle-ci varie trés peu lors des
mesures. Ainsi, il est difficile d'estimer une valeur correcte du facteur de qualité. Cette mesure
est moins précise, notamment a haut niveau de tension appliquée car la pente est de plus en plus
importante, et les points expérimentaux qui composent cette partie de la courbe sont de moins
en moins nombreux. Finalement, la correspondance entre expérience et théorie est forte pour
les deux mesures effectuées ce qui valide les modeles théoriques utilisés. Il est donc possible
d'utiliser la mesure du déplacement pour remonter au coefficient piézoélectrique a partir du
déplacement quasi-statique do.
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Figure 1.15 - Comparaison des courbes expérimentales et théoriques du déphasage et du déplacement pour
une tension appliquée de 2,1 V sur une poutre de PZT 44/56 de 3 um d’épaisseur.

Les courbes présentées Figure 1.13 montrent que, pour une fréquence donnée quelconque,
I'amplitude augmente avec la tension appliquée et ce, pour toute la gamme de fréguence étudiée.
Cela signifie que le déplacement quasi-statique do modélisé évolue en fonction de I'amplitude
de la tension appliquée, ce qui suit la logique développée ci-dessous.

Les déplacements quasi-statiques obtenus permettent de remonter & la valeur du coefficient dz:
a l'aide de la formule suivante [62], [63] :
= X

Hom = {d
60, 2y 2, P, + ByEx RIZHE - @ x 127

= By x ——
=

ou s est I'inverse du module d"Young, t est I'épaisseur, I, w; et le, We sont respectivement, les

longueurs et largeurs de la poutre et de I'électrode et Vo, I'amplitude de la tension appliquée.

Les indices a et p correspondent au substrat d’aluminium et au PZT.

Le tracé de do en fonction de I'amplitude de la tension appliquée (cf. Figure 1.16) permet
d'obtenir une valeur plus précise du coefficient ds1. Le déplacement quasi-statique étant
proportionnel a la tension appliquée, une régression linéaire permet de trouver le coefficient de
proportionnalité. La formule 1.28 ci-dessous montre la proportionnalité entre do et la tension
appliquée.

"
Plog % 625BnEnEEy + Bul x Blyly — ar e x
By = X —
REDED + A4EyPylafl + 6Pyl EBED + 4B, FyF0F, + ERERE 1.28

= [pg x B x
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Figure 1.16 - Evolution du déplacement quasi-statique do en fonction de I’amplitude de la tension appliquée.

Le coefficient da; est alors égal au coefficient directeur de la droite do = f(Vo) divisé par le
coefficient £ qui dépend des parametres géométriques et matériaux de la poutre AI/PZT/AL.

1.4.4 Caractérisations mécaniques

Un modele mécanique est un outil mathématique qui permet, par la définition des
caractéristiques d’'un matériau qui le constitue, et de la géométrie, de prévoir son comportement.
A partir de la mesure du comportement observé, il permet d'identifier tout ou certaines des
variables du modele : coefficients matériaux et/ou grandeurs géométriques.

Si les modeles sont congus pour étre valables en analyse directe, il n'est pas toujours évident de
faire le chemin inverse. En effet, suivant les caractéristiques recherchées, le nombre de variables
ou encore la configuration expérimentale, I'analyse inverse est souvent un probléme non-
linéaire et peut présenter des soucis d'unicité de la solution cherchée.

Pour réaliser I'analyse inverse, il a été choisi de minimiser I'écart entre le modele et les données
expérimentales.

La détermination du module d"Young effectif du film est importante dans notre étude. En effet,
le module d"Young, E, est relié a de nombreuses propriétés et il est notamment nécessaire pour
un calcul précis des coefficients piézoélectriques.

Cependant, si la mesure de ce module est aisée et bien connue pour des matériaux massifs
(essais de traction, mesure du déplacement en fonction de la force appliquée...), la mise en
place d'essais expérimentaux et la théorie correspondante demande des adaptations pour un
matériau fin et souple comme celui utilisé dans ce travail. Celles-ci doivent prendre en compte
les spécificités du systeme étudié et notamment sa fragilité.

Apres réflexion, trois approches principales ont été mises en avant. Pour chacune, la théorie
mécanique est définie puis des mesures expérimentales des déplacements sont réalisées. Le
module d"Young est identifié a partir des courbes expérimentales.
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1.4.4.1 Oscillations forcées

La premiére approche consiste a modéliser les oscillations forcées d'une poutre PZT/Al autour
de sa résonance. La vibration est induite par I'effet piézoélectrique inverse. Le montage
expérimental est présenté en Figure 1.17. Les modéles analytiques utilisés dans ce cas sont la
poutre continue possédant une infinité de mode propre et l'oscillateur harmonique a un degré
de liberté.

Le modeéle analytique de la poutre continue en flexion statique a été développé au cours de cette
these et sera présenté dans le Chapitre 4. Il donne acces a une expression de la fleche
(déplacement en bout de poutre) :

p— ]
2050 + + ByD,E4RR0, + 6BEEE + 40,02E

PIEAE = 1.29
Dans la formule 1.29, E est le module d"Young, h I'épaisseur du matériau, e le coefficient
piézoélectrique, Vo la tension appliquée, L la longueur et b la largeur. Les indices a, e et p
correspondent a lI'aluminium, a I'électrode et au PZT.

La mise en équation de dynamique est effectuée en exprimant l'opérateur Lagrangien, en
intégrant I'énergie cinétique de la poutre, I'énergie de déformation de flexion et I'énergie
potentielle électrique.

Une force de frottement visqueuse est introduite pour modéliser I'amortissement, et la mise en
équation de la poutre continue méne a :

APEER, BB @EE(E, E) AP EEE, B
+ B + (BE) ———=— = 0l

(2E)

Dans la formule 1.30, p estla masse volumique, S la section de la poutre et <EI> la rigidité
mécanique équivalente de flexion.

La résolution s'effectue de fagon classique en utilisant la méthode de séparation des variables :

PR, B = PERERACEE = MERER®ERE |

7 . m/a
() (E) + @B
_ =0 avec =BF————m0 [ 131
() ()
oscilloscope
interférometre
laser
réglage/
focale
électrode
pd
@ 5 x |
\—/tension PZT
alternative bati aluminium

Figure 1.17 - Schéma du montage expérimental en oscillations forcées.
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Les solutions de cette équation sont recherchées sous la forme de combinaisons d'exponentielles
réelles et complexes, exprimées en fonction de 4 constantes sur chaque trongon de la poutre. |1
y a donc en tout 8 constantes a déterminer a l'aide des conditions aux limites.

Pour la poutre encastrée libre, les conditions aux limites sont classiques :

e rotation de section et fleche nuls a I'encastrement
e effort tranchant et moment de flexion nuls a I'extrémité libre.

La condition aux limites sur le moment de flexion introduit dans les équations I'effet
piézoélectrique. Les quatre conditions de raccord entre les zones avec et sans électrode ménent
finalement & un systeme de huit équations a huit inconnues, qui se résout numeriquement. Les
coefficients déterminés par ce modele sont le module d"Young E, le coefficient piézoélectrique
e du PZT et le coefficient d'amortissement ¢ du systéme.

Le modéle analytique de l'oscillateur harmonique a un degré de liberté a été présenté
précédemment pour la caractérisation piézoélectrique du PZT (cf. § 1.4.3.2). Pour identifier le
module d"Young de la poutre, elle est modélisée par I'équation 1.23 permettant d'obtenir la
fleche correspondante. L'observation des vibrations entretenues donne acces a la fréquence
propre fo et donc a la pulsation propre wo. Lorsque la poutre est soumise & une force répartie,
celle-ci est caractérisée par sa masse équivalente et sa constante de raideur Keq, qui dépend du
module d"Young. Elles sont définies par le calcul telles que :

80l
2RI, = [[_ 1.32,1.33

D = 305

Puis, grace a la formule suivante, il est possible de retrouver le module d"Young :

Py 405
By = ? 1.34

= = :
. 13 ERRP

avec p la masse volumique, S la section, L la longueur, E le module d"Young et | le moment
quadratique.

Cette expérience a aussi été reproduite sous une cloche a vide afin d'étudier I'impact des
frottements de l'air. La Figure 1.18 illustre I'installation mise en place pour cette étude. La mise
en oscillation forcée d'une poutre sous différentes pressions était un moyen d'obtenir de
nouvelles informations sur le coefficient d’amortissement c et le facteur de qualité Q. L'objectif
est d'ajuster le modéle analytique en essayant de définir de nouvelles conditions telles que la
valeur du coefficient d’'amortissement soit fixée ou réécrite.

Les deux autres études menées pour identifier le module d"Young du PZT ont été réalisées sur
des poutres non polarisées afin de réduire le nombre de variables a prendre en compte. Ainsi,
le PZT ne présente pas, au niveau macroscopique, de propriété piézoélectrique.
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Figure 1.18 - Schéma du montage expérimental pour la mesure de la fleche a différentes pressions.

1.4.4.2 Flexion statique

La flexion statique a été exécutée sur des poutres bi-appuyées. Le schéma du montage
expérimental est donné en Figure 1.19. La poutre de PZT/Al est placée sur deux appuis glissants
qui permettent un libre mouvement de rotation. Une masselotte est déposée au milieu de la
poutre et I'écart entre les positions initiale et finale est mesuré a I'aide d'un interférometre laser.

Théoriquement, la fleche au centre d'une telle poutre dont les appuis sont séparés de L s'exprime
par :

1.35
2 48(Ac)

avec F la force imposée a la poutre par la masselotte. Cette équation permet de retrouver le
module d"Young du matériau connaissant les dimensions géométriques de la poutre.

interférométre
laser
masse
aluminium \ ﬁ PZT
\ ' appuis
~ W~ PP

VAR glissants

Figure 1.19 - Schéma du montage expérimental en flexion statique.
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1.4.4.3 Oscillations libres

Les oscillations libres d'une poutre piézoélectrique encastrée de longueur L ont été étudiées. Le
schéma du montage est présenté en Figure 1.20. Un déplacement est imposé a la poutre avant
de la libérer brusquement & l'instant t = 0. L'oscilloscope permet alors I'enregistrement des
oscillations de la poutre. Une fois lI'acquisition effectuée, il faut adapter un modeéle de vibration
a un degré de liberté de la forme :

PIEEE = PIE2PE cosERIE + BB 1.36

ouU les paramétres a identifier sont A, 'amplitude en m, A, le paramétre d’amortissement en s,
w la pulsation en rad.s®, et ® la phase a l'origine en rad. En considérant le décrément
logarithmique 0, égal au rapport de I'amplitude de deux crétes successives et grace au modéle
équivalent poutre encastrée-libre qui a déja été évoqué, il est possible d'écrire le module de
rigidite a la flexion comme :

e P 1.37

1 33
7E) = — B4R® + EPREP £
(BE) = - * T 120

ou f est la fréquence d'oscillation, M une éventuelle masse ponctuelle & I'extrémité libre de la
poutre et m la masse de la poutre.

Finalement, le calcul du module du PZT est réalisé en connaissant I'expression de <EI> et en
postulant sur la valeur du module de I'aluminium.

oscilloscope
interférometre
laser
réglage /
focale
3 hY |
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Figure 1.20 - Schéma du montage expérimental en oscillations libres.

1.4.5 Tests de récupération d'énergie

L'application visée pour ce matériau est la récupération d'énergie propre et renouvelable. Dans
I'optique de caractériser la réponse du matériau a des contraintes extérieures, différents
mécanismes d'excitations ont été étudiés. Pour chaque expérience, le matériau est déformé pour
créer des charges grace a l'effet piézoélectrique direct. Celles-ci sont récupérées en branchant
le générateur piézoélectrique aux bornes d'une résistance.

Le circuit équivalent de ces systémes est un circuit RC composé d'une résistance, d'un
condensateur et d'un générateur de courant (voir Figure 1.21 - (a)). L'allure des courbes
théoriques du courant, de la tension et de la puissance obtenues a partir de ce circuit est montrée
en Figure 1.21 - (b).
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Ces deux derniers composants correspondent au film piézoélectrique. Pour ce circuit,
I'évolution de la tension, du courant et de la puissance dissipée par la résistance peut étre
calculée théoriquement.

Pour une résistance R, une fréquence f, un courant lo et une capacité C donnés, il est possible
de calculer le courant Ir, la tension U et la puissance P aux bornes de R :

g
= —Y————— 1.
' p1+ coooE® 38

0

" o1+ moeE 1.39

21+ EEEmE?

o AE2
" 1.40

2 2(1+ t2Enm)

Les prochains paragraphes présentent les différentes sources d'excitations mécaniques utilisés
au cours de cette these.

Piezoelectric film Puissance

__________ - Courant Tension

__________ 3 R (Q)

(a (b)

Figure 1.21 - (a) Schéma du circuit électrique équivalent au montage expérimental. (b) Evolution théorique
de la tension U, du courant Ir et de la puissance P en fonction de la résistance.

I
I
0y
=

1.4.5.1 Systéeme Lego ®

Ce systeme permet d'imposer une variation de déformation quasi-sinusoidale au matériau a une
fréquence choisie. Pour cette manipulation, une poutre de PZT est bi-encastrée dont une de ses
liaisons est fixe. Un moteur actionne un bras pour faire avancer et reculer la seconde extrémité.
La poutre est déformée par le mouvement du bras. Les déformations minimales et maximales
obtenues avec ce systéeme d'actionnement sont montrées en Figure 1.22 - (a) et (b). Le rayon de
courbure minimal utilisé dans ces travaux est de 0,7 cm. Cette faible valeur de rayon de
courbure est atteignable grace a la grande flexibilité des générateurs développés. Grace aux
électrodes en aluminium sur le PZT et a une résistance placée en paralléle, il est possible de
récupérer la tension générée aux bornes de la résistance par le matériau. Un exemple de signal
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mesuré a l'oscilloscope est donné en Figure 1.22 - (¢). Le signal récupéré est quasi-sinusoidal,
il croit lorsque la poutre est déformée puis décroit lors du retour a la position d'origine.

@A AA N A
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B IRIRI T

180 V V V V
(©

Figure 1.22 - Photographies du générateur piézoélectrique lié au dispositif d’actionnement avec (a) une
déformation minimale et (b) une déformation maximale. (b) Exemple de tension recueillie aux bornes du
générateur piézoélectrique par un oscilloscope.

1.4.5.2 Pot vibrant

Dans la littérature, beaucoup d'études de récupération d'énergie sont réalisées a la fréquence de
résonance du micro-générateur. Le systéeme d’excitation mécanique utilisé est un pot vibrant.
Le générateur piézoélectrique est fixé sur le pot vibrant qui va lui imposer la fréquence de
vibration. Il suffit alors de brancher le film piézoélectrique sur une résistance de charge et il
devient possible de mesurer I'énergie produite par le générateur. Un accélérométre a été placé
sur le socle d'encastrement des poutres afin de mesurer I'accélération et la fréquence d’excitation
réellement appliquées.

Ce systéme offre la possibilité de comparer les générateurs de PZT encapsulés ou accolés sur
des poutres de différents matériaux. La fréquence de résonance variant, cela permet de vérifier
I'impact de ce paramétre. Les vibrations imposées sont contr6lées par un générateur de tension.

Accéléromeétre

Pot vibrant

Figure 1.23 - Schéma du pot vibrant.
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La fréquence des vibrations, I'amplitude de déplacement du pot-vibrant pour une fréquence
donnée, soit son accélération, sont ajustables.

La détermination de la fréquence de résonance du systéme est effectuée pour une accélération
et une résistance de charge données. La fréquence est fixée a la résonance, l'influence de
I'accélération est étudiée avant de mesurer la tension délivrée en fonction de la résistance de
charge.

1.4.5.3 Soufflerie

L'objectif final du projet est de récupérer I'énergie des courants d'air. Des échantillons ont été
placés en soufflerie dans le cadre d'une collaboration avec le Smart Structures Laboratory de
I'Université de Nanyang de Singapour. Les générateurs piézoélectriques étaient encapsulés dans
des feuilles de polymeéres. Celles-ci ont pu étre découpées selon plusieurs géométries
couramment utilisées dans les études de récupération d'énergie aéroélastique. Ces géomeétries
sont présentées dans la Figure 1.24. Le générateur a été placé en positions horizontale et
verticale avec une feuille triangulaire pour augmenter les déplacements de I'ensemble. 1l a aussi
été positionné verticalement a la suite d'un rouleau provoquant des turbulences dans le flux
d'air. Une derniére configuration est appelée « galloping »: un film de PZT sur feuille
d'aluminium souple a été collé a I'encastrement d’'une poutre en aluminium de longueur élevée.
Un morceau de polystyréne est ajouté au bout de la poutre en aluminium pour augmenter ses
déformations. Pour chaque configuration, différentes vitesses de vent laminaire ont été
appliquées. La tension générée par le piézoélectrique a été enregistrée par un oscilloscope aux
bornes d'une résistance de charge.

(a) (b) (c) (d)

Figure 1.24 - Configurations étudiées en soufflerie : (a) horizontale et (b) verticale avec feuille triangulaire,
(c) horizontale avec tube créateur de turbulences et (d) « galloping ».

1.5 Conclusion

Dans ce chapitre, il a été montré dans une premiere partie I'intérét des générateurs
piézoélectriques flexibles pour la récupération d'énergie a basse fréquence. Les matériaux
piézoélectriques sont trés répandus sous forme massive, mais ne possedent pas une flexibilité
suffisamment importante pour les applications visées. Seuls les polymeres piézoélectriques
présentent une flexibilité naturelle mais leur propriété de conversion mécano-électrique est plus
faible. C'est pourquoi il faut travailler avec des couches minces piézoélectriques de la famille
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des céramiques, déposées sur des substrats flexibles. Les propriétés de conversion d'énergie
sont moins élevées que pour les céramiques massives, mais la mise en forme des couches
minces pour un fonctionnement a basse fréquence est plus simple. Il a été choisi de travailler
avec le zircono-titanate de plomb (PZT), dont les propriétés piézoélectriques sont parmi les plus
élevées dans la littérature. Ce matériau, sous forme massive et en couche mince, est I'un des
plus étudiés pour la récuperation d'énergie. La réalisation de couches minces de PZT sur
substrat souple est un des axes de recherches les plus étudiés aujourd’hui. La flexibilité de ces
dispositifs permet une efficacité de conversion hors résonance de la structure piézoélectrique,
présentant ainsi une gamme de fonctionnement plus large. La puissance générée par les couches
minces piézoélectriques de PZT est a déterminer.

De plus, I'obtention du PZT sur substrat souple ne suit pas forcément un procédé simple et peu
colteux comme cela est souhaité dans le projet N-air-J dans lequel s'inscrit la these. L'utilisation
d’'une méthode de dépdt par voie chimique pour réaliser les couches minces de PZT sur une
feuille d'aluminium commercial est un procédé simple et respectant le cahier des charges du
projet. L'originalité du substrat et la réussite du dépdt sur celui-ci sont des paramétres innovants
permettant de positionner ces travaux dans la recherche internationale actuelle sur la
récupération d'énergie a l'aide de micro-générateurs piézoélectriques flexibles.

Le but de ce travail de recherche est de démontrer la fonctionnalité d'un générateur flexible
PZT/aluminium pour la récupération d'énergie a basse fréquence (<100 Hz). Cette thématique
est nouvelle pour I'équipe Matériaux Fonctionnels (FUNMAT), les objectifs principaux
sont donc :

e la réalisation et I'optimisation des micro-générateurs : dépdt du PZT sur aluminium,
encapsulation dans des polymeéres, transfert du PZT sur un substrat polymere ;

e la caractérisation des propriétés du PZT : recherche des coefficients matériaux, études
ferroélectriques et diélectriques, mesures piézoélectriques et tests de récupération
d'énergie.

La deuxieme partie de ce chapitre introduisait les méthodes utilisées pour la réalisation et la
caracterisation du PZT. Les électrodes ont été réalisées par évaporation Joule pour I'aluminium
et I'or ainsi que par pulvérisation RF pour le platine. Les films piézoélectriques sont polarisés
afin de leur conférer un effet piézoélectrique macroscopique. Les caractérisations des
différentes propriétés (électriques, mécaniques et mécano-électriques) sont effectuées a l'aide
de techniques éprouvées ou mises au point au cours de la thése. Les données récupérées
permettront de dimensionner au mieux les générateurs piézoélectriques flexibles a base de PZT.
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Chapitre 2

2 Couches minces piézoélectriques de
PZT sur substrat metallique
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Chapitre 2. Couches minces piézoélectriques de PZT sur substrat métallique

2.1 Introduction

Actuellement, les dispositifs de récupération d'énergie vibratoire utilisent les matériaux
piézoélectriques afin d'assurer la conversion mécano-électrique de I'énergie. Pour les
applications visant les vibrations basses fréquences (< 100 Hz), le matériau doit avoir un
coefficient piézoélectrique le plus élevé possible tout en présentant une flexibilité importante.
Les couches minces de céramiques piézoélectriques telles que le zircono-titanate de plomb
(PZT) sont intéressantes en raison de leur coefficient piézoélectrique relativement élevé alors
que les polymeéres piézoélectriques dont le plus connu est le polyfluorure de vinylidéne (PVDF)
sont naturellement souples. Un bon compromis entre ces deux familles est l'utilisation de
couches minces piézoélectriques déposées sur un substrat flexible, comme par exemple le PZT
sur une feuille d'aluminium de fine épaisseur (10 a 30 um) développé au sein du laboratoire.

Le PZT est le matériau sous forme massive le plus utilisé industriellement pour la conversion
d'énergie piézoélectrique en raison de ses propriétés diélectriques et piézoélectriques ainsi que
de sa stabilité a température élevée. De plus, en ajustant le rapport des éléments Zr/Ti et par
dopage, il est possible de moduler ses propriétés selon I'application ciblée [64], [55]. Plus
spécifiqguement, l'utilisation d’'une fine feuille en aluminium comme substrat permet d'obtenir
la flexibilité souhaitée pour les applications basses fréquences.

Les proprietés piézoélectriques des matériaux dépendent de leur cristallisation, de la qualité de
la couche mince et de la quantité de défaut. Il a été démontré que des lacunes d'oxygene peuvent
se former a l'interface entre un substrat métallique et le PZT lors de la cristallisation des
premiéres couches de ce dernier [65], [66]. Pour y remédier, il est possible d'ajouter une couche
conductrice entre le substrat et le PZT [44].

Dans ce chapitre, nous nous intéressons a I'optimisation des couches minces de PZT déposées
sur substrat d'aluminium. La présence d'une interface, I'épaisseur de la couche active ou encore
le rapport Zr/Ti sont étudiés d'un point de vue ferroélectrique puis piézoélectrique, afin de
définir la structure adéquate pour I'application de récupération d'énergie visée.

2.2 Fabrication du matériau

Le procédé de dépdt de PZT sur feuille d'aluminium n'a pas été développé au cours de la these
mais reste une avancée tres récente du laboratoire et cette these constitue la premiére étude sur
la récupération d'énergie mécanique basse fréquence avec ce type de couches. De plus, la
méthode présentée ci-dessous reste a ce jour une des rares connues pour la réalisation de PZT
sur substrat flexible.

2.2.1 Reéalisation des échantillons
Les films minces de PZT sont élaborés par une méthode communément utilisée au laboratoire,

dérivée du procédé sol-gel [67], [68]. Le diagramme du protocole de dép6t est présenté en
Figure 2.1. L'acetate de plomb [Pb(CHsCO.)., 3H20] et les n-propoxydes de zirconium
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2.2. Fabrication du matériau

Zr(C3H70)4 et de titane (Ti(CH3)2CHO)4 sont utilisés en tant que matériaux précurseurs. L'acide
acétiqgue CH3COOH est utilisé comme solvant afin de dissoudre I'acétate de plomb par agitation
magnétique a 110 °C. Parallelement, le rapport Zr/Ti est ajusté lors du mélange des n-
propoxydes de zirconium et titane. Apres refroidissement de la solution de plomb, les n-
propoxydes y sont ajoutés. Afin de prévenir les craquelures lors des traitements thermiques,
I'ethyléne glycol HO-(CH.)2-OH est ajouté a la solution. Avant dép6t, la solution est filtrée afin
d'éviter la présence d'agglomérats dans la solution qui sera déposée.

Les couches de PZT sont déposées par spin-coating. Le substrat est placé sur une tournette et
maintenu par aspiration, la rotation étant effectuée a 6000 tr/min pendant une vingtaine de
secondes. Ensuite, la couche est cristallisée en étant portée & 650°C pendant 2 minutes.
L'épaisseur moyenne d'une couche de PZT étant de 300 nm, dix couches sont déposées pour
obtenir un matériau de 3 um d'épaisseur.

Acétate de : - N-propoxyde N-propoxyde
plomb Acide acetique de zirconium de titane
Agitation & 110 °C Agitation

\/

Ajout de I'éthyléne glycol

v

Solution
précurseur
PZT

b

Spin coating

(n-1) répétitions

v

Traitement thermique
650 °C / 2 min

L 4

n couches de PZT

Figure 2.1 - Diagramme du protocole de dépdt par voie chimique du PZT sur substrat d’ aluminium.
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Afin d'améliorer les propriétés ferroélectriques, il est possible d'ajouter une couche d'oxyde
intermédiaire de dioxyde de ruthénium (RuOy). Elle est préparée en mélangeant une solution
aqueuse de nitrosylnitrate de ruthénium (I11) [Ru(NO)(NOz)3] avec du 2-méthoxyéthanol
[CH30(CH2)0H]. La solution finale est déposée par spin-coating sur la feuille d'aluminium
avant de subir un traitement thermique a 450 °C [44]. Cette couche de RuO; a déja été utilisée
pour améliorer les propriétés ferroélectriques de films minces de PZT déposés sur de I'inox
[44].

2.2.2 Caractérisations structurales

Le matériau piézoélectrique étant fabriqué, il faut s'assurer des propriétés structurales obtenues.
La cristallisation de la couche mince piézoélectrique est vérifiée par diffraction des rayons X
(DRX). L'épaisseur et I'état de surface du matériau sont observés a l'aide d'un microscope
électronique a balayage (MEB). Un microscope a force atomique est utilisé pour connaitre la
rugosité de surface des échantillons.

2.2.2.1 Diffraction des rayons X

Les propriétés piezoélectriques du PZT sont liées a sa symétrie cristalline. Suivant la teneur en
zirconium, le PZT va cristalliser dans une phase quadratique (faible teneur en Zr) ou
rhomboédrique (forte teneur en Zr). La zone de transition entre les deux phases est appelée
frontiere de phase morphotropique (FPM). Dans cette zone, les deux symétries cristallines
coexistent et favorisent I’effet piézoélectrique [55]. La largeur de la FPM dépend de la méthode
de synthése et peut varier de 1 a 10 % mol. Zr [38]. Pour étudier cette propriété, des films de
PZT ont été réalisés avec onze rapports Zr/Ti allant de 40/60 a 60/40. L'étude de I'influence
d'une interface de RuO: a aussi été menée.

Les diagrammes de diffractions X sont présentés en Figure 2.2. Les indices (hkl) sont indiqués
pour le PZT pour les deux symétries cristallines, chacune étant identifiée par sa premiére lettre
inscrite en exposant. La variation de composition n'entraine pas de changement majeur et
I'absence de phase pyrochlore - phase paraélectrique qui nuit aux propriétés - est vérifiée. La
phase pyrochlore se décéle lors de I'apparition d'un pic a 26 = 29,6 °, soit a la base du pic
(110)/(101) du PZT. Elle cristallise dans un systéeme cubique A2B20s ou A2B>07, qui est non-
ferroélectrique. Lorsque la phase pyrochlore est présente, les propriétés piézoélectriques du
PZT sont diminuées. Il a été montré sur différents substrats, que le PZT cristallise uniqguement
dans une structure pérovskite pour une température supérieure a 600 °C [68], [69]. La feuille
d'aluminium ne présentant pas d'orientation particuliére, le PZT est polycristallin et ne dispose
pas d'orientation préférentielle. Les résultats obtenus confirment la bonne cristallisation du PZT
dans une structure cristalline adéquate pour la piézoélectricité. Cependant, l'utilisation de
substrats souples implique la présence d'un déplacement en 26 non contrdlé des pics qui limite
les exploitations des diagrammes de diffractions X. C'est pourquoi le décalage des pics n'est
pas observé avec la variation de composition. De plus, il n’est pas possible de comparer
quantitativement les diffractogrammes du PZT/Al et du PZT/RuO2/Al a cause de la flexibilité
du substrat. La présence de RuO2 n’entraine pas de décalage des pics correspondants au PZT.
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Figure 2.2 - Diffractogrammes du PZT (a) déposé sur aluminium seul pour différentes compositions Zr/Ti
et (b) comparaison avec une interface de RuO..

2.2.2.2 Microscopie électronique a balayage

Les images MEB de la tranche et de la surface de la couche de PZT sont données en Figure 2.3.
La comparaison entre une couche de PZT déposée sur aluminium et sur aluminium recouvert
de RuO2 ne montre pas de différence en surface. Des grains ayant un diamétre compris entre
100 nm et 300 nm sont présents pour les structures MIM avec et sans RuO». La répartition du
diamétre des grains est due au traitement thermique relativement faible conduisant a une
cristallisation de qualité moindre.

L'épaisseur du PZT déposé sur aluminium avec et sans RuO; est proche de 3 um. Elle est
conforme aux 10 couches de 300 nm. Une meilleure cristallisation des 10 couches de PZT est
visible sur RuO; car la délimitation entre chaque couche est plus marquée par rapport au PZT
déposé sur aluminium. Une certaine porosité est observée sur les tranches de PZT. Celle-ci est
reliée a la cristallisation du matériau, car plus le PZT est cristallisé moins il y a de porosité.
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(c) (d)

Figure 2.3 - Photos MEB (a) de la tranche et (b) de la surface de la couche de PZT déposé sur aluminium.
(c) Vue en coupe compléte du PZT/AL. (d) Tranche du PZT déposé sur RuO2/Al.

2.2.2.3 Microscopie a force atomique

Les rugosités de surface du PZT et du substrat aluminium ont été mesurées au microscope a
force atomique (AFM). Les images obtenues sont données en Figure 2.4. Pour le substrat, la
mesure a été effectuée sur les deux faces de lI'aluminium. Les rugosités sont de 30 nm pour le
PZT, 180 nm pour la face brillante de I'aluminium et de 320 nm pour la face mate. Cette mesure
donne une bonne indication sur I'état de surface du matériau, celle-ci devenant plus lisse au fur
et a mesure des dép6ts realisés.
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Figure 2.4 - Images AFM de (a) la surface brillante de I'aluminium, (b) la surface mate de I"aluminium et
(c) la surface du PZT.

2.2.3 Dépot de I'électrode supérieure

La structure utilisée dans ce chapitre est la structure Métal-Isolant-Métal (MIM) dans laquelle
le substrat en aluminium est utilis¢ comme électrode inférieure. La Figure 2.5 présente les deux
types de structures MIM étudiées dans cette these : avec et sans couche de dioxyde de ruthénium
intermédiaire.

L'électrode supérieure est réalisée par évaporation Joule ou par pulvérisation cathodique.
L'évaporation consiste a sublimer le métal dans une enceinte sous vide pour qu'il se dépose par
condensation sur le matériau. La pulvérisation cathodique est basée sur la création d'un plasma
réactif sous atmosphére d'argon. Les ions présents dans le plasma vont attaquer une cible
metallique polarisée afin d'arracher des atomes du métal qui vont se déposer sur la surface du
matériau reposant sur un support polarisé a l'opposé de la cible. Les deux méthodes donnent
des résultats similaires en termes de qualité d'électrode.

(a) (b)

Figure 2.5 - Structures MIM (a) classique et (b) avec une couche de RuO: a I'interface substrat/PZT.
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L'utilisation d'un masque mécanique permet de choisir les dimensions surfaciques de I'électrode
alors que I'épaisseur dépend du temps de dép6t. Les métaux accessibles sont I'aluminium, le
cuivre, l'or et le platine. Ce dernier est déposable au laboratoire uniquement par pulvérisation
alors que I'or est accessible seulement par évaporation Joule. Ce sont les deux métaux les plus
chers mais aussi les plus résistants aux contraintes extérieures. L'aluminium et le cuivre sont
déposables par les deux méthodes : évaporation et pulvérisation cathodique. Le métal répondant
aux exigences du projet N-air-J - flexibilité donc faible module d"Young, résistance élevée aux
contraintes extérieures et bas codt (cf. Tableau 2-1) - est I'aluminium. Dans la plupart des
expériences, c'est ce métal qui a été utilisé. Pour les caractérisations décrites dans la suite de ce
chapitre, un masque mécanique a été utilisé afin d'obtenir les dimensions d'électrodes suivantes
1 cm x 3 mm. L'épaisseur de métal déposée est proche de 300 nm afin d'assurer un bon contact
ohmique sur I'ensemble de la surface de I'électrode.

Tableau 2-1 : Comparaison des métaux déposables au laboratoire.

e L. Résistance
Pulvérisation Module AUX

Métaux Evaporation  cathodique d"Young Prix

. . contraintes
(alimentation) (GPa) .
extérieures

Aluminium v v (DC) 69 v Vv
Cuivre v v (DC) 124 x v
Or v X 78 vV x
Platine x v (RF) 168 a4 x

2.2.4 Claquages électriques et self-healing

L'application d'un fort champ électrique a la couche mince de PZT lors de I'étape de polarisation
peut provoquer des claquages électriques du fait de la présence de défauts dans le matériau.
Cela se traduit par un fort courant traversant I'épaisseur du matériau isolant (ici le PZT) dans
un intervalle de temps trés court. Les claquages électriques se produisent généralement aprés
dépassement du champ coercitif. 1l est normal de constater ce genre d'effet sur des couches
minces, surtout qu’une porosité importante a été observée au MEB dans la tranche de nos
échantillons. De plus, la non-planéité de la feuille d’aluminium entraine des différences de
champs appliqués localement, ce qui favorise I'apparition de ces claquages électriques.
Cependant, ces claguages ne sont pas rédhibitoires, puisqu’'un phénomene "d'autoréparation”
permet de continuer la polarisation de I'échantillon. Un claquage électrique correspond a une
forte décharge de courant a travers le matériau isolant par le biais de canaux de conduction dus
a des défauts dans le film de PZT. Cette décharge fait fondre localement I'électrode supérieure
d'aluminium, ce qui a pour effet de résorber le canal de conduction. Un schéma explicatif et des
photos de la surface de I'électrode avant et apres les claquages sont présentés en Figure 2.6.
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Avant polarisation

Canaux de conduction Electrode supérieure
Aluminium (300 nm)

< PZT (3 pm)

““RuO, 40/80/120 nm

<— Substrat, électrode inférieure
Aluminium (16 pm)

v N

Apres polarisation (zoom sur la couche mince de PZT)

Canaux de conduction Electrode supérieure
Aluminium (300 nm)

< PZT (3 pm)
e\Ruoz 40/80/120 nm

(a)

Figure 2.6 - (a) Schémas du condensateur piézoélectrique. (b) Photos optiques de la surface de I'électrode
d'aluminium avant et aprés polarisation.

Dans le cadre d'une collaboration avec une équipe de chercheurs de I'Université de Novosibirsk,
des études supplémentaires ont été réalisées sur ce phénomene d'« auto-réparation » afin
d'essayer de comprendre l'origine et la formation des claguages dans les couches minces de
PZT.

L'image MEB, Figure 2.7 - (a), de la surface de I'électrode aprés le phénoméne de claquage
montre bien une évaporation locale autour du lieu de formation de I'arc électrique. L'électrode
a disparu autour du cratére crée par l'arc électrique sur une distance d’environ 50 pum. Au centre,
le trou formé semble assez profond et des images de I'intérieur et du fond du trou ont été
réalisées (Figure 2.7 - (b) et (c)). Il semble que le PZT soit presque totalement détruit a
I'intérieur du canal puisqu’une partie d'aluminium est visible au fond du trou. Cette observation
est importante pour la suite, car si I'électrode supérieure et le PZT sont détruits localement par
I'arc électrique, il se peut que l'utilisation de colle conductrice pour attacher des fils aux
échantillons provoque des court-circuits.

Afin de Vérifier I'observation faite au MEB, de I'imagerie AFM a été utilisée. Elle présente
I'avantage de pouvoir réaliser des images en accumulant des données sur le mouvement de la
pointe. Ainsi, il est possible de remonter au profil de déflection de la pointe lorsqu’elle passe
dans le trou. L'image AFM d'un cratere résultant d'un claquage électrique et le profil
correspondant sont donnés en Figure 2.8.

La forme de cratére est encore observée autour de deux trous, confirmant I'observation de
surface effectuée au MEB. Le trace de la variation de hauteur de la pointe AFM lors de la
mesure montre une profondeur de trou d’environ 4 um, signifiant bien que la couche de PZT a
été entierement traverseée. L'utilisation de différents métaux (or et platine) en électrode
supérieure n'a pas permis d'observer de différence majeure. Les températures de sublimations

57



Chapitre 2. Couches minces piézoélectriques de PZT sur substrat métallique

de ces trois métaux n'étant pas les mémes, il est difficile de pouvoir conclure sur la quantité
d'énergie nécessaire a l'initiation du claquage.

Les photos de la Figure 2.9 ont été prises a l'aide d'un microscope optique. Elles montrent un
cratére a la surface d'une électrode d'or (a) et deux zooms - (b) et (c) - pour observer I'intérieur
du cratere. Sur la derniere photo, le focus est effectué sur le fond du trou et I'aluminium du
substrat apparait.

@ h () | ©

Figure 2.7 - Images MEB (a) de la surface de I"électrode aprés un claquage électrique, (b) de I'intérieur et
(c) du fond du trou créé par I'arc €électrique.

Topography - Scan forward _Line fit Topography - Section  Line fit

1, 45um

Line ft 3,04um

Line fit
Topography range

Topography range

-4 55um

Opm Se&ion 90,9um

(b)

Figure 2.8 - (a) Image AFM d'un cratére formé par un arc électrique. (b) Profil de la variation de hauteur
de la pointe selon la ligne présente sur I'image.
— . ™

(b)

Figure 2.9 - Photographies optiques (a) d'un cratére a la surface d'une électrode d’or et du trou central du
cratére avec le focus réalisé (b) en haut et (c) en bas du trou.
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2.3 Etude des propriétés diélectriques et ferroélectriques

Avant de s'intéresser aux propriétés utiles pour la conversion d'énergie, il faut s'assurer du bon
comportement piézoélectrique de notre matériau. Les cycles P-E servent a vérifier le caractére
ferroélectriqgue du PZT ainsi qu'a mesurer la polarisation rémanente qui atteste d'un effet
piézoélectrique macroscopique. Les mesures de permittivités et de pertes diélectriques en
fonction de la fréquence donnent des informations sur la qualité de la couche mince de PZT.

La mesure de la capacité est réalisee a l'aide d'un impédancemeétre Agilent 4292A et la
permittivité est calculée a partir de la formule du condensateur plan.

2.3.1 Influence d'une interface de RuO-

Dans cette section, I'objectif est de statuer sur I'influence d'une interface substrat-couche mince
sur les propriétés électriques du matériau. Les échantillons étudiés sont composés d’'une couche
mince de PZT de 3 um d'épaisseur déposée soit sur aluminium, soit sur aluminium recouvert
d'une couche de dioxyde de ruthénium (RuO3). Cette couche a été utilisée au laboratoire dans
une étude similaire sur des films de PZT déposés sur acier inoxydable ou elle avait permis
d’améliorer sensiblement les propriétés diélectriques et ferroélectriques. C'est pourquoi il a été
décidé de I'étudier a l'interface aluminium-PZT et de tester différentes épaisseurs (40, 80 et
120 nm) afin d'améliorer les propriétés électriques du PZT/AI. Les échantillons sont polarisés
avec un champ électrique de 167 kV/cm. La composition du PZT est Zr/Ti = 57/43,
habituellement utilisée au laboratoire puisqu’elle permet d'obtenir les meilleures performances
électriques sur substrat d'inox, étudié avant I'aluminium.

Les cycles P-E des films de PZs7T43 sont donnés en Figure 2.10 et les valeurs de polarisation
rémanente et de champ coercitif sont tracées en fonction de I'épaisseur de RuOx.

| Zr/Ti=57/43
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Figure 2.10 - (a) Cycles d'hystérésis polarisation en fonction du champ électrique alternatif (amplitude
167 kV/cm, fréquence 50 Hz) pour différentes épaisseurs de RuO.. (b) Polarisation rémanente et champ
coercitif en fonction de I’épaisseur de RuO:..
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Les cycles P-E montrent une différence importante entre I'échantillon sans interface de dioxyde
de ruthénium et ceux avec cette couche intermédiaire. Avec une interface conductrice, les
cycles d'hystérésis sont saturés alors que sans, le cycle est peu ouvert et la saturation n'est pas
atteinte. La variation d'épaisseur de la couche de RuO- n'a pas d'impact significatif sur I'allure
des cycles P-E, une épaisseur de 40 nm semble suffisante pour améliorer les propriétés
ferroélectriques. Les valeurs de polarisation rémanente (Pr) et de champ coercitif (Ec)
correspondantes aux cycles P-E confirment I'apport bénéfique du RuO,. P, varie de 7 a 25
pC/cm? lorsque la couche de dioxyde de ruthénium est ajoutée et une légére diminution est
observée lorsque I'épaisseur de I'interface augmente. Cette différence était attendue puisque le
champ appliqué aux échantillons n'a pas permis de saturer le PZT déposé directement sur
aluminium et il faudra bien slr refaire cette comparaison pour des cycles saturés, ce qui
impliquera un champ électrique appliqué différent. Pour le champ coercitif, sans couche
intermédiaire, E¢ vaut 85 k\V/cm alors qu'il passe respectivement a 57, 46 et 44 kV/cm pour des
épaisseurs de RuO- de 40, 80 et 120 nm, respectivement. L'écart ne pourra qu'augmenter avec
I'application d'un champ plus important pour saturer le PZT/AIl, rendant compte de I'intérét
d'une couche de RuO2 pour obtenir des propriétés ferroélectriques plus intéressantes. Ainsi, il
est plus aisé de renverser la polarisation des domaines ferroélectriques lorsque la structure
contient une couche intermédiaire de dioxyde de ruthénium.

Les évolutions de la permittivité et des pertes diélectriques en fonction de I'épaisseur de la
couche intermédiaire de dioxyde de ruthénium sont montrées en Figure 2.11, avant et aprés
polarisation.

La permittivité relative - augmente fortement lorsque I'interface conductrice est présente, mais
sa variation reste minime en fonction de I'épaisseur de RuO. L'influence de la polarisation est
aussi limitée sur €, seule une tres légére diminution apres polarisation est observée pour tous
les échantillons. En passant d'une valeur de 305 sans RuO; a 520 avec 40 nm, une amélioration
de la qualité cristalline de la couche piézoélectrique par la présence de I'interface conductrice
est confirmée, comme observée a I’'aide du MEB. Cependant, I'augmentation de la permittivité,
et donc de la capacité, implique une diminution de la tension de sortie délivrée par les
générateurs. 1l faudra vérifier que I'amélioration du courant piezoélectrique est suffisamment
importante pour combler le déficit en tension.

Afin de déterminer I'épaisseur de RuO; a utiliser par la suite, il faut observer I'impact sur les
pertes diélectriques tand. Sans polarisation des échantillons, les pertes augmentent avec la
présence de la couche de dioxyde de ruthénium et atteignent une valeur tres élevee (209 %)
avec la plus grande épaisseur testée. Une fois polarisées, les couches minces de PZT déposées
sur RuO; retrouvent des valeurs correctes inférieures a 6 %. Cette diminution peut s'expliquer
par la propriété d'auto-réparation évoquée précédemment qui permet de détruire les défauts
présents dans la couche de PZT lors de I'apparition d'arc électrique pendant la polarisation.
Ainsi, la couche piézoélectrique retrouve un bon caractere isolant apres avoir été polarisée. Pour
cette propriété, l'influence de la couche de RuO, n'est pas bénéfique puisque sa présence
provoque l'augmentation de tand. Cependant, l'augmentation reste limitée et ne dépend que tres
peu de I'épaisseur de RuO..
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Figure 2.11 - Evolution de la permittivité et des pertes diélectriques en fonction de I’épaisseur de RuOs..

L'étude de l'influence de I'épaisseur de RuO, permet de confirmer I'impact bénéfique d'une
couche intermédiaire conductrice a l'interface substrat-PZT puisqu’elle permet d'améliorer
sensiblement I'étape de polarisation: diminution du champ appliqué pour atteindre la
saturation, augmentation de P et diminution de Ec. La permittivité diélectrique montre aussi un
effet bénéfique avec une augmentation de la valeur de la permittivité € qui atteste d'une
meilleure cristallisation de la couche de PZT. Seules les pertes diélectriques augmentent
Iégerement, indiquant la présence de plus de défauts dans la couche active. Par ailleurs, pour
toutes les mesures effectuées, il a été observé que I'épaisseur de RuO; avait une influence
limitée sur les propriétés. C'est pourquoi, une épaisseur de 40 nm de dioxyde ruthénium sera
utilisée dans la suite de la these. En effet, cela permet un bon compromis entre facilité de
fabrication (dép6t de deux couches par spin-coating) et amélioration des propriétés.

Les échantillons de PZT 57/43 de 3 um d'épaisseur déposés sur aluminium et sur 40 nm de
RuOz sur aluminium vont maintenant étre comparés. lls ont été soumis a un champ de
polarisation suffisant pour saturer leurs cycles d’'hystérésis et obtenir une polarisation rémanente
de l'ordre de 25 pC/ecm?. Les cycles P-E (Figure 2.12 - (a)) montrent que pour obtenir une méme
polarisation rémanente Py, le champ électrique appliqué & un échantillon sans RuO- est trois
fois plus élevé que pour du PZT sur RuO;. Cela se traduit aussi par une diminution du champ
coercitif avec RuO2, de 111 kV/cm a 53 kV/cm, et confirme I'utilité de la couche de dioxyde
de ruthénium. L'évolution de la permittivité et des pertes diélectriques en fonction de la
fréquence est donnée en Figure 2.12 - (b). La tendance observée précédemment pour les pertes
diélectriques, avec une augmentation quand RuO; est présent, se retrouve ici. L'écart entre les
deux courbes est assez stable et laisse entrevoir un comportement similaire dans les basses
fréquences visées pour la récupération d'énergie. Pour la permittivité relative ¢ I'apport de
RuO; est aussi visible pour toute la gamme de fréquence étudiée, mais celui-ci est plus variable
en fonction de la fréquence. En effet, & diminue plus rapidement avec la fréquence lorsque le
PZT est déposé sur RuO; et sa valeur subit donc une plus grande amplitude de variation. Pour
les fréquences inférieures a 1 kHz ciblées dans le projet, I'écart entre la permittivité du
PZT/RuO./Al et celle du PZT/Al est conséquent et confirme la meilleure qualité cristalline avec
RuOs.
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L'information importante a retenir est que la couche de RuO; est bénéfique pour les propriétés
ferroélectriques du PZT, excepté pour les pertes diélectriques. Néanmoins, I'obtention de la
méme polarisation macroscopique reste possible en appliquant un champ électrique trois fois
plus grand au PZT déposé directement sur I'aluminium mais ceci implique un champ coercitif
plus élevé et n'améliore pas la permittivité diélectrique.
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Figure 2.12 - (a) Cycles d’hystérésis P-E avec 40 nm et sans RuO.. (b) Evolution de la permittivité et des
pertes diélectriques en fonction de la fréquence avec et sans RuOz.

2.3.2 Influence de I"épaisseur de PZT

Un autre paramétre dont I'influence est a vérifier est I'épaisseur de la couche mince de PZT. Il
a été montré que I'épaisseur des couches minces de PZT pouvait jouer sur les propriétés
diélectriques, ferroélectriques et piézoélectriques. D'une maniére générale, les propriétés des
couches minces de PZT semblent diminuer avec I'épaisseur [70], [71]. Il faut alors étudier le
PZT déposé sur aluminium afin de voir si I'influence de I'épaisseur est identique a la littérature.

Pour cette étude, la solution de PZT est préparée pour obtenir un ratio Zr/Ti de 57/43 puis est
déposée sur RuO2/Al afin d'obtenir des couches d'épaisseurs allant de 1,8 um a 4,2 um. Les
échantillons ont été polarisés a 167 kV/cm.

La polarisation rémanente P; et le champ coercitif E. sont tracés en fonction de I'épaisseur de
PZT en Figure 2.13. 1l a été trouvé que ni Py, ni Ec ne dépendent de I'épaisseur de PZT, celle-ci
étant suffisante pour rendre négligeable I'influence du substrat. 1l semble que I'épaisseur de PZT
n‘impacte pas les propriétés ferroélectriques.

L'évolution de la permittivité et des pertes diélectriques en fonction de I'épaisseur de PZT est
présentée en Figure 2.14.
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Figure 2.13 - Evolution de la polarisation rémanente et du champ coercitif en fonction de I’épaisseur de la
couche de PZT.

Comme pour Py et Ec, la permittivité relative ¢ et tand varient peu en fonction de I'épaisseur de
PZT. Si une légére augmentation semble se produire pour €, lorsque I'épaisseur de matériau
augmente, il apparait au contraire une Iégere diminution pour les pertes tand. De plus, pour les
trois épaisseurs centrales, 2,4 a 3,6 um, I'évolution est encore plus limitée pour les deux
parametres étudiés.

L'évolution de la permittivité et des pertes diélectriques en fonction de I'épaisseur de PZT est
présentée en Figure 2.14. Comme pour Py et Ec, la permittivité relative €, et tand varient peu en
fonction de I'épaisseur de PZT. Si une légére augmentation semble se produire pour €, lorsque
I'épaisseur de matériau augmente, il apparait au contraire une légére diminution pour les pertes
tand. De plus, pour les trois épaisseurs centrales, 2,4 a 3,6 um, I'évolution est encore plus limitée
pour les deux paramétres étudieés.

A la vue de ces résultats, il est difficile de définir une épaisseur de référence qui permettrait de
maximiser les propriétés ferroélectriques du matériau piézoélectrique.
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Figure 2.14 - Evolution de la permittivité et des pertes diélectriques en fonction de I’épaisseur de PZT.
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2.3.3 Influence du rapport Zr/Ti

Une étude courante dans la littérature sur le PZT est basée sur I'influence du rapport Zr/Ti. Il a
été démontré pour les céramiques massives comme pour les couches minces, que la composition
du PZT était déterminante pour ses propriétés piézoélectriques et ferroélectriques [55], [64].
Dans le but de rechercher une composition de PZT idéale, 11 compositions de PZT, allant de
Zr/Ti=40/60 a Zr/Ti = 60/40, ont été étudiées. Ces rapports Zr/Ti choisis permettent de balayer
largement de part et d'autre de la frontiere de phase morphotropique (MPB) théorique
(48 <% mol. Zr < 52). Les propriétés ferroélectriques de ces échantillons de 3 um d'épaisseur
avec et sans couche de RuO; ont été mesurées. Afin de maximiser les proprietés étudiées, la
polarisation des échantillons a été effectuée pour obtenir des cycles d'hystérésis saturés. C'est
pourquoi, avec RuO2, le champ appliqué était de 167 kV/cm et sans RuO., il était de
267 kV/cm.

Pour les deux séries, avec et sans couche d'oxyde intermédiaire, il n'apparait pas, en Figure
2.15, de tendance particuliere lors de I'étude de Pr et Ec. Cependant, I'influence de la couche de
RuO; est significative pour tous les rapports Zr/Ti. En effet, les valeurs moyennes de P, passent
de 14 uC/cm? sans RuO: a 24 uC/cm? avec la couche d'oxyde. De plus, I'effet sur E¢ est bien
visible avec une division par 2 des valeurs observées. Les propriétés ferroélectriques sont bien
améliorées par la présence de la couche intermédiaire de RuO: et les cycles d'hystérésis
observés sont plus symétriques que sans la couche d'oxyde, comme cela est visible sur la Figure
2.12 - (a). Cela est une conséquence directe de la diminution des lacunes d'oxygénes a l'interface
aluminium-PZT due a la présence de la couche de dioxyde de ruthénium [65], [66], [72].

40 T T T T T T T T T T T 120
L O 4
35+ . N {115
N R . o ( jok\ |
30 b o 4110
N i \o' ] /E\
g 25 \// \/ = 1105 8
~ I o.. >
O 20 e, ) i =~
-1
o~ P I 0 Sans RuO L
. 2| 450
10 —m— 40 nm
5| 140
O | 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1
40 42 44 46 48 50 52 54 56 58 60
% mol. Zr

Figure 2.15 - Evolution de la polarisation rémanente et du champ coercitif en fonction du pourcentage
molaire de Zr dans le PZT déposé sur aluminium seul et recouvert de RuOs.
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L'évolution de la permittivité relative et des pertes diélectriques en fonction du rapport Zr/Ti
est présentée en Figure 2.16 pour du PZT déposé avec et sans RuO,. Concernant la permittivité,
I'apport bénéfique de la couche d'oxyde intermédiaire est reconfirmé. Une multiplication de &,
par ~2 est observée pour I'ensemble des compositions Zr/Ti mais si I'évolution est treés légere
sans RuOy, la présence d'une couche d'oxyde de 40 nm induit une forte augmentation de la
permittivité pour la composition 52/48. Celle-ci correspond a la frontiere de phase
morphotropique (FPM) au sein de laquelle les deux phases cristallines du PZT coexistent. La
phase quadratique correspond aux faibles teneurs en Zr et la phase rhomboédrique aux fortes
teneurs, mais pour les compositions intermédiaires les deux phases sont présentes et participent
a l'amélioration des propriétés du matériau piézoélectrique. La forte augmentation de la
permittivité coincide bien avec la présence d’'un mélange de phase au sein de la structure
PZT/RuO,/Al. Cependant, l'utilisation de RuO: impacte négativement les pertes tand
puisqu'elles sont plus grandes que pour le PZT sans RuO;. Cela est d'autant plus vrai pour les
fortes teneurs en zirconium (Zr > 52), lorsque les écarts sont les plus importants, ce qui pourrait
nuancer I'amélioration de la permittivité notée précédemment.

D'une maniére générale, la variation du rapport Zr/Ti influence peu les propriétés
ferroélectriques. Seule la permittivité relative ¢ laisse entrevoir une modification importante
des propriétés diélectriques du PZT en fonction de sa composition, avec un pic observé pour de
la MPB. Il faut Vvérifier cette observation avec I'étude des propriétés piézoélectriques.
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Figure 2.16 - Evolution de la permittivité et des pertes diélectriques en fonction du pourcentage molaire de
Zr dans le PZT déposé sur aluminium seul et recouvert de RuOz.

2.4 Etude des propriétés piézoélectriques

Dans l'optique de la récupération d'énergie, il est utile de pouvoir comparer les échantillons
entre eux par rapport a leur caractere électromécanique. Comme il a été vu dans le chapitre
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précédent, les méthodes de caractérisation de I'effet piézoélectrique sont diverses et variées, et
donnent acces a différents coefficients piézoélectriques. Celle disponible au laboratoire consiste
a mesurer le déplacement d’'une poutre en fonction du champ électrique appliqué. La forme
utilisée définit le modele théorique qui permettra de calculer le coefficient piézoélectrique daa.
La mesure est effectuée sur une poutre encastrée libre, c'est-a-dire qu'elle est fixée a I'une de
ses extrémités et libre & I'autre. Le porte-échantillon qui sert a encastrer I'extrémité de la poutre
sert également aux contacts électriques par l'intermédiaire de scotch cuivré relié a des fils
électriques. Une photographie du dispositif de mesure est donnée en Figure 2.17.

La méthode permettant de remonter de la mesure du déplacement au coefficient piézoélectrique
a été présentée dans le chapitre précédent. En résumé, une poutre piézoélectrique est actionnée
par effet inverse (application d'un champ électrique) et oscille en fonction de la fréquence et de
I'amplitude de la tension imposée. Pour chaque amplitude de tension, une courbe de résonance
en fréquence est tracée. Le déplacement quasi-statique do est alors utilisé pour déterminer le
coefficient piézoélectrique connaissant les propriétés structurales et géométriques (coefficient
B) du substrat, de la couche de PZT et de I'électrode [62], [63] :

2l x

Vibrométre

i — Poutre
Al/PZT/Al

de tension

B >

Figure 2.17 - Photographie du dispositif de mesure du coefficient daz.

2.4.1 Influence de I'épaisseur de PZT

La conversion électromécanique dépend des propriétés piézoélectriques, c'est pourquoi la
dépendance en épaisseur du coefficient ds1 a été étudiée. Comme pour les propriétés
ferroélectriques, des échantillons de PZT déposés sur RuO2/Al et d'épaisseur comprise entre
1,8 et 4,2 um sont expérimentés. Le comportement ferroélectrique des couches de PZT n'ayant
pas montré de dépendance en fonction de I'épaisseur, il faut maintenant vérifier si I'épaisseur
de la couche mince de PZT peut influencer les propriétés piézoélectriques.
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2.4. Etude des propriétés piézoélectriques

Dans un premier temps, les droites du déplacement quasi-statique do en fonction de I'amplitude
du champ électrique appliqué sont tracées en Figure 2.18. Dans cette figure, la différence de
coefficient directeur est importante entre les droites issues des échantillons de faibles épaisseurs
et celles issues des échantillons de plus forte épaisseur.
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Figure 2.18 - Evolution du déplacement quasi-statique do en fonction du champ électrique appliqué pour les
différentes épaisseurs de PZT.

L'évolution du coefficient piézoélectrique ds1 en fonction de I'épaisseur du PZT est présentée
en Figure 2.19. Pour les faibles épaisseurs (< 2,5 um) le ds1 a été mesuré autour de 12 pC/N
alors que pour les épaisseurs supérieures a 3 um, le ds: est multiplié par 2 et atteint 27 pC/N
pour 4,2 um de PZT. Une augmentation brutale du coefficient piézoélectrique est observée
lorsque I'épaisseur de PZT varie de 2,4 a 3,0 um. Cependant, pour les faibles épaisseurs (<
2,5 um), des difficultés ont été rencontrées lors de la polarisation avec certains échantillons qui
étaient en court-circuit. Cela peut signifier que les propriétés isolantes des premiéres couches
de PZT déposées sur l'aluminium sont moyennes et qu'il pourrait y avoir une diffusion
d'éléments conducteurs depuis la couche de dioxyde de ruthénium. C'est une des explications
possibles des faibles propriétés piézoélectriques de nos échantillons de PZT de faibles
épaisseurs. Finalement, une épaisseur de PZT de 3 um est un bon compromis entre une bonne
qualité de matériau et une faible rigidité.
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Figure 2.19 - Evolution du coefficient piézoélectrique ds: en fonction de I’épaisseur de PZT.

2.4.2 Influence du rapport Zr/Ti

Les valeurs de do obtenues pour différents rapports Zr/Ti sont tracées en Figure 2.20 en fonction
de I'amplitude de la tension appliquée. La régression linéaire associée a chaque droite donne
acces a la pente et donc au coefficient piézoélectrique daz (cf. équation 2.1).

Les barres d'erreurs sont relativement faibles (< 10 %) et dépendent de la mesure expérimentale
du déplacement. La valeur de do est obtenue par la modélisation du déplacement en fonction de
la fréquence pour chaque tension appliquée. Si la courbe expérimentale s'éloigne du modeéle
théorique, I'erreur sur les valeurs déduites de cette modélisation augmente.

Comme le coefficient piézoélectrique da; est determiné a partir de la pente de la droite do = f(V),
I'erreur sur do sera a prendre en compte pour le calcul de I'incertitude sur le ds1. Pour ce calcul,
la formule reliant ds1 a do est utilisée. Les valeurs de module d"Young et de masse volumique
sont issues de la littérature et considérées comme fixes. L'épaisseur est aussi considérée comme
connue précisément. L'erreur relative sur la valeur de ds; est alors exprimée en fonction des
erreurs relatives sur le do et sur la longueur de poutre Ip. La formule pour déterminer I'incertitude
sur le ds1 est donc :

ARy ARy 2A0G
= +
e

2.2

L'évolution du coefficient piézoélectrique transverse des couches minces de PZT avec et sans
RuO: en fonction de la variation du taux de Zirconium est donnée en Figure 2.21.

Sans RuOy, les valeurs de dz1 obtenues sont croissantes pour 0,4 < x < 0,48. Le maximum de
ds1, soit environ 14 pm/V, est obtenu pour les compositions 52/48 et 54/46. Puis quand le taux
de Zirconium augmente encore, le coefficient piézoélectrique diminue.
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Vv, (V)

Figure 2.20 - Tracé du déplacement quasi-statique do en fonction de I'amplitude de la tension appliquée au
PZT pour différentes compositions Zr/Ti.

L'écart observé pour les compositions comprises entre 48/52 et 58/42 n'est pas significatif vu
I'incertitude de mesure. Parmi ces six compositions, il est difficile de définir une composition
plus favorable. La tendance de la variation amene a penser que la composition qui donne acces
au dsi1 le plus élevé se trouve bien vers 54/46. Mais il serait intéressant de pouvoir confronter
ces mesures avec celles issues d'une autre méthode de mesure.

Concernant les céramiques de PZT, elles ont un coefficient ds1 de I’ordre de 274 pm/V [73] soit
environ 20 fois supérieur a la valeur maximale (14 pm/V) obtenue pour les couches minces de
PZT/Al. Pour le PZT en couche mince, les valeurs les plus élevées données dans la littérature
sont proches de 150 pm/V [74], ce qui correspond a 10 fois le ds; trouvé lors de notre étude.
Cependant, le caractere original de nos couches minces (dép6t sur une feuille d'aluminium
commercial) ne permet pas une comparaison directe aux données bibliographiques.

De plus, I'ajout de la couche intermédiaire de dioxyde de ruthénium provoque une augmentation
importante du das. Il est multiplié par un facteur moyen de 2,7 pour les différents rapports Zr/Ti
étudiés. Avec RuOg, I'évolution observée auparavant reste valable. En effet, lorsque le PZT
cristallise dans la phase quadratique (x < 0,48), le coefficient piézoélectrique augmente avec le
taux de Zr. Cependant, la valeur maximale observée n'est pas proche de la FPM mais pour un
rapport Zr/Ti de 58/42 (dz1 = 33 pC/N). Ce maximum est toujours légérement inférieur aux
valeurs de ds; observées dans la littérature [75], [76] mais, au regard des applications
potentielles, le déficit en ds1 pourra étre compensé par la flexibilité remarquable du PZT/Al, les
faibles fréquences de travail auxquelles les structures seront sollicitées ainsi que le faible colt
de fabrication. C'est pourquoi ces films minces de PZT ultralégers sont prometteurs pour des
applications telles que les capteurs de flux de gaz, I'électronique souple ou la récupération
d'énergie.
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Figure 2.21 - Evolution du coefficient piézoélectrigque ds: en fonction du taux de zirconium pour du PZT/Al
et PZT/RuO2/Al.

Néanmoins, il est difficile de choisir une composition optimale du fait des incertitudes sur les
mesures du ds1 pour les taux de Zr entre 52 et 58. Si I'on prend en compte I'ensemble de la
courbe, il semble que le maximum se trouverait proche de la FPM, ce qui concorde avec
I'observation faite sans RuO.. Dans tous les cas, la composition donnant le coefficient
piézoélectrique transverse maximal est décalée vers la phase rhomboédrique par rapport a la
FPM.

2.5 Conclusion

Les influences de I'épaisseur du RuO2 et du PZT ont permis de déterminer une structure
représentant un bon compromis entre les propriétés obtenues et le temps de fabrication. Une
couche d'oxyde intermédiaire de 40 nm de RuO; ainsi qu’une épaisseur de PZT de 3 um sont
suffisantes pour améliorer les propriétés ferroélectriques et piézoélectriques des couches
minces de PZT.

L'étude du taux de Zr dans les couches minces de PZT sur aluminium ne permet pas de définir
une composition Zr/Ti préférentielle, que ce soit par les caractérisations structurales ou par les
caracterisations diélectriques et électromécaniques. Ces derniéres permettent quand méme la
comparaison des couches minces réalisées avec la littérature. Néanmoins, le PZT cristallisé
dans la phase rhomboédrique a de meilleures propriétés piézoélectriques, qui sont du méme
ordre de grandeur que celles observées dans la littérature comme démontré ci-dessous. Les
valeurs plus élevées sont obtenues sur des substrats rigides supportant une forte température de
cristallisation.
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Tableau 2-2 : Comparaison du coefficient piézoélectrique ds: avec la littérature.

Réfeérence (é?)i?jg;itr) Rapport Zr/Ti Epais(ie;; Pet |da1 | (pCIN)
[77] (2010) MgO (NC) 52/48 2,8 48,6

[74] (2010) Si (120 pm) 53/47 3,3 150

[78] (2011) Si (30 um) NC 5 12

[79] (2013)  SiO2 (1,06 um) 52/48 0,53 127,8
[76] (2013) Si (356 pm) 52/48 2 93,5

[80] (2013) Si (7,8 um) ~ 52/48 1 118,9

[6] (2013) Si (20 pm) 52/48 1 55

[81] (2014) Si (10 um) 52/48 1,9 95

Ce travail Al (16 pm) 52/48 a 56/44 3 ~30

Finalement, ces études nous ont permis de s'assurer de I'effet bénéfique de la couche d'oxyde
intermédiaire sur les propriétés ferroélectriques et piézoélectrique des films minces de PZT
déposé sur de I'aluminium. Cette couche agit bien comme une barriére de diffusion a l'interface
PZT aluminium et protége le PZT d'une densité trop importante de lacunes d'oxygéne.
L'épaisseur de 40 nm de RuO; sera aussi testée pour les études de récupération d'énergie. De
plus, la flexibilité importante observée et le déplacement en mode actionneur d’environ 1 mm
(sous ~ 8 V) sont prometteurs pour les applications électromécaniques qui requiérent de larges

déplacements sous de faibles tensions.
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Chapitre 3

3 Couches minces piezoélectriques de
PZT sur substrat polymere
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Chapitre 3. Couches minces piézoélectriques de PZT sur substrat polymeére

3.1 Introduction

Les films minces piézoélectriques sont largement étudiés pour la récupération d'énergie du fait
de leur aptitude a convertir les déformations mécaniques en énergie électrique [75], [82]-[84].
De par ses propriétés piézoélectriques supérieures, Pb(Zr,Ti)Os est le matériau le plus utilisé
pour la récupération d'énergie piézoélectrique. Afin d'obtenir une grande flexibilité, les films
minces de PZT doivent étre déposés sur un substrat flexible telles que les feuilles de polymeéres.
Le procédé de dépbt du film piézoélectrique requiert un traitement thermique élevé pour
cristalliser le PZT et assurer de bonnes propriétés piézoélectriques, mais I'étape de
cristallisation n'est pas compatible avec la faible température de fusion des substrats polymeres.

Comme les proprietés mécaniques des films minces piézoélectriques dépendent fortement des
propriétés structurales du substrat, la récupération d'énergie a faible fréquence de vibrations
n'est pas compatible avec des substrats de fortes épaisseurs ou de haute densité massique. La
solution proposée dans le chapitre précédent était de déposer le PZT sur une fine feuille
métallique qui est compatible avec le procédé de fabrication et assure la flexibilité nécessaire a
I'application visée. Il a été montré que le PZT déposé par voie chimique (spin-coating) sur une
feuille d'aluminium commerciale est un matériau intéressant grace a la combinaison de sa tres
grande flexibilité et de ses bonnes propriétés piézoélectriques. Mais I'utilisation d’'un substrat
métallique conduit a une structure Metal-Isolant-Metal (MIM) qui n'est pas la mieux adaptée
pour les applications de récupération d'énergie.

La mise en place d'électrodes interdigitées (IDE) permet de réduire drastiqguement la capacité
linéaire du générateur piézoélectrique et d'utiliser le mode piézoélectrique 33 qui est 3 fois plus
efficace que le mode 31. Cependant, pour obtenir cette structure, il est nécessaire de s'affranchir
du plan de masse que constitue la feuille d'aluminium. La méthode développée sera détaillée
dans ce chapitre ainsi que les caractérisations des assemblages PZT/polymere obtenus, pour des
structures MIM et IDE.

3.2 Procédé de transfert du PZT

Ce paragraphe présente la méthode de transfert du PZT depuis I'aluminium vers un substrat
polymere. Elle est composée de trois étapes principales qui consistent a: (1) améliorer
I'adhésion entre le PZT et le futur substrat polymeére par le dépdt d'une couche d'accroche, (2)
lier la couche active au substrat polymere par une technique de thermo-soudage et (3) retirer la
feuille d'aluminium par une gravure chimique. Au cours de ce transfert, toutes les étapes sont
réalisées par voie chimique, facilitant ainsi un éventuel transfert industriel du procédé. Les
différentes structures du procédé de transfert du PZT sont présentées en Figure 3.1.
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Figure 3.1 - Schéma des quatre structures du procédé de transfert du PZT depuis I'aluminium vers un
substrat polymeére.

3.2.1 Couche d"accroche

L'objectif de la couche d'accroche est d'assurer un lien fort entre le matériau actif et le substrat
polymére. Lors des premiers essais sans couche d'accroche, la liaison n'était pas assez forte
entre le substrat polymeére et le PZT. Ce dernier se décrochait du substrat polymeére lors de la
gravure de I'aluminium. Pour améliorer I'adhésion entre le substrat polymere et le matériau
piézoélectrique, une couche d'accroche déposée par spin-coating est ajoutée comme l'indique
le schéma de la Figure 3.2. Cette couche d'accroche doit présenter une bonne adhérence sur le
PZT et le substrat polymére. Par nature, I'accroche entre deux polymeres est assez forte, c'est
pourquoi la couche d'accroche est réalisée avec ce type de matériau.

Les polymeres sont répartis en deux grandes familles: les thermoplastiques et les
thermodurcissables. Les derniers cités durcissent avec un apport de chaleur alors que les
thermoplastiques sont ramollis [85]. Dans les polymeres thermodurcissables, les résines de
polymeres sont envisageables puisqu'il est possible de les déposer par spin-coating. Ces
polymeéres possedent un réseau tridimensionnel de macromolécules qui est obtenu par
réticulation. Cette réaction chimique peut se déclencher par un traitement thermique et/ou par
une exposition aux rayons ultra-violets (UV). Dans ce dernier cas, la résine est dite
photosensible. Ce sont ces résines particuliéres qui sont utilisées pour la réalisation de motifs
par la méthode de photolithographie.

Cependant, dans la famille des thermoplastiques, les polymeres mis en solution peuvent aussi
étre déposeés par spin-coating. L'avantage des polymeres thermoplastiques est leur plus grande
flexibilité. De plus, les thermoplastiques ne nécessitent pas d'étape de réticulation et peuvent
ainsi étre mis en forme plus rapidement. Ce sont des polymeres thermoplastiques, sous forme
liquide, qui seront utilisés comme couche d'accroche.

Etant donné la méthode de dépdt choisie, I'épaisseur de cette couche d’accroche peut étre
facilement contr6lée en modifiant la vitesse du spin-coater et la viscosité de la solution. Un
autre point positif lié a I'utilisation d'une couche d'accroche en polymere est le trés faible impact
sur la flexibilité de la structure finale.
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T

Figure 3.2 - (a) Photographie du spin-coater, (b) schéma du dép6t de la couche d'accroche par spin-coating.

(a)

Plusieurs solutions de polymeére ont été testées, et pour chacune d'entre elles, I'adhérence entre
le PZT et le substrat polymere était améliorée. Avec les différentes couches d'accroches, la
totalité du PZT peut étre transférée sur le substrat polymére sans dégradation macroscopique
(craquelures, trous, ...). Le choix de la couche d'accroche ne sera limité que par les parametres
des procédés technologiques mis en ceuvre. Ainsi, en fonction de la température nécessaire pour
le soudage ou l'orientation des domaines piézoélectriques, certaines solutions de polymeres ne
pourront pas étre utilisées du fait de leurs trop faibles températures de fusion. L'objectif final
étant d'obtenir un matériau efficace a partir d'un procédé facilement transférable vers I'industrie,
les étapes intervenant apres le dépdt (recuit et/ou insolation UV) doivent aussi étre limitées.

C'est pourquoi deux polymeres ont été plus régulierement utilisés : un polyuréthane (PU,
Estane® 58887) et une solution adhésive commerciale, la NOA81 de Norland Products. La
NOAB8L est une solution de polymere de la famille des polyuréthanes sensibles aux UV. Dans
les deux cas, une couche d'accroche d'épaisseur comprise entre 1,5 et 3 um est déposée par
spin-coating sur le PZT ayant été déshydraté au préalable. L'étape de déshydratation permet
d'éviter la présence de molécules d'eau sur le PZT afin d'assurer une accroche optimale sur la
surface entiere. Ce traitement thermique est effectué a 100 °C pendant 5 minutes.

La solution de PU est réalisée au laboratoire a partir de billes de polymére dissoutes dans un
solvant (diméthylformamide ou cyclohexanone). Ce procédé a été optimisé par Samuel Baron
au cours de sa these [86]. Pour obtenir des couches de faible épaisseur, il faut une viscosité
assez faible et c'est le cyclohexanone qui est utilisé comme solvant. Le DMF est plus adapté
pour obtenir une solution plus visqueuse afin de réaliser des films plus épais. Ces films épais
de PU ont été testés comme substrat et cette utilisation sera discutée dans le prochain
paragraphe. Pour chaque solution, les billes de polymere sont séchées pendant 3 h a 180 °C
avant d'étre ajoutées au solvant préalablement chauffé a 80 °C. Le ratio poids/solvant est ajusté
pour obtenir la viscosité souhaitée. L'agitation magnétique sur une durée de 20 h a l'aide d'un
barreau aimanté améliore la dissolution des billes de polymeres dans le solvant. Un dégazage
d'une journée est necessaire afin d'obtenir une solution sans bulle d'air. Pour chaque viscosité
de solution obtenue, la variation de I'épaisseur en fonction de la vitesse du spin-coater a été
mesurée. La Figure 3.3 récapitule I'étude réalisée avec les solutions de PU.
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Figure 3.3 - (a) Evolution de la viscosité des solutions de PU en fonction du ratio PU/cylohexanone. (b)
Epaisseurs des couches de PU déposées a différentes vitesses de rotation.

La viscosité augmente logiquement avec le ratio polymere/solvant et pour chaque viscosité
testée, I'épaisseur diminue lorsque la vitesse de dép6t est accélérée. Pour les essais concernant
la couche d'accroche, nous avons choisi d'utiliser la solution 10 g/ 100 ml puisque I'épaisseur
varie entre 2,6 pm et 0,8 um. Ainsi, pour une vitesse de 2000 tr/min, une couche d'accroche de
1,6 um est obtenue. Apres le dépét, la couche de PU doit subir un traitement thermique a 95 °C
pendant 5 minutes afin d'évaporer les solvants. Ces paramétres sont suffisants pour obtenir une
liaison solide entre le PZT et le substrat polymeére. Cependant, cette couche d'accroche possede
un inconvénient puisqu'elle ne supporte pas de traitement thermique plus élevé (> 95 °C) sans
se déformer. Or, I'étape de polarisation des électrodes interdigitées nécessite a minima une
température de 100 °C pour faciliter l'orientation des domaines ferroélectriques dans le
matériau. Des tests non concluants de polarisation du PZT avec des IDE ont été réalisés avec
une couche d'accroche en PU. La structure obtenue se froissait lors de la montée en température,
faisant apparaitre des cloques sur la surface de I'échantillon comme cela est montré en Figure
3.4. Ces déformations sont a l'origine de court-circuit et/ou de perte de continuité sur les
électrodes.

Pour remédier a ce probleme de limitation en température, la couche d'accroche a ensuite été
réalisée a partir de NOA81. Cette solution différe peu de celle présentée auparavant hormis le
remplacement du traitement thermique post-déposition par une exposition aux UV, pour le
séchage du polymeére. L'épaisseur des films déposés en fonction de la vitesse du spin-coater est
donnée en Figure 3.5. Comme pour le PU, une décroissance de I'épaisseur est bien observée
avec lI'augmentation de la vitesse. La viscosité de la NOA8L est de 0,3 Pa.s et les films obtenus
ont une épaisseur plus importante que celle des films de PU pour une méme vitesse de rotation.
Pour une rotation de 8000 tr/min, I'épaisseur de la couche d'accroche est d'environ 3 um.
L'exposition aux rayons UV pour I'évaporation des solvants dure 1h30 et permet d'obtenir une
couche bien réticulée. La structure ainsi obtenue résiste mieux aux traitements thermiques
puisque la plage de résistance des films exposés aux UV s'étend de -150 a 125 °C.
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Figure 3.4 - Photo de deux échantillons de PZT transférés sur substrat polymere avec une couche d'accroche
de PU de 1,5um: & gauche avant chauffage, a droite apres chauffage pour faciliter I'orientation des
domaines lors de la polarisation.
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Figure 3.5 - Epaisseur des films de NOA81 déposés par spin-coating.

Les deux propositions sont fonctionnelles et le choix de I'une ou l'autre dépendra de la structure
a realiser par la suite. La NOA81 est utilisée lorsque la résistance a la température est nécessaire
comme pour I'étape de poling avec des IDE. Une couche d'accroche en PU est plus rapide a
déposer et peut suffire pour la réalisation de la structure Métal-Isolant-Métal (MIM) sur
polymere.

3.2.2 Soudage du PZT au substrat polymere

La seconde étape du procedé de transfert du PZT depuis I'aluminium vers un substrat polymeére
consiste a attacher le nouveau substrat sur la couche d'accroche. Le procéde technologique
utilisé ici est le thermo-soudage. Cela consiste a chauffer I'échantillon (~ 100 °C) mis en contact
avec le second substrat afin de lier les deux couches de polymeéres. Pour cela, différents
équipements ont été testés : une plaque chauffante, une plastifieuse de bureau ou une presse
chauffante (Figure 3.6). Dans chaque cas, I'idée est d'assurer une bonne liaison entre la couche
d'accroche et le substrat polymére avant et/ou pendant le traitement thermique. Il faut donc
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3.2. Procédé de transfert du PZT

placer le substrat sur la couche d'accroche et limiter la présence de bulles d'air en utilisant un
rouleau pour améliorer le contact entre les deux couches.

L'utilisation de la presse chauffante permet de chauffer tout en appliquant une pression sur
I'échantillon. Cette méthode posséde l'avantage d'un apport de chaleur par les deux faces de
I'échantillon. En effet, I'échantillon est placé entre deux plateaux chauffants qui sont ensuite
resserrés. Une pression supplémentaire peut étre ajoutée, mais méme s'il est possible de
controler la pression appliquée, les plus faibles pressions exercées a l'aide de la presse ont
tendance a abimer I'échantillon. Par la suite, cette méthode ne sera plus utilisée car le contrdle
de l'adhésion n'est pas possible.

La plastifieuse de bureau est un moyen rapide qui permet d’obtenir un soudage de bonne qualité
entre les deux couches de polyméres mais le contréle de la pression appliquée a I'échantillon
n'est pas possible. Ici, I'échantillon passe entre plusieurs rouleaux chauffants ce qui peut
provoquer des déformations sur la structure obtenue. Cette technique assure une trés bonne
adhésion entre les couches, évitant la plupart du temps les bulles d'air a I'interface substrat
polymere-couche d'accroche. Cette méthode ne permet ni de contrdler la température, ni la
pression. Ainsi, pour adapter le procédé aux spécificités d'un échantillon, ce n'est pas la
plastifieuse qui sera utilisée.

La plaque chauffante est la méthode qui permet I'observation la plus facile du processus de
soudage entre les polymeéres. Il suffit de positionner correctement I'échantillon et le futur
substrat et d'assurer une liaison constante en évitant la formation de bulle d'air. Pour ce point,
il est possible d'utiliser une roulette de tapissier au moment du soudage pour chasser les bulles
d'air. En respectant ces parameétres, il est assez simple d'obtenir la structure piézoélectrique sur
un substrat polymere. Cette derniére méthode est la plus manuelle, et dépend fortement du soin
apporté a I'étape de soudage. Une mauvaise manipulation peut entrainer un soudage de
mauvaise qualité et limiter les réussites de transfert.

Une méthode alternative consistant & déposer directement un polymere épais sur I'échantillon a
aussi été testée. Dans ce cas, le polymeére utilisé comme substrat est issu d'une solution de PU
dissous dans du N,N-diméthylformamide (DMF) avec un ratio 20 g/100 ml.

(a) (b) (©)

Figure 3.6 - lllustrations des différentes techniques utilisées pour le thermo-soudage du substrat polymére
sur le PZT : (a) presse chauffante, (b) plastifieuse et (c) plaque chauffante.
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Chapitre 3. Couches minces piézoélectriques de PZT sur substrat polymeére

Un applicateur de film est utilisé pour déposer la solution sur une plaque de verre, sur laquelle
le film PZT/AI est apposé (voir Figure 3.7). La modification de lI'ouverture de I'applicateur
change I'épaisseur du film obtenu apres séchage. Une fois le film polymere déposé, il est séché
a 40 °C pendant 20 heures puis a 130 °C pendant 3 heures afin d'éliminer complétement le
solvant du film. Ce procédé permet d'obtenir des films homogeénes lors du dépét sur plagque de
verre. La présence de I'échantillon de PZT sur aluminium implique une surface non lisse lors
du passage de I'applicateur. Cela a provoqué la présence de bourrelets de polymeres aux abords
du film piézoélectrique ainsi qu'une faible adhésion sur les contours du PZT. Malgré tout, le
transfert du PZT sur PU épais a pu étre réalisé par cette méthode. Les échantillons obtenus sont
de qualités moindres que ceux issus des trois premiéres techniques de soudage, mais ils sont
plus flexibles grace au polymeére utilisé (module d"Young : 29 MPa pour le PU contre 3 GPa
pour le PET [87], [88]). Celui-ci est méme trop souple puisqu’une fois le substrat aluminium
retiré, le film PZT/PU se recroqueville a cause des contraintes mécaniques imposées par le
matériau piézoélectrique. Ceci se produit aussi lorsque les épaisseurs de PU sont supérieures a
100 um. Ces déformations importantes font apparaitre des défauts sur le PZT.

L'utilisation de cette technique de dépdt direct du substrat polymere sur I'échantillon pourrait
étre utilisée si les probléemes rencontrés sont résolus : planéité de I'échantillon sur la plaque de
verre et diminution de la souplesse du polymeére déposé.

Finalement, nous disposons de trois méthodes pour lier le PZT au substrat polymeére. Chaque
méthode présente des avantages et des inconvénients différents. L'inconvénient majeur a
contréler est la pression appliquée pour réaliser le transfert qui peut abimer I'échantillon. Pour
terminer le transfert, il faut retirer le substrat initial en aluminium.

Support en verre

@

& )

Figure 3.7 - Dép6t dun film de polymere (PU) épais sur un échantillon PZT/AI a I'aide d'un applicateur de
film.
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3.2. Procédé de transfert du PZT

3.2.3 Gravure du substrat initial en aluminium

Cette derniére étape consiste a attaquer chimiquement le substrat en aluminium. La difficulté
est alors de trouver la solution efficace pour graver I'aluminium tout en laissant les autres
couches intactes. Au laboratoire, la gravure de I'aluminium est généralement effectuée avec une
solution acide qui permet d'obtenir des motifs d'électrode bien définis. Cette solution est
composée de trois acides (phosphorique, nitrique et acétique suivant les proportions respectives
de 61,4, 3,5 et 7,2 %) dilués dans de I'eau distillée. Cependant, cette solution acide n'est pas
compatible avec les couches de polyméres et de matériau actif. Les essais réalisés avec la
solution acide menent a un décollement du PZT depuis le substrat polymére. Lorsque
I'aluminium est gravé sur toute son épaisseur a un endroit, le PZT commence & se détacher du
film polymere. La cinétique de gravure du PZT est supérieure a celle de I'aluminium dans la
solution acide, rendant impossible I'obtention de la structure PZT/polymére sans le substrat
initial.

La solution a été trouvée avec l'utilisation d’'un bain chimique de perchlorure de fer (FeCls),
utilisé habituellement au laboratoire pour la gravure du cuivre notamment sur les polymeres.
Apres des essais a différentes concentrations de perchlorure de fer, toutes se sont révélées
efficaces mais avec des cinétiques différentes. Pour obtenir le procédé le plus rapide, il a été
choisi d’utiliser une solution de perchlorure de fer pure. L'attaque de I'aluminium est alors
réalisee en moins de 5 minutes et les autres couches de la structure sont laissées intactes. Il a
été vu que le PZT et les polyméres conservent leur intégrité méme en cas de bain prolongé
(> 2 h). La Figure 3.8 montre le procédé de gravure et I'allure des échantillons aprés gravure
dans la solution acide ou dans le perchlorure de fer.

Les diagrammes de diffraction des rayons X (DRX) sont présentés en Figure 3.9 - (a) pour le
PZT sur aluminium et le PZT transféré sur polymeére. Les pics du PZT sont identiques, seuls
ceux des substrats sont échanges.

La photo effectuée au microscope électronique a balayage (MEB) de la Figure 3.9 - (b) montre
la bonne adhésion du PZT avec la couche d'accroche et sur le substrat polymere. La structure
réalisée est bien liee.

Un microscope a force atomique (AFM) a été utilisé pour mesurer la rugosité de surface de
I'aluminium sur ces deux faces, brillante et mat (Figure 3.9 - (c) et (d)). Les valeurs de rugosité
sont respectivement de 150 et 310 nm. La méme mesure a été effectuée sur les surfaces de PZT
révélées apres gravure et les images résultantes sont données en Figure 3.9 - (e) et (). Lorsque
le PZT est dépose sur la face mat, la rugosité est de 320 nm alors qu‘un dép6t sur la face brillante
conduit a une rugosité de surface de 180 nm. La rugosité du substrat d’aluminium est transférée
sur la premiére couche de PZT déposée.

Les propriétés structurelles du PZT transféré sur polymeére sont identiques a celles du PZT sur
aluminium. La couche de PZT est bien transférée dans son ensemble et la face révélée par la
gravure de lI'aluminium posséde la rugosité de surface de I'aluminium sur lequel le PZT a été
dépose.
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Chapitre 3. Couches minces piézoélectriques de PZT sur substrat polymere

(a) (b) (c) (d)

Figure 3.8 - (a) Schéma de la gravure du substrat aluminium. Photos de PZT sur polymére : (b) gravure
partielle avec la solution acide, (c) gravure totale (Al et PZT) avec la solution acide et (d) gravure sélective
de I'aluminium avec FeCls.

—— PZT/Al
—— PZT/PET
(hk) PZT

#  Aluminium
o |nox (support)

(1,1,0)

Intensité (u.a.)

(1,0,0)

Figure 3.9 - (a) Diagramme DRX du PZT sur aluminium et sur PET. (b) Photo MEB du PZT transféré sur
PET. Images AFM de la surface de I'aluminium (c) brillant et (d) mat et des surfaces de PZT transféré apres
dépdt sur aluminium (e) brillant et (f) mat.

3.3 Structures réalisables

La couche de PZT transférée sur polymere, il faut maintenant étudier cette nouvelle structure.
Pour ce faire, différentes géométries sont envisageables. La structure Métal-lsolant-Métal
(MIM) va permettre la comparaison avec les échantillons de PZT déposés sur aluminium.
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3.3. Structures réalisables

L'objectif principal du transfert sur polymeére est de pouvoir s'affranchir du plan de masse afin
d'obtenir une structure a électrodes interdigitées (IDE) qui doit améliorer les propriétés de
conversion d'énergie du PZT.

3.3.1 Métal Isolant Métal

La structure MIM implique d'intercaler une électrode entre le PZT et le substrat polymeére et de
créer un acces sur cette électrode inférieure. Aprés le retrait de I'aluminium, une électrode
supérieure est déposee sur le PZT afin de former un condensateur plan. Si cela peut sembler
simple & mettre en ceuvre, le point d'acceés a I'électrode inférieure fragilise fortement la couche
de PZT a cet endroit. En effet, sans substrat pour la soutenir, la couche de PZT est trés fragile
et se brise facilement. 1l faut donc essayer de réduire les dimensions des puits de connexions
ou de les combler par un matériau conducteur qui assurera le maintien mécanique de la couche
de PZT & cet endroit. De plus, l'utilisation de la gravure chimique pour le retrait de I'aluminium
implique d'utiliser des métaux résistants au perchlorure de fer pour la réalisation de I'électrode
inférieure (coté polymere). Le platine et I'or peuvent étre utilisés dans ce cas.

Le procédé de réalisation de ce type d'échantillon est résumé en Figure 3.10. Dans un premier
temps, une électrode de platine est déposée sur I'échantillon PZT/AIl. Ensuite, la couche
d'accroche est ajoutée par spin-coating. Avant le séchage du polymére déposé, il est ouvert par
contact avec de I'acétone. La colle conductrice est déposée a I'emplacement des ouvertures afin
d'assurer un maintien et le futur contact électrique a travers le substrat polymere isolant. Le
soudage du substrat polymere est effectué aprées alignement des ouvertures pour les contacts.
Puis la feuille d'aluminium est retirée par une gravure chimique dans le perchlorure de fer. La
finalisation de la structure MIM nécessite le dépbt d'électrodes par évaporation Joule a travers
un masque mécanique. Cette structure posséde I'avantage, une fois réalisée, d'étre caractérisable
en utilisant les mémes méthodes que pour le PZT/Al. Ainsi, I'impact du transfert sur la qualité
du matériau piézoélectrique pourra étre déterminé.

Pt

= >

Conductive glue &

Figure 3.10 - Procédé de transfert du PZT sur substrat polymeére pour la réalisation d'une structure MIM.
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Chapitre 3. Couches minces piézoélectriques de PZT sur substrat polymeére

3.3.2 Electrodes interdigitées

L'utilisation des électrodes interdigitées (IDE) est recommandée dans la littérature pour la
récupération d'énergie a partir de matériau piézoélectrique puisqu'elle permet de diminuer la
capacité du générateur et d'utiliser le mode piézoélectrique 33 [89] (cf. Chapitre 1). Le transfert
développé ici permet I'obtention d'une couche de PZT sur un substrat PET qui rend possible le
design des IDE. Le dépbt des électrodes est effectué par évaporation Joule au travers de
masques meécaniques.

L'utilisation de la photolithographie directement sur le substrat en aluminium n'a pas permis
I'obtention des motifs IDE souhaités. L'épaisseur du substrat initial a graver est trop importante
par rapport aux dimensions des électrodes a réaliser (largeur 200 pum et gap 100 a 400 pm, voir
Figure 3.11). L'ouverture par gravure chimique sélective de I'aluminium pour obtenir la
structure IDE ne résiste pas a la durée nécessaire pour graver I'épaisseur du substrat métallique.

Pour utiliser la photolithographie, il faudrait revoir les dimensions des masques pour essayer de
réduire le rapport largeur des digits / épaisseur de I'aluminium. Une autre possibilité nécessitant
plus d'étapes consisterait a retirer totalement le substrat d'aluminium, puis de déposer une
électrode fine pleine plaque avant de graver le design des IDE.

300 um

Figure 3.11 - Schéma du masque de photolithographie utilisé pour les essais de réalisation des IDE.

3.4 Caractérisation de la structure MIM

Ce paragraphe doit permettre de comparer les propriétés du PZT transféré sur polymére en
structure MIM a celles du PZT sur aluminium. Dans un premier temps, le PZT est polarisé afin
de lui conférer des propriétés piézoélectriqgues macroscopiques. La seconde étape consiste a
vérifier les propriétés diélectriques du matériau.
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3.4. Caractérisation de la structure MIM

3.4.1 Polarisation

La méthode de polarisation utilisée pour les échantillons de PZT transféré en structure MIM est
celle basée sur le circuit de Sawyer-Tower présentée dans le Chapitre 1. L'avantage de cette
technique de polarisation est de pouvoir visualiser les cycles d’hystérésis polarisation - champ
électrique appliqué (P-E) en paralléle de la polarisation. Ainsi, le contrdle de l'orientation des
domaines du PZT est réalisé en temps réel. L'ouverture des cycles d’'hystérésis valide un
comportement piézoélectriqgue macroscopique.

Dans un premier temps, cette étude est réalisée pour une petite surface d'électrode déposée sur
le PZT transféré. La petite surface doit permettre de limiter la présence de défauts dans la partie
de PZT étudiée. Une électrode circulaire de 1 mm de diametre est utilisée pour appliquer un
champ électrique de 270 kV/cm au PZT transféré et obtenir le cycle présenté en Figure
3.12 - (a). Le champ coercitif est d'environ 120 kV/cm et la polarisation rémanente obtenue est
25 uC/cm?. L'augmentation du champ électrique appliqué implique une augmentation de la
polarisation rémanente et du champ coercitif, comme cela est visible sur la Figure 3.12 - (b).

Les cycles sont de plus en plus ouverts avec l'augmentation du champ électrique maximal.
Cependant, la saturation du cycle n'est pas observée et pour la plus grande valeur de champ
électrique appliqué, les bords du cycle sont arrondis. Cette forme est significative de pertes
diélectriques élevées. Cette observation doit étre confirmée par I'étude des propriétés
diélectriques. Les valeurs de Py et E¢ sont reportées dans le Tableau 3-1 en fonction du champ
électrique appliqué au PZT. L'ouverture des cycles P-E est bien confirmée par une
augmentation importante de la polarisation rémanente et du champ coercitif. L'augmentation
de la polarisation rémanente est intéressante mais pas pertinente car elle est due aux pertes et
est contrebalancée par I'augmentation de Ec. De plus, la forme du cycle obtenue pour un champ
électrique de 410 kV/cm laisse penser que les propriétés du PZT se dégradent si le champ
électrique est trop important.
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Figure 3.12 - Cycles d'hystérésis P-E du PZT transféré sur PET (@ =1 mm) en fonction du champ électrique
appliqué : (a) 270 kV/cm, (b) 270, 360 et 410 kV/cm.
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Tableau 3-1 : Evolution des propriétés ferroélectriques en fonction du champ électrique appliqué.

Eapp (kV/cm) Pr (HC/CmZ) Ec (kV/cm)
270 25 120
360 37 135
410 46 180

Ces résultats encourageants, et notamment les valeurs de polarisation rémanentes obtenues,
valident I'objectif principal de polarisation, c'est-a-dire une orientation macroscopique des
domaines du PZT. Pour la suite, le champ électrique appliqué sera moins élevé que 400 kV/cm
afin d'obtenir de bonnes propriétés ferroélectriques.

Il est possible de polariser le PZT transfére sur une petite surface, mais I'électrode utilisée avec
le PZT sur aluminium était plus grande, 1 cm sur 3 mm. C'est ce format qui est étudié pour la
comparaison des deux structures MIM.

Lors de I'étape de polarisation du PZT transféré, de nombreux claquages se sont produits. Cela
a détérioré une partie de I'électrode. La surface d'origine S = 0,3 cm? nest plus correcte Une
mesure au microscope optique a permis d'estimer la perte de surface a 0,02 cm?. La photo de
I'électrode dégradée est présentée en Figure 3.13. Les surfaces d'électrode ayant été dégradées
par les claguages sont repérées par des encadrés rouges. La nouvelle surface a prendre en
compte pour les calculs des propriétés du PZT est S’ = 0,28 cm?.

Les cycles d’'hystérésis P-E du PZT/Al et du PZT/PET (pour les deux surfaces) sont présentés
en Figure 3.14 pour un champ électrique appliqué de 300 kV/cm.

Figure 3.13 - Photo de la surface du PZT transféré sur PET aprés polarisation, les encadrés rouges
représentent la surface d'électrode détruite par les claquages diélectriques.
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30r | —— pzT/Al
r | —— PZT/PET
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Figure 3.14 - Cycles d'hystérésis P-E du PZT déposé sur aluminium et transféré sur PET pour les surfaces
d’origine et réelle.

Pour un méme champ appliqué, le PZT transféré sur PET présente une plus faible polarisation
rémanente, 16 et 17 uC/cm? pour les surfaces S et S’ respectivement, contre 21 uC/cm? pour le
PZT sur aluminium. Ceci est combiné a un champ coercitif Iégérement plus élevé de 130 kV/cm
pour le PZT transféré contre 115 kV/cm pour PZT/Al. Ces légéres dégradations des propriétés
ferroélectriques du PZT semblent indiquer que le procédé de transfert pourrait avoir un impact
indésirable sur le matériau piézoélectrique. Il faut maintenant vérifier si les observations
réalisées sur les propriétés ferroélectriques sont liées a une modification des propriétés
diélectriques.

3.4.2 Propriétés diélectriques

Les propriétés diélectriques sont étudiées pour une dimension d'électrode de 1 cm sur 3 mm.
La comparaison des variations en fréquence des pertes et permittivité relative diélectriques est
montrée en Figure 3.15. Le facteur de pertes diélectriques tand est relativement similaire pour
les PZT sur aluminium et sur PET. Les valeurs a 1 kHz sont assez faibles et proches I'une de
l'autre : 0,02 pour PZT/PET et 0,03 pour PZT/Al Concernant la permittivité diélectrique
relative €, une légére différence est observée traduisant une petite diminution de cette propriété
apres transfert. A 1 kHz, les valeurs de permittivité diélectrique relative sont de 290 et 270
respectivement, pour le PZT transféré en se basant sur les surfaces S’ et S, ainsi que 340 pour
le PZT sur aluminium. Cette diminution confirme celles observées précédemment dans I'étude
sur les propriétés ferroélectriques. Le Tableau 3-2, récapitulatif des propriétés des PZT/Al et
PZT/PET transférés, indique clairement que la dégradation de la surface de I'électrode par les
claquages diélectriques n'est pas la seule explication des diminutions observées dans ces études.
La prise en compte de la surface réelle ne permet pas d'obtenir des propriétés similaires a celles
du PZT sur aluminium. Le PZT transféré sur polymeére subit donc une dégradation de ses
propriétés lors du processus de transfert.
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Tableau 3-2 : Récapitulatif des propriétés du PZT sur aluminium et transféré sur PET, avec et sans
correction de la surface de I"électrode.

Propriété PZT/AI Pé ;/SrﬁzT F(;ZZTS/ZrEnI
E. (kV/cm) 115 130 130
Pr (UC/cm?) 21 16 17
Er 340 270 290
tand 0,03 0,03 0,03

Une explication possible est que la solution de gravure réagisse tres faiblement avec le PZT,
dégradant la qualité de ce dernier. Lors de la phase de développement du procédé de transfert,
les premiers essais de réalisation d'une structure MIM sur polymeére ont été effectués avec des
électrodes d'aluminium & l'interface PZT-polymere. Or, lors de I'étape de gravure de la feuille
d'aluminium servant de substrat initial, I'électrode déposee sur le PZT, c6té polymere, était
aussi gravée, comme indiquée par la Figure 3.16.
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Figure 3.15 - Permittivité diélectrique relative et pertes diélectriques en fonction de la fréquence pour le
PZT sur aluminium et le PZT transféré sur PET.
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Figure 3.16 - Photo des échantillons de PZT transféré sur PET avec des électrodes en aluminium a I'interface
PZT/PET gravées partiellement ou totalement.
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Cette observation permet d'affirmer que la solution de perchlorure de fer traverse la couche de
PZT. L'action principale de cette interaction PZT-FeCls serait une augmentation de la porosité,
qui entrainerait une diminution du caractere isolant du PZT. Cette explication est aussi basée
sur le fait que plusieurs échantillons étaient court-circuités avant I'étape de polarisation,
indiquant une plus faible qualité isolante du PZT.

De plus, il a été vu que la rugosité de surface du PZT transféré est directement liée a celle de la
surface de la feuille d'aluminium. Or, la rugosité de cette derniére est proche de 200 nm. 1l peut
donc y avoir des problemes d'effets de pointe a certains emplacements de I'électrode. Ainsi, le
champ électrique pourrait étre réparti de maniére non-uniforme, provoquant les nombreux
claquages diélectriques observés.

3.5 Caractérisation de la structure IDE

La structure d'électrodes interdigitées est la plus intéressante pour la récupération d'énergie.
C'est pour obtenir cette structure que le procédé de transfert a été développé. Dans ce
paragraphe, la polarisation des échantillons de structure IDE et leurs propriétés diélectriques
sont discutées.

3.5.1 Polarisation

La premiére étape qui suit le dépdt des IDE consiste a orienter les domaines du PZT afin de
conférer des propriétés piézoélectriques macroscopiques au micro-générateur. Contrairement a
la structure MIM, dans laquelle I'écart entre les électrodes est faible (épaisseur de la couche
mince, 3 um), la tension qui doit étre appliquée avec les IDE est tres élevée, quelques milliers
de volt. En effet, c'est I'amplitude du champ électrique appliqué au PZT qui est importante et
celle-ci dépend de I'espace entre les électrodes (300 um pour les IDE). Le schéma de la Figure
3.17 présente la différence de la dimension inter-électrodes entre les deux structures.
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Epaisseur Gap

3 pm

Polymer

(a) (b)

Figure 3.17 - Schémas des structures (a) MIM et (b) IDE : comparaison de la distance inter-électrodes.

Le dispositif utilisé pour la polarisation du PZT en structure MIM ne suffit plus pour orienter
les domaines avec la structure IDE. C'est pourquoi un nouveau banc de polarisation a été utilise.
Il consiste en un générateur de haute tension continue et une plaque chauffante. Ce banc
expérimental a été présenté dans le Chapitre 1.

La différence majeure avec le dispositif utilisé pour la structure MIM réside dans I'impossibilité
de tracer des cycles de polarisation P-E pour vérifier I'état de polarisation. La tension électrique
appliquée a l'aide du générateur DC est supérieure a la tension alternative délivrée par
I"'amplificateur de tension disponible au laboratoire. Le circuit de Sawyer-Tower ne permet pas
d'obtenir les cycles pour les structures IDE, mais la tension alternative maximale permet
d'observer une ouverture du cycle. Un exemple de cycle obtenu est présenté en Figure 3.18 pour
une tension de 4,5 kV appliquée a une structure IDE possedant un espace interdigits de 300 pum.
L'échantillon a été polarisé a 50 kV/cm pendant 2 heures a 100 °C. Cependant, cela ne donne
pas acces a I'état réel de polarisation.

T T T T
IDE 300 um ]
U _ =45kV
L app 4
~r ]
S ! ]
>
~ -
D- - -
-100 0 100
E_ (kV/cm)
app

Figure 3.18 - Cycle d'hystérésis P-E pour une tension appliquée de 4,5 kV a la structure IDE (gap =300 pum).
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3.5. Caractérisation de la structure IDE

La tension appliquée est adaptée en fonction de la géométrie des IDE et plus spécialement de
I'espace interdigits. D'une maniere générale, plus I'espace interdigits est grand, plus la capacité
sera faible et donc, plus la tension de sortie du PZT excité mécaniquement sera élevée. Mais il
faut aussi considérer que I'agrandissement de l'espace interdigits implique une tension plus
importante pour appliquer un champ électrique suffisamment élevé pour orienter les domaines.

Plus spécifiqguement, pour le cas présenté dans ce manuscrit, I'espace entre les électrodes est
100 fois plus grand pour les électrodes interdigitées que pour la structure MIM. Par contre, en
raison du risque de claquage diélectrique plus élevé dans le cas de la structure IDE, un champ
électrique de 100 kV/cm est appliqué, contre 300 kV/cm pour les échantillons MIM.
L'amplitude de la tension délivrée par le générateur DC doit étre 33 fois plus grande que celle
délivrée par le générateur AC. Une tension de 3 kV est nécessaire avec les IDE, quand
seulement 90 V suffisaient pour la structure MIM.

3.5.2 Propriétés diélectriques

La mesure des propriétés diélectriques permet de connaitre la capacité linéaire du micro-
générateur ainsi que les pertes diélectriques associées. La mesure est réalisée pour un signal de
fréquence comprise entre 1 kHz et 10 MHz. Les données obtenues sont tracées en Figure 3.19.
Comme attendu pour cette structure, la capacité linéaire mesurée est beaucoup plus faible
(~ 1,5 pF a 1 kHz) que celle du PZT en structure MIM (~ 30 nF a 1 kHz). Cette différence est
due a I'écartement des électrodes qui est 100 fois plus grand en structure IDE, 300 um contre
3 um pour la structure MIM. Cependant, la comparaison directe des valeurs de capacité n'est
pas forcément significative puisque la capacité linéaire dépend aussi de la surface d'électrode.
Or, pour la structure IDE, il est difficile de connaitre la surface d'électrode réellement mis en
jeu car un nombre important de digits peuvent étre déconnecté par un claquage diélectrique
localisé. Ce phénomene de « self-healing » décrit précédemment (voir Chapitre 2) est plus
contraignant avec les électrodes interdigitées puisque chaque claquage peut potentiellement
mettre un digit en circuit ouvert.

7 (JE—

e 0,8
IDE 300 pm - 50 kV/cm

",
Y

é 1,0} 0,4 %
U o
0,5t 0,2
0,0 : ' 0,0
10° 10* 10° 10°

F (Hz)

Figure 3.19 - Evolution de la capacité et des pertes diélectriques d’un micro-générateur en structure IDE.
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Si la perte d'un ou plusieurs digits n'empéche pas la fonctionnalité du micro-générateur, c'est
un inconvénient majeur pour I'étude de la permittivité diélectrique puisque la surface ne peut
étre connue précisément. C'est pourquoi, dans la Figure 3.19, c'est la capacité linéaire et non la
permittivité diélectrique relative qui est tracee.

Un autre point important & noter est la valeur des pertes diélectriques. Celles-ci sont assez
élevées, entre 0,1 et 0,7, soit au moins 4 fois plus que la valeur moyenne des pertes mesurées
en structure MIM (0,025). Il semble donc que le transfert du PZT par voie chimique sur substrat
polymére pour la réalisation d'une structure IDE a pour effet daugmenter les pertes
diélectriques. Cette observation peut étre expliquée par la rugosité de surface plus importante
de la couche de PZT sur laquelle les électrodes interdigitées sont déposees (~ 150 nm contre
~ 30 nm pour le PZT sur aluminium). Ainsi, l'interface entre les IDE et le PZT est moins lisse
et peut engendrer des pertes diélectriques (présence d'air par exemple).

Finalement, les propriétés dielectriques du PZT transféré sur PET en configuration IDE valide
I'intérét de cette structure pour obtenir de faible capacité, mais font aussi apparaitre une
augmentation des pertes diélectriques, ce qui peut étre néfaste pour I'application visée.

3.6 Conclusion

En conclusion, un procédé de transfert par voie chimique du PZT depuis un substrat aluminium
vers un substrat polymere a été développé. 1l est composé de trois étapes principales : le dépot
d'une couche d'accroche en polymere par spin-coating ; le soudage du substrat polymére a la
structure grace a un apport de chaleur ainsi qu'a I'application d'une pression ; enfin, la structure
est libérée de la feuille d'aluminium par gravure chimique sélective dans une solution de
perchlorure de fer, FeCls. Les propriétés structurales du PZT/PET ont été vérifiées et attestent
de I'efficacité du procédé de transfert. La bonne liaison entre le PZT, la couche d'accroche et le
nouveau substrat a été observée au MEB. La qualité cristalline du PZT transféré a été étudiée
par DRX et il apparait que les étapes du transfert n‘impactent pas cette propriété. La rugosité
du PZT transféré a été mesurée a I'aide d'un AFM. Le transfert de la rugosité de surface de la
feuille d'aluminium est effectif, pouvant amener une inhomogénéité du champ électrique
appliqué par la présence d'effets de pointe.

L'étude des propriétés ferroélectriques et diélectriques du PZT transféré en structure MIM,
indique une diminution de ces propriétés aprés transfert. Si de nombreux claquages
diélectriques se produisent pendant la polarisation du PZT transféré et provoque une diminution
de la surface d'électrode, il apparait une dégradation des propriétés étudiées malgré la correction
de surface. Cette dégradation pourrait venir d'une interaction entre la solution de gravure et le
PZT et avoir comme conséquence une augmentation de la porosité de I'échantillon qui serait en
accord avec une diminution des propriétés isolantes du matériau. Cette explication devra étre
confirmée par des études complémentaires.

La configuration du PZT transféré avec électrodes interdigitées a demandé une adaptation des
méthodes expérimentales puisque I'écart entre les deux électrodes est environ 100 fois supérieur
a celui de la configuration MIM. Ainsi, la polarisation est effectuée par le biais d'un générateur
haute tension DC et les cycles d'hystérésis ne peuvent plus étre tracés pour évaluer le niveau de
polarisation du PZT. Il est simplement possible d'observer une ouverture du cycle P-E.
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Chapitre 4

4 Modélisation mécanique des lames de
PZT
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Chapitre 4. Modélisation mécanique des lames de PZT

4.1 Introduction

Dans ce chapitre, des modéles mécaniques analytiques et numériques sont utilisés pour
identifier les coefficients matériaux, ainsi que pour étudier le comportement des brins
piézoélectriques dans un environnement fluide. Dans un premier temps, un modeéle analytique
a été détaillé correspondant a la géométrie du brin qui a été développé. Outre une bonne
compréhension du comportement de la structure étudiée, il sera utilisé pour comparer les
résultats obtenus avec ceux de modéles éléments finis de codes dont nous disposons. Une fois
les modeles sous chargement mécanique simple bien maitrisés, il sera possible de modéliser les
interactions fluides-structures afin de déterminer les déformations du micro-générateur lorsqu'il
est soumis a différents types de vents, laminaires et turbulents. Une partie des résultats présentés
sont issus des co-encadrements de stages de master.

4.2 Modele analytique

Afin d'appréhender le comportement piézoélectrique, il est nécessaire de comprendre comment
se comportent les matériaux classiques [90]. En thermodynamique, I'état d’'un systéme est
caractérisé par ses variables d'état (V.E.), dites internes, auxquelles sont liées les forces
thermodynamiques associées ou variables associées (V.A.). Les variables d'état et les variables
associées le sont par le potentiel d'état, appelé aussi énergie libre de Gibbs. Cette énergie décrit
les états d'équilibres et les évolutions réversibles, qui régissent le comportement du matériau.
Décrire le comportement d’'un matériau consiste alors a écrire la relation entre les variables
d'état et les forces thermodynamiques associées. Cette relation est nommée loi de
comportement. Afin de la simplifier, il faut prendre en compte les caractéristiques et symétries
des matériaux et de la geométrie du systéeme étudié. Ici, une géométrie de type poutre a €té
choisie pour modéliser les échantillons. En se basant sur la loi de comportement définie pour le
systeme, un modele analytique a été développé pour décrire précisément le systéeme
piézoélectrique. Si les comportements des matériaux piézoélectriques massifs [91]-[95] ou des
couches minces sur substrats rigides [56], [96]-[99] sont assez bien définis, la nouveauté de la
structure développée dans ces travaux implique d'ajuster des modeéles développés
précédemment [100], [101]. L'utilisation d'une feuille d'aluminium en tant que substrat limite
I'influence de celui-ci sur la couche mince de PZT, contrairement aux substrats rigides comme
le silicium. Ainsi, le comportement mécanique de la structure n'est pas imposé par le substrat
mais est dicté par I'association des deux matériaux, PZT et aluminium.

4.2.1 Contraintes et déformations

Dans cette section, les bases utiles a la caractérisation mécanique des matériaux sont présentées.
En mécanique, I'état d'un systéme matériel est décrit par :

e son tenseur des déformations (V.E.) noté @en mécanique, mais qui sera noté @ dans ce
manuscrit pour ne pas le confondre avec la permittivité . C'est un tenseur d'ordre deux,
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4.2. Modeéle analytique

sans unité, exprimant I'état de déformation du matériau. Il est parfois exprimé en
« l'unité » de déformation ;

e le tenseur des contraintes E(V.A.). C'est également un tenseur d’'ordre deux, exprimé
en Pa. Les contraintes sont donc homogeénes a des pressions (1 Pa = 1 N/m?). 1l sagit de
la force associée aux déformations.

Ces deux tenseurs étant symétriques, ils possédent seulement six composantes indépendantes.
La représentation sous forme matricielle dans une base orthonormée directe, notée (; @r; @),
donne :

. E .

L'hyperélasticité linéaire est une hypothése correspondante a un état thermodynamique du
matériau ne dépendant que de I'état de déformation a l'instant t. Sous cette hypotheése, il est
possible d'exprimer les contraintes en fonction des déformations (formulation en rigidité) ou
les déformations en fonction des contraintes (formulation en souplesse) sous forme intrinséque
ainsi :

B=0:C et Z=

?: @ 4.1

ou [, le tenseur de rigidité et @, le tenseur de souplesse sont des tenseurs d'ordre quatre qui
quantifient le comportement du matériau. Ces tenseurs sont I'inverse I'un de l'autre et possedent
81 composantes. lls disposent de symétries permettant de réduire le nombre de composantes
indépendantes a 21.

Il est difficile de représenter les tenseurs d'ordre supérieur a deux dans la base orthonormée
directe classique. Aussi, nous changeons de base pour la base des tenseurs symétriques du
deuxieme ordre formée par six tenseurs élémentaires [102]:
B = B = BIRIH 07 = PRIQIE + BIQMEHE/V2
4.2
= BRMm mng-IMRME+ BQRME/N2 E=-IBRME+ BIQMEE/2

Ces notations sont aussi appelées « notations ingénieur ». Ces tenseurs élémentaires sont
normés et orthogonaux entre eux au sens du produit scalaire des tenseurs d'ordre deux, le
produit doublement contracté. Ils forment une base orthonormée directe que nous
appelleronsf@ = RER---, Dans cette nouvelle base, il est possible d’exprimer sous forme
de vecteur les déformations et les contraintes :

e Pan

T e S m

m By @ Pl o 208 7l Pl
212} /— P o 43
NN = = 7l . AL = = > ) .

" olpm  pVelmy 87 oBpm V2
1 1 I?I‘/ZEM 1 1 Iﬂ’lzm
?| [?, ? 51 7] 2l
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Dans la suite, les notations des bases seront omises pour une meilleure lisibilité. Ainsi, la
notation entre crochets désignera la forme matricielle dans la base orthonormée directe
classique, et celle entre accolades, la forme vectorielle dans la base de Bechterew.

Par ailleurs, les tenseurs d'ordre quatre de souplesse et de rigidité peuvent alors s'écrire sous
forme matricielle :

[mE = ERE- ERE EPE = CERE- EMEE

4.2.2 Lois de comportement

Comme expliqué précédemment, la loi de comportement permet de décrire le systéeme étudié.
En I'état actuel, la loi de comportement obtenue est générale et il va falloir réduire cette loi en
tenant compte des caractéristiques spécifiques du probleme.

4.2.2.1 Loi de comportement mécanique

L'étude est réalisée sous les hypotheses suivantes: hyperélasticité, linéarité et petites
perturbations. L'hyperélasticité a déja été définie précédemment, la linéarité consiste en une loi
de comportement linéaire et univoque et I'hypothése des petites déformations implique de ne
prendre en compte que de petits déplacements ou de petites déformations (< 10 % de la grandeur
correspondante). Sans ces hypothéses, le calcul analytique devient vite trés lourd. Ces
hypotheses sont cohérentes avec la structure étudiée, censée effectuer des petits mouvements
autour d'une position d'équilibre.

Pour des matériaux hyper-élastiques, les tenseurs de souplesse et de rigidité ont été réduits a 21
composantes indépendantes. Les symétries matérielles peuvent permettre de réduire encore plus
ces tenseurs. Si les matériaux ne présentent pas de symétrie élastique, la loi de comportement
ne peut pas étre réduite. Ce type de matériau est dit anisotrope.

La symétrie la plus simple est celle par rapport a un plan. Lorsqu’'un matériau posséde un plan
de symétrie, il est dit monoclinique. Si un deuxiéme plan de symétrie est trouvé orthogonal au
premier, alors le matériau posséde forcément un troisiéme plan de symétrie orthogonal aux deux
autres. Ces matériaux sont appelés orthotropes.

Un matériau orthotrope dont les plans de symétries sont connus est caractérise par neuf
constantes élastiques [103]. Si on se place dans une base (ey, ey, €;) pour laquelle les plans de
référence sont plans de symétrie du matériau, les 9 constantes caractéristiques du comportement
sont :

e 3 modules de Young Ey, Ey et E;, exprimés en Pa,
o 3 coefficients de Poisson wy, 14 €t 15, sans unité,
e 3 modules de cisaillements Gy, Gz et Gy, exprimés en Pa.
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Ainsi, la formulation de la loi de comportement en souplesse s'écrit dans la base tensorielle
retenue :

7 1 - E - E F
7 7
o 1 - F
F Bl Bl Bl F
P P P P
' Coflp. -m 1 o '
2
gl AT Al il
V2B, =" " s s " 2B,
MY 0 g 1 Fom oy
aV2Bmgy  F 200 P V2B
B
F L ¢
7 20pE
L e . IzIEIIZ Yoy
dans laquelle la symétrie impose : =
7, B
La formulation en rigidité se déduit de la relation & = EB?® :
77 E’?’?
,) I’,E E E F ,)
Bl Bl FEER 2Rl 2Rl F Pl Pl
e - - s
\/E = r dld| " \/E
I v I o gL
BV2BpE L Ponl BV2Eyp0
avec
B = B = 1 - oplyp 5= 1 - Ppplpp
A 1 2R — A ’ =221 A [
. Pom + Paplem - Cop + Roplap - Lo + Ponlag 44
o Bl B B A ’ o By B ! '
Pom = 20p , Pom = 20Bpm , Pom = 2Bp :

Un matériau orthotrope présentant une symétrie de révolution autour d'un axe privilégié est un
matériau isotrope-transverse. Tout plan passant par lI'axe privilégié est un plan de symétrie. Il
suffit alors de cing constantes indépendantes pour décrire le matériau : 2 modules de Young, 2
coefficients de Poisson et 1 module de cisaillement.
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En choisissant la direction y comme direction privilégiee, les relations suivantes sont a prendre
en compte : Cs3 = C11, C23 = C12, Cs5 = C11 - C13 €t Ces = C44. La formulation en rigidité s'écrit alors :

2

FE Pom  Com r

r‘E B B r Cam
5 7 r r Bl Bl

_ "By 3 45

|7|\/§|7| = F F WI\/EM .
7 7 - w D 7
WI\/EI,?I r Cop — Pap r I?I\/EI,?I
AV2BpE E BV2EepD

Le zircono-titanate de plomb (PZT) est un matériau piézoélectrique isotrope-transverse. La loi
de comportement régissant la partie mécanique du modéle est donc du type de I'équation 1.5.

Il faut maintenant s'intéresser a la loi de comportement électrique avant de définir la loi de
comportement électromécanique définissant totalement le piézoélectrique.

4.2.2.2 Loi de comportement diélectrique

Le comportement isotrope transverse du PZT est couplé au comportement électrique polarisé.
L'hypothese faite est que ce couplage est linéaire. Dans ce paragraphe, les paramétres rendant
compte des phénomeénes diélectriques sont présentés.

Un matériau diélectrique est caractérisé par sa permittivité diélectrique € et sa polarisation P.
Cette derniere grandeur rend compte du déplacement des charges électriques localisées sous
I'action d’un champ électrique et est exprimée en C.m=,

La permittivité diélectrique, exprimée en F.m, permet de lier I'induction électrique D, exprimé
en C.m2, au champ électrique E, exprimé en V.m, appliqué au matériau. L'induction électrique
représente le déplacement des charges et la réorientation des dipbles en présence d'un champ
électrique E. Dans un diélectrique, la relation liant les champs D et E s'écrit :

B = BB = Byfyl = Byl + B 4.6
ol &o est la permittivité du vide (8,85.102 F.m?) et & est la permittivité relative du matériau
(sans unité).

Suivant la complexité du milieu, € est soit un scalaire (matériau isotrope), soit un tenseur de
rang 3 (matériau non isotrope). Pour un matériau isotrope transverse, la loi de comportement
est définie comme suit :

E
B

Maintenant que les lois de comportements mécanique et diélectrique ont été introduites, il faut
prendre en compte I'effet piézoélectrique et les couplages électromécaniques qui en découlent.
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4.2. Modeéle analytique

4.2.2.3 Comportement électromécanique

Pour intégrer I'effet piézoélectrique au modele, il faut s'intéresser aux équations fondamentales
de la piézoélectricité. En effet, ces dernieres lient les grandeurs mécaniques et électriques entre
elles. Dans la suite, la notation ingénieure est utilisée. Comme présenté dans le Chapitre 1, il
est possible de décrire I'effet piézoélectrique de différentes facons suivant les variables
indépendantes choisies : €, les déformations, o, les contraintes, E, le champ électrique et D,
I'induction électrique.

Pour le modele mécanique, il a été choisi d'utiliser I'équation reliant I'induction électrique aux
déformations et au champ électrique appliqué au matériau :

B = Bply + BLE, 4.8

Le PZT est un matériau céramique qui présente un comportement mécanigque isotrope
transverse couplé a un comportement électrique polarisé. L'hypothése d'un couplage linéaire
est posée et la loi de comportement électromécanique correspondante pour ce matériau est
exprimée telle que :

z
- lom Bom  Cop — B T -
T o G e R
m oo @ Rlam Pem Cog 2o FR o B
2 R T ~ g r Pl Pl
aV2Bhop ¢ — B” AV 2Ban

2By =" . 20y 4.9
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m‘/im F ~ Dt F m‘/im
P m Eom P

4.2.3 Modele électromécanique poutre

4.2.3.1 Configuration physique du probleme

Soit une poutre bi-lame constituée d'un substrat d'aluminium sur lequel est déposé un film
mince de PZT. La poutre est encastrée sur son bord gauche et est laissée libre sur le droit. La
Figure 4.1 donne le repére d'étude ainsi que les caractéristiques de la poutre. Les indices s et p
font respectivement référence au substrat (aluminium) et au matériau piézoélectrique (zircono
titanate de plomb).

La ligne neutre, ligne sur laquelle la flexion et la déformation longitudinale sont découplées,
est définie comme le centre de la section.

Le mouvement est obtenu par I'application d'un champ électrique sinusoidal entre I'électrode et
le substrat d'aluminium qui actionne I'effet piézoélectrique indirect.

En prenant en considération certaines hypothéses, il est possible de réduire les lois en trois
dimensions a une dimension. Ce travail est nécessaire pour I'établissement du modele poutre.
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Chapitre 4. Modélisation mécanique des lames de PZT

L'hypothése classique des poutres est que les contraintes normales dans les directions
transversales (orthogonales a la ligne neutre) sont nulles : oyy = 0, = 0.

electrode titano-zirconate de plomb
A
— —— A
b b /
/|/
S hy
hg
aluminium
J Le L
1 i
] L )
1 [

Figure 4.1 - Systéme mécanique et repére de I’étude.

Cela permet d'obtenir deux équations supplémentaires reliant les contraintes, les déformations
ainsi que les champs électriques :

gong _ goon Ponp pPonp  Poolap — Eglhp o0, 4.10

Com Com e Ponlen — Z.pl. 0

ou e désigne l'axe de polarisation du matériau piézoélectrique. Dans notre cas, nous avons en
particulier @ =y =2, c11 = Ca3, C12 = C23 €t €21 = €23, par les hypotheses du matériau. Ce systéme
permet de réduire le nombre de paramétres du probléme :

Conlan — Ponlom Ponlem — Boplem
Ban = A o — A @,
P — BonBeg Ponlem — Boplem
Bom = — A o — A 2,

avec A = - BB,. En substituant e, et e,, dans I'expression de la contrainte normale, nous
obtenons la réduction a une dimension du comportement du matériau piézoélectrique sous les
hypotheses de poutre :

A
A ~ot A

= E + E

4.11

- EE, +

Les coefficients ¢ et ejj sont des constantes caractéristiques des matériaux. En identifiant les
proprietés du modele a une dimension, nous pouvons donc simplifier cette expression par :

= E - |Z. 412
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4.2. Modeéle analytique

Ou Ep est le module d'élasticité equivalent 1D du film de PZT dans la direction ey et e la
constante piézoélectrique équivalente 1D définissant le couplage entre le champ électrique E.
et la contrainte normale oxx.

Exprimons le champ de déplacement électrique D. Sous nos hypothéses, seule la composante
suivant ee est non nulle :

B, = Puplag + Coplag + Poplep + B..0.

= et ot 4.13
EME7 + E77|27 - 2@77'2.7'2.7
+ E..'i' .

La constante piezoélectrique et le coefficient diélectrique équivalent 1D e (permittivité) du
matériau piézoélectrique dans la direction e. sont identifiés comme suit :

. = EE + E. 414
Dans le cas d'un matériau isotrope, comme le substrat par exemple, le comportement s'écrit
simplement en fonction du module d"Young E du matériau :

Le déplacement d'un point P de la poutre s'écrit :

PREE - (B - By)B(E)

CRCRCEyy g pp e = B()

[ 4.16

ou u(x) et v(x) sont les déplacements du centre de section suivant ey et ey, 6(x) est la rotation de
section autour de e; (voir Figure 4.2).

En se placant dans les hypotheses des petites perturbations, le champ tensoriel des déformations
est défini par la partie symétrique de son tenseur gradient :

1
PREe = EE@[@H Be’e

1
FELR - B - B, RR,E E_ L
F F
PRPERE= - 1 r 417

Les phénomenes électriques sont décrits par le potentiel électrique @, en V, qui est selon I'axe
de polarisation du matériau, soit @(y) dans la configuration étudiée. La dérivée de ce potentiel
correspond au champ électrique E. Pour la suite, I'hypothese d'un champ électrique constant a
travers la section de matériau est faite, permettant d'écrire :

0
\u

&= - Br et EBERIEE = b- BRAE = - m 418
0 :

Ainsi, le champ électrique est linéaire selon la dimension y.
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(y — yn) cos b | e

T —(y —yn)5in 6 (=)
€, v(x
! _(y_yi\r") P
Cz N
a- N () .

|
| 58

Figure 4.2 - Schéma descriptif des champs cinématiques d'une poutre : les lignes en tirets représentent les
positions de la fibre neutre en configurations initiale et déformée.

4.2.3.2 Definition du comportement électromécanique

L'effort normal dans la poutre s'exprime a l'aide de la loi de comportement par [ ERE=
permettant d'obtenir :

2 BAE = 0 Ppg — BBk AR = [RRERE - PO - BLRERER - BEREEEL 419

i O

Dans cette équation, i représente le matériau et y» I'ordonnée de la fibre de référence. La notation
Ox indique une dérivée partielle du paramétre par rapport a x. Pour simplifier les futurs
développements, il faut annuler le terme de flexion apparaissant dans le calcul de I'effort
normal. Pour cela, il suffit de choisir une référence telle que :

P28 - B, EE,BEE = OL 4.20

i O

La fibre permettant d'annuler le terme de flexion dans le calcul de I'effort normal est appelée

fibre neutre. Son expression est la suivante :

>0 B.EEe
(BE)

= 4.21

avec (EE) = Ygf Le fait de prendre la fibre neutre comme référence permet de
découpler la flexion et la déformation longitudinale.

Le découplage effectué permet de décrire la mécanique de la structure avec le moment
fléchissant :

EEz - E_ E[E

- B2, ) — B — B}, B, T B2, P -

7|

= -[@ 2,27 - B, ZEER,E + @ .20 - B, FPER

7|
n_ o

4.22

[

7|
n_ o

+

EE, 00 - B, EEL
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4.2. Modeéle analytique

Ou I'encadré rouge vaut 0 par définition de y, et I'encadré bleu est équivalent a <EI>, donc a
une rigidité de flexion. En remplacant E, par son expression contenant le potentiel électrique,
le moment fléchissant s'écrit :

Bl pCBE = (BE)E,E - B 2R - B0, B el 4.23

Le calcul de cette intégrale nécessite de connaitre les conditions aux limites puisqu'il faut
différencier les deux sections de la poutre : celle sous I'électrode, sur laquelle les charges
circulent, désignée par l'indice e, et la section libre en dehors de I'électrode, désignée par I'indice
ne sur laquelle les charges sont nulles. De plus, le champ électrique est considéré constant par
morceau selon z sur chacune des deux sections décrites. Soit, pour I'intégrale :

REE - BLERL,RIEE = B REE - B, CRRER Bl + PEE - Bl ERRIR, Bppl

(@), (ED) g

7 —A77[[.
+ 4.24

Finalement, I'expression du moment fléchissant de la poutre piézoélectrique est définie par :

(B (B g
C Al - —2 Al 4.25
~2 Iﬂ

B ,BEE = (BE)E,0 -

dans laquelle nous retrouvons la contribution mecanique en rouge et la contribution
piézoélectrique en bleue.

Cette expression peut encore étre améliorée par la prise en compte du comportement électrique.
Celui-ci est décrit par la variable qi, représentant la densité linéique de charge. La densité
surfacique de charge s'exprime par By = P - BB, ou 3 est I'interface entre le matériau
piézoélectrique et I'électrode, et n la normale sortante de cette surface. Ainsi :

B, = B - B, 0E = - B @AgPELR0E = - B [EEuyRELR + EE,RE,REEE

] ] ]
- - [ EEERL - ByER,E+ PE,EEEEL 4.26

@

En intégrant sur la hauteur de matériau piézoélectrique hp et en séparant les intégrales des
sections sous I'électrode et libre, I'expression de qi devient :

() (ER)g (B g (ER) g
E = + A+ + A 4.27

ou I'encadreé vert represente qie et I'encadré rouge qine. Or, les charges sur la section libre ne sont
nulles, ce qui permet d'exprimer le potentiel sur la surface libre :

()
0 g A 4.28
Ty

Allgg = -
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Chapitre 4. Modélisation mécanique des lames de PZT

Finalement, le comportement électromécanique d'une poutre piézoélectrique se modélise par
son moment fléchissant Mt et sa charge sur I'électrode qie définis tels que :

(PB)fp (@ >.
B,CEE = KEE) + E By - N el 4.29
en (ER)gp,
4
B PR = ( >'[u L >Al el 4.30

avec les coefficients matériaux généralisés <EI>, la rigidité mécanique a la flexion, <eA>/h,
rigidité piézoélectrique a la flexion et <eS>/hy?, la capacité électrique.

4.2.3.3 Solution statique

Considérons la poutre encastrée libre décrite précédemment, et supposons qu’une tension AQ®.
est appliquée sur son électrode. La poutre n'est soumise a aucune sollicitation mécanique
extérieure. Le moment fléchissant est donc nul, d'ou :

(e, (2 I
RI5ERE = 0 = KAL) + ——C[( B - —— AR RREIIVE € EO; RIEL 4.31
(E2) gy
Or la poutre peut étre considérée comme un assemblage de deux parties, celle sous I'électrode
et la partie libre, sur lesquelles les conditions aux limites sont différentes. Sous I'électrode, la
tension appliquée n'est pas nulle contrairement a la rotation de section 6 et a la fleche v, pour
x= 0 (C.L. 1). En dehors de la surface de I'électrode, la tension appliquée est nulle et les
conditions aux limites sont des équations de continuités aux bornes de I'électrode, soit pour

x=Le (C.L. 2).

Soit :
CL1 EEE = OB = 0 EEE = OB= 0
RERE (E2)eAC BEEE (E2)zAC
VEEO;7E 01212 = ? 2222 = ?
E(BE) + ((.I.;::[ 20, E(BE) + ((.I.;::[
() AR (B2 ARl ;
cLz  PP= e G @,
E(EIE) + Gy 20, KEIE) + G
AERE = (>'A" PERE = (>“M' B,E20 - B,k
B, E(PIE ;- 20, KAE iy
( ) (.:>ll ( ) (.:>ll

De plus, le PZT n'est pas polarisé en dehors de I'électrode, ce qui implique <eA>n. = 0,
simplifiant I'expression de la fleche a I'extréemité de la poutre :
(E@)p AR

PEER = ———— L [,E20 — BRI .
20,(BE) ° ‘e 4.32
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4.2. Modeéle analytique

Soit en développant I'équation 4.32 :

62, 2,E, + BnEE,020 - By e
e 2 0, "EAE,L  4.33

@eEE = 2 BAR
20028 + + 0,0, 24020, + 60ERE + 40,0230

L'équation 4.33 permet de calculer la fleche statique a I'extrémité de la poutre piézoélectrique
étudiée dans ces travaux.
4.2.3.4 Solution dynamique

La mise en équation dynamique est effectuée en exprimant lI'opérateur Lagrangien du systeme
en fonction de I'énergie cinétique Ec et de I'énergie potentielle Ep. Il s'écrit :

= |z - 434

Dans ce systeme, les expressions des énergies cinétique et potentielle sont :

B, = E KEE)R? + (EEZ)2°EAE 4.35
1 e 7 : Al,”

g, = =0 KEEEEEE - ( >A+ i} 4.36
~2 ~a

Pour I'énergie cinétique Ec, le déplacement horizontal est négligé devant le déplacement
transversal. Pour I'énergie potentielle Ep, I'énergie élastique de déformation et I'énergie
potentielle électrique sont prises en compte.

Le brin piézoélectrique est en mouvement dans I'air, et I'interaction entre le fluide et la structure
est modélisée par une force de frottement visqueuse. Celle-ci s'exprime en fonction du
coefficient d'amortissement c telle que :

= @ kB 4.37

Par analogie avec I'énergie potentielle, le potentiel de dissipation est défini de telle sorte que :

=

soit : = -0 pR? 4.38
Finalement, I'opérateur Lagrangien du systéeme s'exprime, en négligeant I'inertie de rotation
<pl> comme dans les études classiques de vibrations de poutres:

1 R () B i ABp”
= 20 KEE)E® - (BE)EELER + ( >A— dulu 4.39
~ il

L'équation de la dynamique d'une poutre amortie s'obtient grace au principe d'Hamilton-
Lagrange. La variation de lI'opérateur de Lagrange est égale aux efforts dissipatifs. Ainsi :
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Chapitre 4. Modélisation mécanique des lames de PZT

: [
- — L e p—

soit : KEE)E + B2+ (B0 ——

EER = 0 4.40

ou I'équation locale de la dynamique apparait :

AE)E + PR+ (AF) — = 4.41
(ER)E + 2R+ (EE) 0

La solution d'une telle équation est de la forme BEE, EA= AEAA® ™20l w est la pulsation de
I'excitation électrique et @ est le déphasage de la réponse de la poutre. La méthode de séparation
des variables est utilisée pour résoudre I'équation 4.41 en y injectant la solution :

_ RA%RE(E) = 0 4.42

/0

il ?
_ (l[)l—+[?1E[? 4.43

avec le coefficient dynamique p défini tel que : = (@0)

Les solutions de cette équation sont recherchées sous la forme de combinaisons d’exponentielles
réelles et complexes, exprimées en fonction de 4 constantes sur chaque trongon de la poutre. |1
y a donc en tout 8 constantes a déterminer a I'aide des conditions aux limites. Celles-ci sont
classiques dans le cas d'une poutre encastrée libre : rotation de section et fleche nulles a
I'encastrement, effort tranchant et moment de flexion nuls a I'extrémité libre. Or le moment de
flexion dépend des paramétres mécaniques et électriques, c'est donc cette condition qui permet
la prise en compte de I'effet piézoélectrique indirect. En ajoutant les conditions de continuité
de déformée, rotation de section, moment de flexion et effort tranchant, un systéme linéaire de
8 équations a 8 inconnues est obtenu, permettant de calculer numériquement les constantes
d'intégration.

1 1 1 1 0 0 0 0 0
g Emomp M ]
m 1 -1 -0 0 0 0 0 r m@Am ™ 0 g
g F Pl Pl [l Pl
BE BE _ P&y _BE _BEE &1 B & 5l 0 5l
mEf — pEP®ea _ — PR QE@EE |7||.7| 7 0 4
F

4.44

_[?JE _BE [?JE [?JE 4 |_7|’|_7|

5

Fom P 2l
F,' ) _. alal] _BE BE BE _BEE H’H -
vl . SvaJaal sama’ D™ 7
ale _pE@E  _ E@E -
0 0 0 F alm m

_ pP@E pl®@E [ Bp'@

=
o
=

Le modéle dynamique amorti obtenu est dit semi-analytique. 1l permet de déterminer I'état de
la poutre (fleche, rotation de section et moment fléchissant) lorsqu’une tension est appliquée.

L'étude de la réponse en fréquence du modele permet de juger de la qualité du modeéle par
comparaison avec la prévision statique de la fleche, bien établie dans la littérature [63], ainsi
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4.2. Modeéle analytique

qu'en s'intéressant a la forme de la réponse. Les propriétés de la poutre étudiée sont reportées
dans le Tableau 4-1. Ces parametres sont issus de la notice du logiciel ADINA, ils permettront
par la suite de comparer les résultats analytiques a ceux obtenus par simulation numérique.

Tableau 4-1: Parametres de la structure piézoélectrique utilisée pour juger de la qualité du modéle
dynamique semi-analytique.

Module d"Young

Matériau Longueur (m) Epaisseur (m) (GPa)
Substrat 0,1 0,004 90
Piézoélectrique 0,1 0,001 52,9

Une tension de 100 V est appliquée au matériau piézoélectrique a l'aide d'une électrode
couvrant la totalité du matériau. Le coefficient piézoélectrique vaut e = -8,622 C.m™.

La Figure 4.3 présente la réponse obtenue par le calcul a I'extrémité de la poutre. Sur cette
figure, I'amplification dynamique |V| normalisée par I'amplification statique est représentée en
fonction de la fréquence d’excitation. De fagon logique, I'amplification dynamique tend vers la
prévision statique lorsque la fréquence tend a devenir nulle. Le modéle dynamique est de ce
point de vue cohérent.

Par ailleurs, dans le cas d'un amortissement nul, un pic infini de I'amplification caractéristique
de la résonance est observé aux alentours de 360-370 Hz. Lorsque I'amortissement augmente,
le pic prend des valeurs finies de plus en plus faibles. De plus, la fréquence de résonance
associée subie un décalage. Enfin, pour les grandes valeurs de c, le pic est totalement lissé. Ce
comportement est typique des différents régimes d'amortissement usuels dans I'étude des
phénomenes vibratoires : régimes sur-critique, critique et sous-critique.

e 10 I I 1 I 1 I 1 | 1

2 o — :
€ °r ——c¢=50 .
B3 AT c=100 y
. 6f ——¢=200 7
g' St ——c=500 .
© 4} c=1000 .
-g 3 ——¢=1500 .
G 2 ¢ static computation | -
> 14 = .
L= 1 1 I — e : } 1

0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000

frequency (s'T)

Figure 4.3 - Réponse en fréquence du modeéle pour plusieurs valeurs d’amortissement c.
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Chapitre 4. Modélisation mécanique des lames de PZT

Le modele développé prévoit un comportement en accord avec la théorie des phénomeénes
vibratoires. Par ailleurs, il présente de fortes similitudes avec I'oscillateur harmonique amorti a
un degré de liberté (LDDL). Tout cela est parfaitement cohérent car il est possible par des
considérations énergétiques d'assimiler l'oscillation de I'extrémité d’'une poutre simplement
encastrée a un systeme masse-ressort 1DDL équivalent. C'est ce genre de systéme équivalent
qui a été présenté pour I'étude du coefficient piézoélectrique (Cf. Chapitres 1 et 2).

La seconde étude concerne les déformeées de la poutre. Deux configurations sont testées en
statique et sous sollicitation harmonique proche de la résonance (f = 350 Hz), pour un régime
non-amorti. La premiére configuration est celle étudiée jusqu'a présent dans ce chapitre : une
poutre piézoélectrique ayant une électrode couvrant toute sa face supérieure (cf. Figure 4.4 (a)
et (b)). Pour la seconde configuration, I'électrode couvre seulement la moitié de la poutre (cf.
Figure 4.4 (c) et (d)). Ces deux cas ont déja été traités dans la littérature [104] et les résultats
obtenus sont similaires, validant le modéle propose.
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Figure 4.4 - Etat des poutres piézoélectriques de longueur d'électrode L. = L (a), (b) et Le=0,5 L (c), (d) sous
différentes sollicitations : cas statique (a), (c) et f = 350 Hz (b), (d).
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De plus, les résultats des cas statiques (Figure 4.4 (a) et (c)) calculés avec les équations de la
dynamique correspondent au comportement que prévoient les équations statiques. La prise en
compte d'une longueur d'électrode égale a L/2 (Figure 4.4 (c)) donne une déflection plus faible
en bout de poutre par rapport a la poutre avec une longueur d'électrode L. = L (Figure 4.4 (a)).
Cela est di a la variation linéaire de la déflection lorsqu'il n'y a plus d'électrode, qui ne se
retrouve pas dans le cas L. = L. La rotation de section augmente linéairement jusqu'a L/2, puis
elle devient constante pour le cas L. = L/2 ou continue d’augmenter linéairement dans le cas Le
= L. Dans ce dernier cas, la rotation de section est deux fois plus grande que pour le cas L. =
L/2. Dans les deux cas, le moment fléchissant est nul tout au long de la poutre. Considérant ces
observations, la théorie dynamique développée est cohérente.

4.2.3.5 Calcul par eéléments finis

Il existe, parmi les logiciels commerciaux de calcul par la méthode des éléments finis, des
solutions pour prévoir le comportement des matériaux piézoélectriques. Le logiciel ADINA est
I'un d'entre eux et est disponible dans le laboratoire GeM. C'est ce logiciel qui a été testé pour
la modélisation de notre systéme électromécanique par la méthode des éléments finis.

Pour confronter le modele analytique, basé sur la théorie des poutres, avec une modélisation
par éléments finis calculée avec ADINA, le cas test de la notice d’ADINA (probleme 59) est
utilisé. 1l s'agit de I'étude de la configuration statique pour une poutre piézoélectrique intégrant
une électrode qui recouvre entierement la poutre. La Figure 4.5 présente la géométrie
correspondante. Ce probléme préétabli est utile car il est déja résolu, les résultats étant
communiqués dans la notice, ce qui permet de s'assurer de la cohérence des résultats.

Le logiciel ne permet que d'implémenter la loi de comportement piézoélectrique en trois
dimensions. 11 est donc nécessaire que la partie piézoélectrique soit discrétisée par des éléments
finis volumiques, en l'occurrence, des hexaedres. Par ailleurs, le logiciel ne propose pas
d’éléments de dimension inférieure qui puissent étre couplés avec les hexaédres
piézoélectriques. Il est donc nécessaire que le substrat soit également discrétisé par des
hexaedres, auxquels nous attribuons un matériau isotrope.

PZT=0p

Figure 4.5 - Configuration du probléme 59 de la notice ADINA : en rouge le matériau piézoélectrique et en
vert le substrat élastique.
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La simulation ADINA est basée sur I'application au matériau d'une tension constante de 100 V
par le biais de I'électrode. Les paramétres de la structure piézoélectrique ont été donnés dans le
Tableau 4-1. La déformeée obtenue par cette simulation est donnée en Figure 4.6.

Les fleches obtenues par le modéle analytique et la simulation ADINA sont 1,37.10° m et
1,42.10° m, respectivement. Cet écart relatif de 3,52 % peut étre attribué aux hypotheses de la
théorie des poutres (fibre neutre et section droite) ainsi qu'a I'omission du cisaillement (Euler-
Bernoulli). Cela valide encore une fois le modéle analytique développé dans ce chapitre.

L'utilisation du logiciel ADINA pour simuler le comportement d'une poutre piézoélectrique de
PZT sur aluminium comme celles réalisées dans cette these, nécessite une adaptation du
maillage. Pour rappel, il s'agit d'un film de PZT d’une épaisseur moyenne de 3 um déposé sur
un substrat d'aluminium d'épaisseur comprise entre 10 et 30 um. La poutre a une longueur de
I'ordre du centimétre. Dans cette configuration, proposer un maillage convenable pour décrire
la poutre devient compliqué.

En effet, pour qu'un maillage converge, les éléments qui le composent doivent conserver leurs
proportions. Une distorsion trop importante fera immanquablement diverger le résultat. En
regle générale, pour des éléments hexaédriques, il est considéré que le rapport deux a deux des
cotés d'un élément ne doit pas excéder 3. Toutefois, il est possible d'ignorer cette condition dans
la largeur en raison des hypotheses poutres.

Néanmoins, I'application de cette condition implique un trés grand nombre d'éléments et de
nceuds, dépassant les moyens numériques disponibles. L'utilité d'un modéle plus simple, n'est,
dans ce cas, plus a démontrer.

- —o— Analytique
—o— ADINA

Figure 4.6 - Déformée de la poutre calculée par le modéle analytique et avec ADINA.

4.3 Simulation numérique

Il a été démontré que le modeéle analytique développé était cohérent pour les calculs statiques.
Gréce au logiciel ADINA, il a été possible d'effectuer des simulations numériques par eléments
finis pour des poutres piezoelectriques de grandes dimensions. Or l'objectif de la thése est
I'utilisation de micro-générateurs, qui sont donc de dimension micrométrique en épaisseur, pour
la récupération d'énergie. Le dimensionnement de ces générateurs ne peut donc pas étre
raisonnablement effectué a l'aide d’ADINA. De plus, ADINA ne dispose pas de module
permettant la simulation d’interactions fluide-structure, il faut alors choisir un autre logiciel de
calcul numérique. L'utilisation d'un logiciel multi-physique doit permettre de simuler
différentes configurations de plusieurs brins en tenant compte des structures, de la
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piézoélectricité et du fluide. Différentes possibilités de disposition sont envisagées afin de
définir celles qui seront les mieux adaptées pour la récupération d'énergie.

4.3.1 Choix du logiciel de calcul

Les paramétres & prendre en compte pour le choix du logiciel sont la cohérence avec le modéle
analytique, la prise en compte de I'effet piézoélectrique et la modélisation de I'interaction fluide
structure. Le choix d'un logiciel multi-physique parait donc logique, c'est pourquoi COMSOL
a été retenu.

Les données d'entrées matérielles sont différentes entre COMSOL et ADINA, et nous avions
dans un premier temps vérifié la cohérence des résultats sur le probleme 59 d’ADINA avec
COMSOL. Plus précisément, c'est la fleche de la poutre qui est comparée suivant le modele de
calcul utilisé. Les résultats sont donnés dans le Tableau 4-2.

Tableau 4-2 - Récapitulatif des fleches calculées par les différents modéles.

Modeéle Analytique ADINA COMSOL

Fleche (.105 m) 1,37 1,42 1,42

La fleche obtenue avec COMSOL est la méme que celle obtenue par ADINA. L'écart relatif
entre le logiciel et le modéle analytique est donc aussi de 3,52 %. L'obtention de ces résultats
confirme la cohérence entre le modéle et les outils de simulation numérique. Cela valide
I'utilisation de COMSOL pour la simulation numérique.

4.3.1.1 Influence de I'électrode

Il a été vu en utilisant ADINA que la surface recouverte par I'électrode impactait les grandeurs
telles que la fleche, la rotation et le moment de flexion. Cette étude a été reprise pour le calcul
de la fleche sous COMSOL afin de se rapprocher du systeme réel. Dans ce dernier, I'électrode
ne recouvre ni toute la longueur, ni toute la largeur. Aussi, ce sont ces deux parametres qui ont
été modifiés dans cette étude.

La partie de la poutre effectivement polarisée se trouve sous I'électrode et le fait de réduire la
surface de matériau polarisé doit limiter la fleche obtenue. Concrétement, ce matériau
piézoélectrique non-polarisé est modélise par un matériau isotrope-transverse non
piézoélectrique possédant les mémes coefficients matériaux mécaniques que le PZT. Sous
I'électrode, le matériau piézoélectrique polarisé est soumis au potentiel électrique. Deux
longueurs et deux largeurs ont été testées pour I'électrode, conduisant aux quatre cas présentés
dans le Tableau 4-3. Les fleches obtenues par la simulation numérique Vn sont comparées aux
fleches analytiques Va.
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L'écart relatif entre ces deux fleches est donné, tout comme le coefficient «, défini par :

Pl [EE = BE- BIEE = BE
2 =

4.45

ou Vrer est la fleche de référence, c'est-a-dire lorsque I'électrode recouvre totalement la surface
de la poutre.

Tableau 4-3 - Comparaisons des fleches calculées par COMSOL et le modele analytique pour différentes
surfaces d'électrodes.

Dimensions e=L Le=L/2 Le=L Le=L/2
be=D be =b be = b/2 be = b/2
Va (um) 13,7 10,3 6,87 5,15
Vn (1 m) 14,2 10,7 7,28 5,46
Ecart relatif (%) 3,52 3,74 5,63 5,68
aa (%) 0 24,8 49,9 62,4
an (%) 0 24,6 48,7 61,5
Ecart relatif a (%) 0 0,81 2,40 1,44

Lorsque la surface d'électrode est réduite, I'écart relatif entre le modéle analytique et la
simulation numérique augmente. Les fleches obtenues par le modéle analytique sont plus
faibles que celles simulées numériquement pour toutes les dimensions d'électrodes. Cela laisse
penser que le modéle analytique sous-évalue les déplacements induits par la partie polarisée de
la poutre. Par contre, la fleche diminue avec la surface pour les deux outils de calculs utilisés,
menant a des coefficients a tres proches. L'écart relatif entre ces coefficients reste inférieur a
2,5 %, confirmant une évolution similaire en fonction de la surface d'électrode pour les deux
méthodes de calculs utilisées. L'influence de la surface d'électrode est logique puisque la fleche
diminue avec celle-ci. Il est cependant intéressant de voir que la réduction en largeur impacte
plus la fleche pour la géométrie étudiée (L = 0,1 m et b = 0,01 m). Cela signifie que pour
I'actionnement d'une telle poutre, il est plus intéressant de déposer une électrode large plut6t
que longue. Pour la méme surface d'électrode, égale a la moitié de la surface de la poutre, la
diminution de la fleche par rapport a la référence est deux fois plus importante lorsque la largeur
d'électrode diminue. Cette information est importante pour la réalisation des futurs générateurs.

Cette partie du travail a permis de bien relier les passages 3D -1D au niveau des coefficients
matériaux, et pouvoir poursuivre I'étude en utilisant le logiciel COMSOL pour l'interaction
fluide-structure.
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4.3.2 Interaction fluide-structure

La modélisation de I'interaction fluide-structure dans COMSOL repose sur un couplage fort.
Chacune des physiques influe sur l'autre, les équations étant résolues simultanément.

4.3.2.1 Equations fluides et de couplage

Le premier jeu d'équation mis a contribution est celui qui caractérise I'écoulement fluide
(équation de Navier-Stokes et équation de continuité). V'est I'opérateur nabla, div est I'opérateur
divergence, u est la vitesse du fluide, P est sa pression, p est sa masse volumique. | est le tenseur
identité d'ordre dépendant de la dimension du probleme, et F la force liée & un éventuel
cisaillement du fluide :

By ey
P ——

)
o+ Dl * Cofhy = div B~ B + € P8y + POCpmpl EC+ O, 446

Simultanément, les équations de la dynamique servant a calculer les déplacements solides sont
résolues :

5 .IZIIZIZI

o5t = [ 4.48

ol o est la contrainte du solide.

L'assemblage de ces équations est réalisé avec les conditions sur le maillage mobile. Dans le
cas d'un écoulement 2D, X et Y sont les valeurs respectives des paramétres d'espace x et y a
I'instant initial t = 0, soit :

= [P@, @, BR; @ = @RE, @, BEL 4.49

Les conditions aux limites utilisées dans la résolution de ces équations sont I'application des
contraintes du fluide aux frontieres fluide-solide et la définition de la vitesse du fluide par la
vitesse de déformation des frontieres solides. Ces conditions peuvent s'exprimer par les
équations suivantes, dans lesquelles I est la contrainte du fluide :

[= - BE+ BEOgmy + COPmmal EEL 4.50
77 7|
BB = T80 Pamme = [[_ 451, 4.52
22

La résolution du systéme est effectuée pour chaque pas temporel, sachant qu’une tolérance est
acceptée avant le passage a I'itération suivante.

4.3.2.2 Influence de I'écartement entre les poutres

Dans le projet N-air-J, les dispositifs envisagés pour récupérer I'énergie des courants d'airs
sont des réseaux de brins disposés : sur un toit, dans un tunnel, dans une conduite ou encore un
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pot d'échappement. Si les possibilités sont nombreuses, il est nécessaire de s'intéresser a la
disposition des brins piézoélectriques entre eux dans le réseau.

Dans cette partie, ce sont les caractéristiques du piézoélectrique développé dans ces travaux qui
sont utilisées [105]. Une poutre piézoélectrique de PZT/aluminium de 25 mm de longueur,
5 mm de largeur et des épaisseurs de 15 pum et 3 um pour le substrat et la couche active. Pour
simplifier la simulation, les lames composites piézoélectriques sont considérées comme un seul
matériau de module d"Young, de coefficient de Poisson et de masse volumique équivalents aux
propriéetés réelles des deux couches.

4.3.2.2.1 Dispositif d'étude

Dans un premier temps, des simulations 2D sont effectuées pour appréhender I'interaction
poutre/fluide. Dans cette partie, I'effet piézo-€électrique n'est pas pris en compte pour se focaliser
sur les effets de recirculation du fluide et de mise en mouvement des brins. La simulation en
2D ne permet pas d'orienter la poutre pour changer I'angle d'incidence du fluide. Seul le
comportement en flexion est pris en compte avec ce genre d'éléments. L'objectif de ce
paragraphe est la détermination de la nature de la cinématique des poutres suivant leur
espacement et I'influence sur I'écoulement fluide. La Figure 4.7 présente schématiquement
I'étude réalisée. La disposition simulée consiste a placer 3 lames dans un domaine d'écoulement
fluide. Ce dernier a pour hauteur Hnuige €t pour longueur Liuice. Cette derniére doit étre
suffisamment longue afin de retrouver des lignes de courants horizontales a la sortie du domaine
d'étude. De cette facon, le sillage induit par la trainée a la suite d’'une lame est totalement effacé
en sortie. La vitesse du fluide en entrée est notée Unuide et correspond a la vitesse du fluide une
fois stabilisée. L'écoulement fluide doit s'établir dans le domaine avant de rencontrer des
obstacles (1°¢ lame), c’est pourquoi il faut ménager une distance suffisante entre I'entrée du
domaine et la premiere lame. Les paramétres du probléme sont donnés dans le Tableau 4-4.

Cette premiere étude vise a simuler un écoulement d'air. La pression en sortie, et sur la frontiere
supérieure, est fixée a la pression atmosphérique. La frontiére inférieure est une paroi sur
laquelle les lames sont encastrées. Aucune des frontieres du domaine ne peut se déplacer.

L_fluide

_8 Q
o
= S
— | q=| ¢|
_,,fl =5 E

‘H_Iame ]‘ ‘

< > —

X_lame d

Figure 4.7 - Schéma de la simulation numérique de I'interaction fluide-structure sous COMSOL.

114



4.3. Simulation numérique

Tableau 4-4 - Parameétres de I'écoulement fluide étudié et des lames PZT/Al simulées.

Vitesse Hauteur du  Longueur du Masse Viscosité
Grandeur  écoulement a domaine domaine volumique du  dynamique
I'infini fluide fluide fluide du fluide

Symbole  Usuige (M.S?)  Heiide (Mm) Luice (MM)  priuide (KG.M3)  Hnice (Pa.S)

Valeur 4 150 700 1,225 1,825
. Module  Coefficient Masse .
Distance Hauteur . ) ) Epaisseur
Grandeur are d'Young de Poisson  volumique
1°¢ lame lame .. . .. lame
équivalent équivalent  équivalente
Elame 3
Symbole Xiame (MM)  Hiame (Mm) (GPa) Viame (@) Plame (Kg.M™®)  €lame (UM)
Valeur 200 25 73 3,53 3500 18

En entrée du domaine, la vitesse du fluide est donnée par la fonction temporelle de la Figure
4.8, représentant le profil de vitesse de I'écoulement. 1l passe par un maximum de 7,5 m.s™
avant de se stabiliser a 4 m.s™%. Ce profil doit permettre I'observation de phénoménes importants
dans les premiers instants, puis d'observer la structure dans un systéme stationnaire.

Les fleches des trois lames sont reportées en fonction du temps dans la Figure 4.9 pour une
distance entre les lames de 12,5 mm. Un pic de déformation est observé pour les trois lames
lorsque la vitesse d'entrée atteint son maximum. Une fois le systeme stabilisé, la fleche de la
premiére lame conserve la méme valeur. Par contre, les deux autres lames semblent entrer en
oscillations. Cela peut s'expliquer par la formation de zones de recirculations entre les lames
comme cela est visible sur la Figure 4.10 représentant les lignes de courants du fluide.
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Figure 4.8 - Vitesse de I"écoulement fluide a I'entrée du domaine d'étude en fonction du temps.
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Figure 4.9 - Evolution des fléches maximales des 3 lames en fonction du temps (d = 12,5 mm).
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Figure 4.10 - Lignes de courants du fluide dans le domaine d'étude et déformées des lames.

Pour la récupération d'énergie, il faut que ce phénoméne de recirculation soit entretenu afin
d'avoir des déformations importantes au cours du temps. L'effet piézoélectrique est plus
efficace lorsque I'excitation mécanique est variée. Pour le cas étudié, méme si la fleche la plus
importante est observée pour la premiere lame, ce sont bien les deux dernieres lames qui
permettraient de récupérer le plus d'énergie. Cependant, le calcul a demandé un temps important
(72 H) qui rendait difficile la mise en place d'études plus complétes dans cette configuration.
Pour réduire le temps de calcul, il a donc été choisi d'augmenter I'épaisseur des lames afin de
pouvoir élargir le maillage autour des lames. Cela aura pour effet de diminuer la fleche calculée.

4.3.2.2.2 Ecartement entre deux lames

C'est donc avec une épaisseur de 54 um que I'écartement entre les lames est modifié. La
distance d entre les lames est choisie comme un multiple de la hauteur de la lame. Les valeurs
de d testées sont données dans le Tableau 4-5.

Les fleches des trois lames sont mesurées lorsque la vitesse atteint son maximum. Elles sont
reportées en fonction de la distance entre deux lames dans la Figure 4.11.

Pour un espace entre les lames inférieur a la hauteur de la lame, les deux dernieres lames ne
sont pas mises a contribution. La premiére lame les protége en brisant le flux d'air. Ce cas n'est
pas intéressant pour le projet puisque les lames ne sont que trés peu sollicitées. Pour une
distance supérieure a 4 fois la hauteur de la lame, c'est-a-dire d > 0,1 m, la fleche de la premiere
lame se stabilise quand I'écart augmente mais pour les deux dernieres lames, leurs fléches
augmentent proportionnellement a I'espacement. C'est une configuration qui serait
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certainement assez efficace pour la récupération d'énergie, cependant elle nécessite une grande
surface afin de pouvoir écarter suffisamment les lames les unes des autres.

Tableau 4-5 : Distance inter-lames en fonction du rapport d/Hiame.

025 05 1 1,5 2 3 4 5 6 7
Beme

d(mm) 625 125 25 37,5 50 75 100 125 150 175

La configuration qui semble optimale pour I'espacement des lames correspond au pic des
fleches observe lorsque I'écart entre deux lames vaut 37,5 mm. Les zones de recirculations qui
apparaissent avec cette configuration créent un systéme intéressant en maximisant la fleche de
la premiére lame tout en provoquant le mouvement des deux derniéres lames. De plus, I'écart
étant assez faible entre deux lames, il est possible d'envisager une efficacité de conversion plus
importante dans cette configuration due au nombre de lames mis en jeu. Méme si le mouvement
effectué par les lames est moins important, leur nombre supérieur pourrait rattraper ce deficit.
Avec un espace de 37,5 mm, la somme des trois fleches est égale a celle pour un espace entre
les lames de 150 mm. Ainsi, il y aurait la possibilité d'avoir au moins 4 fois plus de lames dans
cette configuration « optimale ».

= —O— 1er lame \
% Sie - —&— 22 lame ]
© L : 3é lame ]
£ 0.1 -
@
£ 005 /—
e < H— & & —
R A .
= 0.05 1 \en/e—_|’ L L L 1 L

0 0.02 0.04 0.06 0.08 0.1 0.12 0.14 0.16 0.18

d : Distance entre deux lames (m)

Figure 4.11 - Evolution des fléches des 3 lames en fonction de la distance inter-lames.

Ce type d'études permettra dans la suite du projet N-air-J d'optimiser des dispositions de brins
piézoélectriques pour obtenir un maximum d'énergie récupéree. S'il est clair qu'il serait
préférable d'avoir des sollicitations variables pour le premier brin exposé au vent afin de le
mettre en mouvement, il est quand méme possible dans le cas d'un souffle continu et quasi
constant d'envisager une récupération d'énergie. Les phénomeénes de recirculation générés
permettraient la conversion de I'énergie apportée par le vent laminaire grace aux mouvements
des brins situés en aval du premier.

4.3.2.2.3 Systémes de lames en regard dans une conduite

Une seconde possibilité de disposition est étudiée : une conduite. Deux ensembles de deux
lames sont placés en haut et en bas de la conduite tel qu'indiqué dans la Figure 4.12.
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Figure 4.12 - Schéma de I"étude d’une conduite avec 2 ensembles de lames en décalage.

La distance entre les deux lames est toujours appelée d comme précédemment, et elle est
identique, 37,5 mm, en haut et en bas de la conduite. Le décalage entre les lames du haut et du
bas est appelé @. Deux hauteurs de conduites, 150 mm et 75 mm, ont été testées afin d'observer
les interactions entre les lames du haut et du bas. Un des intéréts de ce montage est I'utilisation
de I'effet Venturi permettant d'accélérer la vitesse du fluide lorsque la section est diminuée aux
alentours des lames. Cet effet devrait étre intéressant pour augmenter les déformations des
lames, par rapport au systéme précédent, en conservant une vitesse de fluide identigque.

La frontiére supérieure devient une paroi, et la vitesse y est par conséquent nulle. Les parameétres
de I'étude sont la hauteur de la conduite et le décalage entre les deux ensembles. Les hauteurs
de conduite prennent en considération le temps de calcul, ce qui limite l'interstice entre les
lames. L'espace minimal entre les ensembles vaut 20 mm et le maximal est de 100 mm. Trois
décalages différents sont étudiés, I'un nul, I'autre étant égal & un quart de la distance entre les
lames et le dernier correspondant & un écart de la moitié de d. Ainsi @ prend les valeurs de 0,
9,375 et 18,75 mm pour chacune des deux hauteurs de conduites testées.

La fleche mesurée en bout de lame en fonction du décalage entre les lames du haut et du bas
est donnée pour les 4 lames dans les Figure 4.13 et Figure 4.14, pour les conduites de 150 et
70 mm, respectivement.
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Déphasage entre les lames du bas et haut (mm)

Figure 4.13 - Fleches maximales des lames dans une conduite de 150 mm de hauteur, en fonction du décalage
des lames.
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Figure 4.14 - Fleches maximales des lames dans une conduite de 70 mm de hauteur, en fonction du décalage
des lames.

Pour la conduite de 150 mm, I'espacement est trop grand, car les systemes ne créent que peu
d'interférences entre eux. La variation du décalage n'implique pas de différence notable sur la
fleche, exceptée pour la derniére lame. Celle-ci passe d'une fleche négative a une fleche
positive, mais la valeur absolue de la fleche ne varie pas. Les fleches obtenues sont plus grandes
que dans I'expérience précédentes, mais plus faibles que pour la conduite de 70 mm. Avec cette
hauteur de conduite, le fléchissement est plus important, la somme des quatre fleches est
multipliée par 4 par rapport a la conduite de 150 mm. Le décalage des ensembles de lames I'un
par rapport a l'autre diminue les fleches des lames 1 et 4, alors qu'il augmente celles des lames
3 et 2. La somme des fleches est cependant en légére baisse avec l'augmentation du décalage.

Finalement, I'intérét de cette étude réside surtout dans le rapprochement des deux ensembles de
lames et donc I'augmentation de I'interaction entre les lames. Pour le décalage des lames entre
le haut et le bas, il ne semble pas y avoir de réel effet bénéfique. La faible diminution de fleche
observée ne permet pas de définitivement tirer un trait sur ce parametre. Par exemple, il faudrait
voir si I'encombrement spatial est amené a jouer un rdle dans la réalisation des dispositifs,
obligeant a décaler les lames du haut et du bas.

4.3.2.2.4 Etude tridimensionnelle

Un essai de modélisation de I'interaction fluide-structure en 3D a été effectué. Dans cette étude,
il était nécessaire d'avoir recours a des éléments trés petits, impliquant un maillage trés raffiné
et des temps de calculs tres longs. Pour réduire le temps de calcul, le ratio hauteur/épaisseur a
été diminué a 20 contre 1500 dans le cas réel. La Figure 4.15 présente les lignes de courant
obtenues dans ce cas spécifique, le cas réel nécessitant plusieurs mois de calcul avec les
processeurs a disposition.

Des zones de recirculations sont bien observées a la suite de la lame. Ces modélisations seraient
intéressantes a mettre en place mais il faudra résoudre les problemes matériels afin de réduire
les temps de calcul.
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Ligne de courant: Champ de vitesse (Spatial) Surface: Déplacement total (m)
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Figure 4.15 - Déformée statique d'une lame orientée & 30 ° par rapport a la direction d"écoulement du fluide.
La déformée est donnée en couleur (m) et le champ de vitesse du fluide en niveau de gris (m.s™).

4.4 Caracterisations expéerimentales

La simulation numérique a permis d'effectuer les premiéres expérimentations et est trés utile
pour modéliser I'interaction fluide-structure, mais la recherche des coefficients matériaux et
notamment du module d"Young nécessite des caractérisations expérimentales [90], [106]. Ce
module n'a pas été identifié pour les couches minces de PZT développés au cours de ces travaux.
Son obtention permettrait d'affiner les résultats obtenus dans les chapitres précédents, sur les
proprietés piézoélectriques en particulier. La littérature sur la détermination des coefficients
matériaux des couches minces piézoélectriques est assez peu étoffée car les substrats rigides
empéchent généralement I'obtention de résultats pour la couche piézoélectrique. L'utilisation
d'une feuille d'aluminium comme substrat permet d'envisager des caractérisations
expérimentales pour tenter d'affiner les coefficients matériaux du PZT.

Dans un premier temps, les caractérisations purement mécaniques sont présentées afin de
réduire le nombre de variable. La flexion statique et les oscillations libres ont été menées sur
des échantillons non-polarisés, pour que le PZT ne présente pas de propriété piézoélectrique au
niveau macroscopique.

4.4.1 Flexion statique

Le schéma du montage expérimental est rappelé en Figure 4.16. La méthode de mesure a été
présentée dans le Chapitre 1. Les résultats présentés par la Figure 4.17, sont ceux d'une poutre
unigquement constituée d'aluminium. La valeur du module d"Young communément admise pour
I'aluminium est située autour de 72 GPa. Le modeéle présente un écart tres important vis-a-vis
de la valeur attendue.
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Figure 4.16 - Schéma du montage expérimental en flexion statique.

Ces écarts peuvent trouver leurs origines dans plusieurs facteurs. Premiérement, les poutres
possédent une géométrie initiale qui n'est pas celle du modele. En effet, les poutres ont toujours
plus ou moins la forme d'une gouttiére, accentuée par les contraintes inhérentes au processus
de fabrication du PZT. Cela peut augmenter la rigidité mesurée.

La géométrie de la section reste mal maitrisée, puisque I'erreur sur la longueur et la largeur est
supérieure aux épaisseurs mises en jeu. En effet, la découpe des lames modifie le profil par des
effets plastiques, et ne permet pas de mesure précise au microscope électronique a balayage.
Cela induit de grandes incertitudes quant aux résultats. Enfin, les échantillons présentent
obligatoirement un certain nombre de défauts (difficile de garder une feuille d'aluminium
parfaitement lisse) qui ne sont pas négligeables a I'échelle de la section. Ce type de mesure est
trop dépendant de la section pour étre fiable.
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Figure 4.17 - Evolution de la charge en fonction de la fléche d’une poutre en aluminium bi-appuyée.

4.4.2 Oscillations libres

Le schéma du montage expérimental est rappelé en Figure 4.18. La méthode de mesure a été
présentée dans le Chapitre 1. La Figure 4.19 montre un exemple de données expérimentales
ainsi que le modeéle a un degré de liberté optimisé dessus. L'expérience a été reproduite sur
plusieurs échantillons différents et les valeurs obtenues en fonction de la forme de I'échantillon
sont répertoriées en Figure 4.20.
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Figure 4.18 - Schéma du montage expérimental en oscillations libres.

Lorsque la largeur devient trop importante devant la longueur, les résultats divergent. De plus,
une grande variabilité des résultats est obtenue et ce méme lorsque les hypothéses de dimension
sont respectées (modele poutre).

Ici encore, le manque de fiabilité des résultats est probablement imputable a la mauvaise
connaissance de la géométrie de la poutre ainsi qu'aux défauts de celle-ci. Finalement, la
méconnaissance des dimensions de la section de la poutre ainsi que le manque de répétabilité
empéchent la détermination des coefficients par les deux méthodes mécaniques employées.
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Figure 4.19 - Enregistrement de la déformation expérimentale en fonction du temps et tracé de la courbe
théorique optimisée.
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Figure 4.20 - Evolution du module d"Young calculé en fonction du rapport longueur/largeur.
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4.4. Caractérisations expérimentales

4.4.3 Oscillations forcées

Etant donné les résultats variables obtenus par les méthodes mécaniques, la voie piézoélectrique
est testée. Celle-ci consiste a utiliser I'effet piézoélectrique indirect, comme expliqué dans le
Chapitre 1, afin de d'estimer les coefficients matériaux. Le schéma du montage expérimental
est rappelé en Figure 4.21. Les échantillons sont testés sous différentes tensions appliquées. Le
déplacement de la poutre est tracé en fonction de la fréquence d’excitation électrique pour
chacune de ces tensions. La Figure 4.22 montre un exemple de résultats obtenu pour une tension
appliquée de 1,5 V. L'ajustement du modéle analytique aux données expérimentales est visible.

Les évolutions du module d"Young du PZT et du facteur de qualité sont données en Figure 4.23
en fonction de la tension appliquée a I'échantillon. Pour ces deux parametres, une diminution
est observée avec l'augmentation de la tension. Or, ces deux paramétres sont censés étre
constants et indépendants des contraintes extérieures. En effet, dans le modele théorique
développé, le coefficient d’amortissement qui est directement lié au facteur de qualité est
considéré constant. Cela signifie que le modeéle choisi n'est pas complétement représentatif des
phénomeénes constatés expérimentalement, et qu'il est difficile dans ce cas d'estimer les
coefficients matériaux. Due & la décroissance observée sur le module d"Young du PZT, aucune
valeur fixe ne peut lui étre attribuée. De plus, la méthode de réalisation des échantillons est
répétable mais entraine une approximation assez importante sur la qualité intrinseque de la
couche de PZT. Cela entraine l'obtention de résultats variables suivant les échantillons. Ces
variations expérimentales sont difficiles a prendre en compte dans le modele analytique et
impliquent une définition moins précise des propriétés du matériau piézoélectrique par le
modele.

Un autre probléme est la multiplicité des solutions au probleme analytique. Celles-ci dépendent
du point de départ sélectionné pour l'optimisation. Pour limiter ces effets, il est intéressant
d'essayer de fixer un parameétre. Il a été vu que le coefficient d'amortissement est considéré
constant dans le modéle analytique alors qu'il varie expérimentalement. Une hypothése émise
pour expliquer cette variation est I'influence des frottements de l'air. Elle n'est pas prise en
compte pour le moment dans le modéle analytique et pourrait expliquer la diminution du facteur
de qualité.
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Figure 4.21 - Schéma du montage expérimental de I'expérience en dynamique forcée.
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Figure 4.22 - Déplacement expérimental et analytique en fonction de la fréquence pour une tensionde 1,5 V.
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Figure 4.23 - Evolution (a) du module d"Young et (b) du facteur de qualité, en fonction de la tension
appliquée.

Afin d’étudier I’évolution du facteur de qualité Q, des essais sous cloche a vide ont été réalisés
pour observer I'influence des frottements de I'air. Deux géométries d'électrodes, sont utilisées
dans cette étude : 1 cm x 3 mm et 4 cm x 5 mm. Les tensions appliquées varient de 0,5V a4V,
et les mesures sont complétées par une tension de 6 V. Chaque échantillon est étudié dans quatre
configurations : sans la cloche a pression atmosphérique, avec cloche aux pressions
atmosphérique, 400 mbar et 2 mbar.

Pour la petite géometrie de poutre, les tracés de Q, do et dmax SONt présentés en Figure 4.24 et
Figure 4.25 en fonction de la tension appliquée pour les quatre configurations d'études. Pour
les trois paramétres, le comportement a pression atmosphérique avec et sans cloche est
sensiblement le méme. L'évolution du facteur de qualité est identique signifiant que les légers
écarts observés pour do et dmax S& compensent et sont dus a la différence de chemin optique lors
du passage de la cloche. Ainsi, il est possible de comparer les évolutions du facteur de qualité
pour différentes pressions pour un échantillon donné. Concernant ce facteur Q, une
modification en fonction de la pression est bien observée mais il dépend toujours de la tension.
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Figure 4.24 - Evolution du facteur de qualité en fonction de la tension pour différentes pressions.

Ses valeurs augmentent avec la baisse de pression, indiquant une baisse du coefficient
d’amortissement ce qui concorde avec la diminution des forces de frottements de I'air lorsque
la pression diminue. Mais le facteur de qualité n'est toujours pas constant, ce qui signifie qu'il
existe une autre raison a sa diminution. Cela pourrait étre di a des couplages non-linéaires et a
des forces de frottements internes au matériau [107].

Le comportement observé pour le facteur de qualité se retrouve dans les comportements des
déplacements statiques et maximums. En effet, la diminution de la pression impacte peu do alors
que dmax augmente. Or Q = dmax/do validant la cohérence des évolutions observées pour les trois
parametres.

Il faut maintenant vérifier ces observations sur la deuxieme géométrie de poutre. Les tracés des
déplacements et du facteur de qualité en fonction de la tension appliquée a la poutre de 4 cm de
longueur pour différentes pressions sont donnés en Figure 4.26 et Figure 4.27.
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Figure 4.25 - Tracé des déplacements (a) statique et (b) maximal en fonction de la tension pour différentes
pressions.
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Figure 4.26 - Evolution des déplacements (a) statique et (b) maximal en fonction de la tension appliquée a
une poutre de 4 cm de longueur pour différentes pressions.

Comme pour la petite poutre, le déplacement statique do augmente en fonction de la tension
mais ne varie que trés peu en fonction de la pression. Seule la mesure sans cloche fait apparaitre
une différence notable, mais cette variation du déplacement statique en fonction de la présence
de la cloche est compensée par celle du déplacement maximal. Ainsi le facteur de qualité
mesuré pour le grand échantillon, avec et sans la cloche, est quasiment identique pour la
pression ambiante.

L'évolution croissante du déplacement maximal en fonction de la tension est logique. La
diminution de la pression est bien retranscrite sur les données expérimentales du déplacement
maximal avec I'augmentation de la pente mesurée en fonction de la tension appliquée. Cette
évolution est similaire a celle observée pour le facteur de qualité. Plus la pression est faible,
plus le facteur Q posséde un coefficient directeur important en fonction de la tension appliquée.
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Figure 4.27 - Evolution du facteur de qualité en fonction de la tension appliquée a une poutre de 4 cm de
longueur pour différentes pressions.
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4.5. Conclusion

Les coefficients directeurs des régressions linéaires sont reportés dans le Tableau 4-6.
L'influence de la diminution de la pression est bien mise en avant lors de la comparaison des
coefficients directeurs. Les frottements fluides de l'air sont réduits ou supprimés, mais une
évolution du facteur de qualité en fonction de la tension appliquée est toujours observée. Ceci
signifie que I'évolution des paramétres matériaux en fonction de la tension appliquée est
probablement due a des phénoménes de non linéarité des parametres mécaniques et électriques.
Concretement, les coefficients matériaux évolueraient en fonction de la vitesse de vibration de
la poutre.

Tableau 4-6 : Coefficients directeurs des régressions linéaires tracées pour les parameétres de la poutre de
4 cm de longueur.

Coefficient directeur (um/V) Patm 400 mbar 2 mbar
Déplacement maximal dmax 204 353 1340
Déplacement statique do 12,5 12,3 13,3
Facteur de qualité Q -1,21 -1,74 -2,39

4.5 Conclusion

Dans ce chapitre, un modele analytique permettant de modéliser une poutre piézoélectrique a
été développé dans l'objectif de mesurer les coefficients matériaux de la couche active. Ce
modeéle analytique a aussi été utilisé pour comparer les résultats obtenus avec les logiciels de
simulation numérique utilisés pour la modélisation des poutres piézoélectriques. Les résultats
des simulations ADINA et COMSOL du calcul de la fleche d'une poutre piézoélectrique en
fonction d'une tension appliquée sont similaires a ceux obtenus par le calcul analytique. Les
logiciels de simulation numérique peuvent donc étre utilisés pour réaliser la modélisation des
brins piézoélectriques développés au cours de ces travaux.

Par la suite, COMSOL a été utilisé pour effectuer des simulations numériques en 2D
principalement car il dispose d'un module de calcul pour l'interaction fluide structure et de la
piézoélectricité. 1l a pu étre demontré qu’un écart entre deux lames égal & 1,5 fois la hauteur de
la lame piézoélectrique semblait maximiser les mouvements vibratoires des lames. Cet écart
favorise I'apparition de recirculations dans le fluide, augmentant les fleches mesurées sur les
lames, tout en permettant une occupation spatiale importante. De plus, il a été vu que
I'utilisation d'une conduite permet d'augmenter encore les fleches si la hauteur de conduite
permet une interaction entre des ensembles de lames placées sur les parois haute et basse.
Malheureusement, la demande en processeurs pour effectuer des calculs quantitatifs et/ou en
3D dépassait la capacité de calcul disponible. C'est pourquoi ces études sont restées trés
qualitatives, sans intégrer la piézoélectricite.
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Finalement, les caractérisations expérimentales menées sur les échantillons ont demontré que
les incertitudes liées a la géométrie et a la qualité intrinseque des couches minces de PZT sont
trés importantes. Les caractérisations purement mécaniques, laissant pourtant [I'effet
piézoélectrique de coté, n‘ont pas permis de définir proprement les coefficients matériaux. Seule
I'étude électromécanique dynamique avec I'observation d'oscillations forcées a fait avancer le
probléme. Elle a permis de comprendre que les frottements de I'air ne sont pas la cause de la
diminution de certains paramétres (facteur de qualité, module d"Young) censés étre constants.
En effet, lorsque la pression est diminuée, le méme comportement est observé pour les
parametres étudiés. Une source d'explication pourrait étre la non-prise en compte dans le
modele analytique de I'amortissement interne du matériau et de non-linéarités présentes entre
les propriétés électriques et mécaniques. L'étude des paramétres matériaux en fonction de la
vitesse d'excitation devra étre réalisée afin de définir précisément les propriétés du PZT.
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Chapitre 5

5 Mesures énergétiques et etudes
prospectives
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Chapitre 5. Mesures énergétiques et études prospectives

5.1 Introduction

Ce chapitre présente deux parties distinctes. La premiére détaille I'étude des micro-générateurs
présentés dans les chapitres 2 et 3 ainsi que les essais menés pour optimiser la puissance
générée. Le circuit électrique équivalent du dispositif de mesure est rappelé en Figure 5.1. Le
générateur piézoélectrique génére un courant piézoélectrique io lorsqu'il est soumis a des
contraintes extérieures. Pour visualiser le signal et vérifier son allure, un oscilloscope enregistre
la tension délivrée par le générateur piézoélectrique aux bornes d'une résistance de charge R.

Piezoelectric film

g
=

Figure 5.1 - Schéma électrique équivalent du dispositif expérimental.

La seconde partie décrit les études prospectives effectuées lors de cette thése pour évaluer le
potentiel applicatif des films piézoélectriques flexibles. Une premiere étude sur la capacité de
conversion piézoélectrique des films de PZT/Al a été réalisée par I'équipe du LGEF, laboratoire
partenaire du projet N-air-J. Une seconde étude a eu pour objectif d'évaluer une utilisation des
piézoélectriques flexibles pour des applications d'actionnement. Enfin, le troisieme objectif
était d'examiner la possibilité de récupération d'énergie a partir de générateurs flexibles sans
plomb. Ces dispositifs naturellement plus écologiques présentent un intérét évident pour des
applications nécessairement biocompatibles.

5.2 Poutre piézoélectrique bi-encastreée

Le projet N-air-J ayant pour objectif la récupération d'énergie a partir des courants d‘air, il est
nécessaire d'évaluer les rendements énergétiques du PZT lorsqu'il est soumis a des contraintes
extérieures. Dans ce chapitre, différentes sources d’excitations mécaniques seront utilisées pour
actionner les générateurs piézoélectriques. L'intérét est de pouvoir tester des configurations
différentes : les deux extrémités du générateur blogquées ou une bloquée et une libre.

Dans ce paragraphe, la configuration avec les deux extremités bloquées est étudiée. La méthode
de caractérisation des propriétés de récupération d'énergie a été présentée dans le Chapitre 1.
Le systéme « Lego ® » permet une excitation contrélée a basse fréquence. Les contraintes
appliquées a un échantillon encastré restent identiques tant que celui-ci n'est pas retiré du
dispositif. Ainsi, les études peuvent étre réalisées a différentes fréquences d'excitations pour
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5.2. Poutre piézoélectrique bi-encastrée

une méme contrainte extérieure. Le PZT est encapsulé dans des feuilles de polymeres.
L'encapsulation du PZT/aluminium dans des feuilles de polymeres est réalisée par laminage a
chaud et permet sa protection et une meilleure flexibilité.

5.2.1 Géomeétrie de I'électrode supérieure

Pour cette étude, une poutre de PZT de composition 57/43 et de 3 um d'épaisseur est utilisée.
Les dimensions de I'électrode supérieure sont 4 cm en longueur sur 0,5 cm en largeur, soit une
surface de 2 cm2. La mesure de la tension aux bornes d'une résistance placée en paralléle de la
poutre permet de remonter a I'amplitude de la tension, au courant et a la puissance électrique
générée. Les courbes théoriques et les points expérimentaux des trois paramétres en fonction
de la résistance de charge sont donnés en Figure 5.2, pour une fréquence de 1,6 Hz. Les points
expérimentaux sont repérés par des carres blancs. L'expérience donne des points en adéquation
avec la théorie, ce qui confirme le choix du modele électrique équivalent utilise.

Le courant piézoélectrique délivré par le générateur sans résistance de charge, lo, est obtenu par
la modélisation de I'évolution du courant. Graphiquement, le courant lo peut étre déterminé
approximativement par la lecture du courant pour une faible résistance de charge. (Figure 5.3).

0,16
0,12
—
>
A
0,08 D
0,04
0,00

R (Q)

Figure 5.2 - Evolution de I’'amplitude du courant, de la puissance et de la tension aux bornes de la résistance
de charge.

Le courant augmente proportionnellement a la fréquence, ce qui est en accord avec la théorie
des équations piezoelectriques. Dans ces derniéeres, la charge est proportionnelle a la
déformation, et donc le courant, dérivée temporelle de la charge, est proportionnel a la
fréquence. La pente calculée vaut 244 nA/Hz.

Le tracé de la puissance générée par la couche mince de PZT de composition 57/43 en fonction
de la résistance de charge est montré en Figure 5.4. Les courbes sont tracées pour quatre
fréquences étudiées 1,0 Hz, 1,6 Hz, 2,2 Hz et 2,8 Hz.
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Figure 5.4 - Evolution de la puissance générée en fonction de la résistance de charge et de la fréquence du
signal appliqué.

Pour chaque fréguence, un maximum de puissance est observeé autour d'une résistance de charge
optimale. 1l se décale vers des résistances plus faibles lorsque la fréquence augmente. De plus,
la puissance maximum générée augmente proportionnellement a la fréquence appliquée comme
cela est démontré par la Figure 5.5.

Cette derniére observation est en accord avec le circuit électrique équivalent choisi. La dérivée
de la puissance par rapport a la résistance est nulle pour la valeur de résistance optimale, d'ou
la formule Ropt = 1/Cw. De plus, le circuit RC équivalent peut étre considéré comme un pont
diviseur de courant donnant I'expression de la puissance générée a travers la résistance
R indiquée a I'équation 1.40 donnée le Chapitre 1.
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F (Hz)

Figure 5.5 - Puissance maximale récupérée a travers Ropt €n fonction de la fréquence d'excitation.

Soit une puissance maximale obtenue pour Rop: donnée par la formule :

T 5.1

Or, comme il a été vu auparavant, lo est proportionnel a la fréquence donc la puissance
maximale est aussi proportionnelle a la fréquence. Cela valide une nouvelle fois le circuit
équivalent choisi pour modéliser le générateur piézoélectrique.

Les mesures présentées ci-dessus ont permis de valider le circuit RC équivalent au micro-
générateur piézoélectrique utilisé dans ce projet. Dans la suite, la variation de la géométrie de
I'électrode est discutée. La longueur de I'électrode limite la zone active du micro-générateur
piézoélectrique et le rayon de courbure impose par le systéme Lego ®. Pour maximiser les
contraintes sous I'électrode, il a été décidé de modifier le facteur de forme de la surface de
I'électrode. Les deux formats d'électrodes sont présentés dans la Figure 5.6. La longueur de
I'électrode est largement diminuée, de 4 cm a 1,5 cm, et la largeur est augmentée de 0,5 cm a
1,2 cm. Ainsi, la nouvelle surface d’électrode est de 1,8 cm? au lieu de 2 cm2 précédemment.

Avec cette nouvelle géomeétrie, la récupération d'énergie est mesurée pour différentes
fréquences de contraintes imposées par le systeme d’excitation mécanique. Les résultats obtenus
avec cette géométrie sont montrés en Figure 5.7.

Figure 5.6 - Photos des formats d’électrodes testés en configuration encastrée-encastrée.
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La puissance générée avec cette nouvelle géometrie est tracee en fonction de la résistance de
charge pour différentes fréquences d'excitations. Comme précédemment, le décalage de la
résistance de charge optimale vers les faibles résistances et la proportionnalité de la puissance
maximale sont observés avec I'augmentation de la fréquence d’excitation. Quantitativement, la
puissance générée est multipliée par 5 avec cette géométrie d'électrode adaptée aux contraintes
imposées. Concernant le courant piézoélectrique, il est fortement augmenté, passant de
244 nA/Hz a 420 nA/Hz, mais n'explique pas a lui seul la différence de puissance générée. En
effet, la diminution de la surface d'électrode, méme légere permet de réduire la capacité du
générateur, et donc d'augmenter la puissance maximale générée (voir le Tableau 5-1).

La densité d'énergie est définie par :

5
212
= = 5.2
SARER"

avec S la surface de I'électrode supérieure. Finalement, les propriétés des deux géométries
d'échantillons testées sont comparées dans le Tableau 5-1.

Tableau 5-1 : Comparaison des propriétés de récupération d'énergie en fonction de la géométrie de
I"électrode supérieure.

Géomeétrie électrode 4cmx0,5cm 15cmx1,2cm
Capacité (nF) 221 155
lor (NA/HZ) 244 420
E (nJ/cm?) 5,4 25,2
200 T T T T T T L L |

150

50

R (Q)

Figure 5.7 - Evolution de la puissance récupérée en fonction de la résistance de charge pour différentes
fréquences.
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5.2. Poutre piézoélectrique bi-encastrée

5.2.2 Influence d'une interface de RuO-

Pour cette étude, des échantillons de PZT 54/46 dont les électrodes font 1,5 cm sur 1,2 cm sont
utilisés. Les substrats utilisés pour ces échantillons sont Al et RuO2/Al. La mesure de
récupération d'énergie en réponse a une contrainte mécanique extérieure forcée de type
sinusoidale, a été effectuée pour différentes fréquences, autour de 1, 2, 3 et 4 Hz. Pour chaque
fréquence, la tension aux bornes du micro-générateur piézoélectrique, donc de la résistance de
charge, est mesurée en fonction de la variation de la résistance. De cette mesure, le courant
piézoélectrique et la puissance délivrée par le générateur sont déterminés.

Afin d'avoir une base similaire, la polarisation de ces deux films minces est réalisée pour que
leurs valeurs de polarisation rémanente soient proches. Leurs propriétés ferroélectriques et
diélectriques apres polarisation sont données dans le Tableau 5-2.

Tableau 5-2 : Comparaison des propriétés ferroélectriques et diélectriques des échantillons du test de
récupération d'énergie.

Echantillon Sans RuO; Avec RuO:
Polarisation (kV/cm) 483 183
Pr (LC/cm?) 24,9 23,7
Ec (kV/cm) 125,1 41,2
Capacité (nF) 155 293
Permittivité relative & 292,4 551,2
Pertes diélectriques tané 3,3% 57 %

D'apres les données du tableau ci-dessus, I'influence de RuO; est bien visible comme expliquée
précédemment dans le Chapitre 2, puisque pour un champ de polarisation beaucoup plus faible
(183 contre 483 kV/cm), les deux échantillons ont une polarisation rémanente P; proche. De
plus, le champ coercitif est beaucoup plus faible avec RuO3, ce qui implique une plus grande
facilité pour renverser la polarisation. Cependant, pour les propriétés diélectriques, I'échantillon
sans RuO; est plus adapté pour la récupération d'énergie puisque sa permittivité et donc sa
capacité sont plus faibles de méme que ses pertes diélectriques. 11 est impossible d'étre sdr de
I'évolution de I'expérimentation avant de I'avoir réalisée, puisque I'importance des différentes
propriétés ferroélectrique et diélectrique n'est pas connue.

La comparaison des résultats expérimentaux est réalisée par le biais des courbes du courant lg
en fonction de la fréquence, données en Figure 5.8.
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Figure 5.8 - Comparaison des courbes du courant lo en fonction de la fréquence avec et sans RuOs..

Pour les deux échantillons, I'expérience est bien en accord avec la théorie car I'évolution du
courant piézoélectrique avec la fréquence est linéaire. Les coefficients directeurs lor des droites
sont différents : avec la couche d'oxyde intermédiaire, lor est de 520 nA/Hz alors que sans cette
méme couche, il est de 420 nA/Hz. Comme pour les propriétés ferroélectriques, diélectriques
et piézoélectriques, la couche de RuO, augmente le courant piézoélectrique généré.

Toutefois, le parametre pertinent pour la comparaison des micro-générateurs est la puissance
qu'ils génerent. Sur la Figure 5.9 sont représentées ces puissances récupérées a différentes
fréquences pour des micro-générateurs avec et sans RuO-. Pour des fréquences d'actionnements
similaires, la puissance générée par I'échantillon sans couche d'oxyde intermédiaire est
supérieure. La comparaison de la densité d'énergie générée par le piézoélectrique, donne sans
RuO2, 25,2 nJ/cm? alors que le micro-générateur avec la couche d’oxyde intermédiaire produit
20,4 nJ/cmz,

70— 150

125

100

P (nW)

R (Q) R(©)
(a) (b)

Figure 5.9 - Evolution de la puissance récupérée pour différentes fréquences : (a) sans RuO- et (b) avec.
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Finalement, méme si la couche de RuO2 permet la création d'un courant piézoélectrique plus
important, la tension générée diminue. Cela s'explique par une influence plus importante de
I'augmentation de la capacité du film sur la puissance finale récupérée. Cette observation remet
en cause I'utilité de la couche de dioxyde de ruthénium pour le générateur car les améliorations
observées sur les propriétés piézoélectriques, diélectriques et ferroélectriques ne suffisent pas a
contrebalancer les effets de I'augmentation de la capacité.

L'objectif étant de récupérer le maximum d'énergie avec un échantillon, il faut réussir a
diminuer la capacité tout en conservant les propriétés piézoélectriques. Une solution est de
modifier la structure métal-isolant-métal (MIM) utilisée et de la remplacer par une structure a
électrodes interdigitées (IDE). Celle-ci donne la possibilité d'écarter les électrodes de plusieurs
dizaines ou centaines de microns, ce qui n'est pas réalisable en structure MIM avec des couches
minces car I'écart inter-électrodes correspond a I'épaisseur du matériau actif. C'est donc avec
cet objectif précis que le procédé de transfert du PZT sur polymére a été développé (voir
Chapitre 3).

5.3 Electrodes interdigitées

Dans ce paragraphe, la récupération d'énergie a partir d'électrodes interdigitées (IDE) est
discutée. Pour cette étude, I'actionnement mécanique a été réalisé sur des structures bloquées a
une extrémité et libre a l'autre. L'excitation de I'échantillon consistait soit en une déformation
harmonique, soit en une déformation ponctuelle. Dans le premier cas, la fréquence de travail
est différente de la fréquence de résonance de la structure IDE. Pour la déformation ponctuelle,
ce sont les vibrations amorties qui ont été enregistrées. Cette double étude a permis d'observer
de fortes tensions en sortie des micro-générateurs, dues aux faibles capacités des échantillons.

5.3.1 Déformation harmonique

La structure des électrodes interdigitées est réalisée par évaporation d'or. Les dimensions des
électrodes sont 300 um de gap, 200 um de largeur de digits. Le film piézoélectrique a été
polarisé a 50 kV/cm pendant 2 h sur une plaque chauffante a 100 °C. Le champ électrique reste
appliqué lors du retour a température ambiante. La sollicitation harmonique est réalisée
manuellement autour d'une fréquence de 2 Hz. Trois resistances de charges différentes ont été
testées permettant de tracer les courbes théoriques de récupération d'énergie correspondantes.
En effet, la tres faible capacité des échantillons (~ 15 pF) entraine un décalage de la résistance
de charge optimale vers des valeurs importantes. Or, les dispositifs expérimentaux disponibles
au laboratoire sont limités & une impédance d'entrée de 100 MQ. C'est pourquoi la précision
des prédictions réalisées a partir des mesures effectuées est limitée.

Les courbes de tensions enregistrées aux bornes des résistances de charge de 1, 10 et 100 MQ
sont présentées dans la Figure 5.10. La prévision théorique découlant de ces trois mesures est
donnée en Figure 5.10 - (d) et la Figure 5.10 - () montre le bon accord entre les points
expérimentaux et la théorie pour la tension et la puissance générées par le piézoélectrique.
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Les courbes théoriques sont calculées pour une fréquence de 2 Hz et un courant piézoélectrique
de 115 nA. Théoriquement, la tension de circuit-ouvert Uoc serait de 5600 V. La puissance
maximale serait de 160 uW pour une résistance optimale de 49 GQ. L'énergie délivrée par le

micro-générateur vaut 80 pJ.
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Figure 5.10 - Evolution de la tension au cours du temps pour une résistance de charge de (a) 1 MQ, (b)
10 MQ et (c) 100 MQ. (d) Tension, courant et puissance a travers la résistance de charge et (e) zoom sur la

puissance et la tension.
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Le calcul de la densité d'énergie dépend de la surface considérée. Les deux surfaces différentes
qui peuvent étre considérées sont présentées dans la Figure 5.11. Il est possible de considérer
la surface d’emprise totale des IDE, ce qui donne une surface de 2 cm sur 2 cm soit 4 cm?, ou
bien de supposer que la surface active n'est présente qu'entre les digits comme cela est fait dans
la publication de Park et al [30]. Dans ce second cas, la surface active est beaucoup plus faible,
et se calcule comme suit :

PREECEER B 1R 5.3

ou I est la longueur d'un digit (1,5 cm), t I'épaisseur du PZT (3 um) et N le nombre de digits.

Pour un espace interdigits de 300 um, N vaut 36, ce qui donne une surface active de 1,58 mm?.
La densité d'énergie est alors compléetement différente, puisque dans le premier cas elle vaut
20 pJ/cm? alors que pour le second cas elle est de 5,1 mJ/cm?. Cet écart important indique que
la surface effective a prendre en compte devrait toujours étre la méme, peu importe la structure.
Ainsi, c'est le premier cas qui semble le plus logique, puisque c'est I'encombrement spatial réel
qui pourra étre limitant. Dans leur article, Park et al. considérent une surface active de 1 mm?
pour un échantillon dont I'emprise des électrodes est de 1,5 sur 1,5 cm? soit 2,25 cm?. De ce
fait, la densité de puissance affichée dans I'article ne devrait pas étre de 17,5 mw/cm? mais de
77,8 uW/cm?. La densité d'énergie ne peut pas étre calculée précisément car la fréquence
d'excitation de leur générateur n'est pas communiquée. Sur une de leur figure reportée en Figure
5.12, 10 cycles de sollicitations sont affichées pour une durée d'environ 30 secondes, soit
3 secondes par période ce qui correspond a une fréquence d'excitation de lI'ordre de 0,3 Hz. En
prenant ces valeurs comme base de calcul pour la densité d’énergie, pour une surface de 1 mm?,
E = 58 mJ/cm? contre 259 pl/cm? avec S = 2,25 cm?. Pour les deux surfaces prises en compte,
leurs résultats sont plus de 100 fois supérieurs aux valeurs obtenues dans cette thése.

Activation
area

(a) (b)

Figure 5.11 - Surface active des IDE : (a) emprise totale et (b) limitation a I'espace inter-digits [30].
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Figure 5.12 - Tension de circuit ouvert et densité de courant mesurées par Park et al. [30].

Le micro-générateur piézoélectrique flexible développé dans cette thése n'est pas totalement
optimisé, notamment au niveau de l'orientation des domaines piézoélectriques avec des
électrodes interdigitées. L'étape de polarisation des échantillons est donc cruciale et malgré un
nombre important d'essais déja réalisés, les parameétres (temps, température et amplitude champ
électrique) restent a optimiser pour améliorer les propriétés piézoélectriques.

5.3.2 Déformation ponctuelle

Dans la méme configuration que précédemment, une déformation ponctuelle de plus grande
amplitude que la déformation harmonique a été appliquée au micro-générateur. Pour les trois
résistances de charges utilisées, les courbes de la tension récupérée en fonction du temps sont
données dans la Figure 5.13. Plus la résistance de charge est élevée, plus la tension mesurée est
importante. Cette évolution est en accord avec les courbes théoriques.

Les tensions maximales obtenues sont respectivement de 4, 22,8 et 38 V pour des résistances
de 1, 10 et 100 MQ. Ces mesures permettent de confirmer I'intérét de la structure interdigitée
pour la récupération d'énergie.

Ho————————

30l % 100MQ | ]
LA 10 M .

20 b Y 1MQ _

0,00 0,01 0,02 0,03 0,04 0,05
t(s)

Figure 5.13 - Tensions délivrées par le micro-générateur piézoélectrique flexible suite a une contrainte
ponctuelle.
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En conclusion, la récupération d’énergie a partir des microgénérateurs piézoélectriques
flexibles développés dans ces travaux est concurrentielle par rapport a la littérature. Le Tableau
5-3 compare les densités d’énergies maximales récupérées, pour des microgénérateurs en
structure MIM et IDE, en réponse a une excitation mécanique similaire.

Tableau 5-3 : Comparaison des densités d’énergie maximales récupérées suivant la structure utilisée.

Structure MIM IDE
L. PZT sur PZT sur
Materiau \ \ 5
actif Polymeére polymere PZT/AI polymere PZT/PET
(LLO) (LLO)
Densité 259 p/icm?

2 2 2 2
dénergie 5nd/cm~[20] 7 ndlcm~[25] 25 nd/cm [30] 20 pJ/cm

5.4 Pot-vibrant

Le pot-vibrant est le second systéme d'excitation mécanique testé. C'est une expérimentation
assez répandue pour mesurer les propriétés de récupération d'énergie puisqu'elle permet un bon
contréle des contraintes appliquées. Il est en effet possible de modifier la fréquence et
I'accélération de I'excitation mécanique fournie aux échantillons. Dans ce paragraphe, deux
types de poutres sont présentées: celle correspondant aux micro-générateurs testés en
configuration encastré-encastré, et une seconde dans laquelle le générateur PZT/aluminium est
collé sur une poutre support en inox. Dans les deux cas, ce n'est pas le générateur
piézoélectrique qui définit la réponse mécanique, mais la structure a laquelle il est intégré. Pour
chaque poutre testée, la fréquence de résonance du systeme est recherchée. Ensuite, les
évolutions de la tension, du courant et de la puissance en fonction de la tension d'accélération
et en fonction de la résistance de charge sont mesurées.

5.4.1 Poutre PET/AI/PZT/AI/PET

Dans cette partie, le film piézoélectrique est encapsulé par laminage a chaud entre des feuilles
de polyéthylene téréphtalate (PET). C'est la méme structure que celle ayant été testée avec le
systéeme « Lego ® » dans la configuration clampée-clampée, présentée en Figure 5.6. Cette fois-
ci, la poutre est encastrée a son extrémité au contact du pot-vibrant et libre a I'autre extrémité.
La surface du micro-générateur est de 1,5 x 1,2 cm? et I'épaisseur de la couche active vaut 3 pm.
La largeur de la poutre est 1,8 cm et sa longueur prend les valeurs L =7, 6, 5 et 4 cm. La photo
de la poutre sur son support est donnée en Figure 5.14. Pour chaque longueur étudiée, la
fréquence de résonance du systeme varie et doit étre déterminée.
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Figure 5.14 - Photo de la poutre PET/AI/PZT/AI/PET : schématisation des différentes longueurs étudiées.

Les réponses en fréquences enregistrées pour les différentes longueurs avec une accélération de
1 g et une résistance de charge de 1 MQ sont présentées en Figure 5.15. Un décalage de la
fréquence de résonance vers des valeurs supérieures est observé lorsque la longueur diminue.
La tension maximale obtenue est assez stable, seule celle mesurée pour la poutre de 4 cm de
longueur est légérement inférieure. Cela pourrait étre interprété comme une fatigue du matériau
due aux séries de mesures effectuées.

Le tracé des courbes de courant, tension et puissance aux bornes de la résistance de charge est
donné en Figure 5.16 pour la poutre de 4 cm. Cette étude a été realisée pour toutes les longueurs
a la fréquence de résonance respective des poutres pour une accélération de 1 g. Les courbes de
puissance générée par le piézoélectrique pour différentes longueurs de poutre sont présentées
en Figure 5.17. De méme, le courant et la tension délivrés par le micro-générateur sont reportés
dans la Figure 5.18. Enfin, le courant piézoélectrique lo caractéristique du générateur PZT/Al
est tracé en fonction de la fréquence d'excitation en Figure 5.19. Ces cing figures mettent en
évidence I'impact de la longueur de la poutre sur le micro-générateur et notamment sur les
propriétés de conversion piézoélectrique en fonction de la fréquence d’excitation.
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Figure 5.15 - Réponses en fréquence de la poutre pour les 4 longueurs étudiées (A=1g, R=1MQ).
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Figure 5.16 - Courant, tension et puissance générés a travers la résistance de charge par la poutre de 4 cm.
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Figure 5.17 - Evolution de la puissance générée par le micro-générateur piézoélectrique en fonction de la
longueur de la poutre.
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Figure 5.18 - Courbes de courant et de tension délivrés par le générateur pour différentes longueurs.
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Figure 5.19 - Courant piézoélectrique lo en fonction de la fréguence d’excitation.

Comme il a été vu dans le paragraphe précédent, le modéle théorique du circuit RC coincide
bien aux points expérimentaux. La diminution de la longueur entraine un décalage de la
fréquence de résonance de la poutre, et il est ainsi possible de modifier la fréquence d'excitation
du générateur piézoélectrique. Pour les quatre longueurs étudiées, la puissance générée est de
plus en plus importante suivant le raccourcissement de la poutre. Le maximum de puissance est
atteint pour de plus faibles résistances étant donné que la fréquence d'excitation augmente.
Concernant la tension délivrée par le générateur, I'évolution dépend trés peu de la longueur. La
tension de circuit-ouvert, soit pour une résistance infinie, est sensiblement égale pour les
différentes fréquences d'excitation, autour de 0,11 V. Seul le décalage vers les faibles
résistances de la puissance maximale se traduit par un décalage de la pente de la tension. Par
contre, la variation observée pour la valeur maximale de la puissance se retrouve dans les
courbes de courant. En effet, le courant piezoelectrique change suivant la fréquence d'excitation
et la modification de la longueur de poutre se répercute sur lo. Plus la poutre est petite, plus la
fréquence de résonance est élevée et plus le courant piézoélectrique est important. Mais la
densité d'énergie obtenue est plus faible que pour le systéme d'excitation bloquant les deux
extrémités puisque les contraintes appliquées sont différentes et probablement plus faibles avec
le pot-vibrant. L'intérét de ce systéeme est que le courant généré est plus important dd a la plus
grande fréguence d'excitation.
La deuxiéme partie de I'étude consistait a mesurer les valeurs de tensions, courant et puissance
pour les différentes longueurs de poutre lors de la modification de I'accélération. La fréquence
d’excitation est choisie pour que le systéme entre en résonance. La résistance de charge est
optimisée, connaissant la capacité et la fréquence d'excitation, pour maximiser la puissance
générée. Les résultats sont présentés dans la Figure 5.20. Pour toutes les longueurs testées, que
ce soit pour le courant, la tension ou la puissance, une augmentation conséquente de la propriété
est observée en réponse a l'augmentation de I'accélération. Comme précédemment, le courant
mesuré dépend fortement de la fréquence d'excitation, i.e. de la longueur de la poutre. Le
courant est de plus en plus grand lorsque la fréquence augmente, ce qui est en accord avec la
théorie piézoélectrique.
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Pour la tension, aucune différence majeure n’est observée suivant la longueur de la poutre. Le
comportement observé sur le courant se répercute sur la puissance avec une augmentation de la
puissance générée avec la diminution de la longueur.

La densité d'énergie maximale du générateur est calculée pour une accélération de 2,5 g. Les
données sont récapitulées dans le Tableau 5-4. La densité d'énergie est plus élevée que pour
I'accélération de 1 g, mais reste inférieure a celle mesurée avec le systeme « Lego ® ».

Tableau 5-4 : Densité d'énergie récupérée avec le PZT encapsulé dans du PET.

Surface (cm?) Pmax (NW) F (Hz) E (nJ/cm?)
1,8 285,3 30,8 5,1
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Figure 5.20 - Evolution (a) du courant, (b) de la tension et (c) de la puissance délivrés par le générateur
piézoélectrique en fonction de I'accélération pour différentes longueurs de poutre.

En conclusion, I'utilisation d'un systeme poutre bloquée-libre est possible mais I'obtention d'une
énergie suffisante passera par le bon dimensionnement de la poutre afin de générer assez de
courant. De plus, une accélération plus importante, soit de plus grandes amplitudes de
déformations pour la poutre, est nécessaire pour obtenir des courants plus élevés.
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5.4.2 Poutre AlI/PZT/Al/Inox

Dans cette partie, les micro-générateurs sont collés sur des poutres d'inox. La colle est
conductrice afin de pouvoir utiliser la poutre support comme contact électrique. L'objectif est
de comparer les propriétés de différents films piézoélectriques apposés a la base de la poutre en
inox, lorsque cette derniére est mise en vibration. Les différentes surfaces actives testées sont
1cmsur 0,3 cmet 1,5 cmsur 1,2 cm. Pour la plus petite surface, un essai a été effectué lors de
la mise en série de deux échantillons. Cette configuration doit permettre d'augmenter la tension
de sortie puisque la capacité équivalente des deux générateurs en série est plus faible que celle
d'un seul générateur. La réponse en fréquence de ces générateurs est proposée en Figure 5.21,
pour une accélération de 1 g et une résistance de charge de 1 MQ. La photo des deux poutres
est montrée en Figure 5.22.
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Figure 5.21 - Réponses en fréquence des poutres Al/PZT/Al/Inox pour les différentes surfaces actives testées.

La réponse en fréquence des générateurs donne des résonances proches puisque les poutres en
inox ont été dimensionnées pour résonner autour de 19 Hz. En raison des géométries différentes
des générateurs, la largeur des poutres en inox est variable : 1,8 cm pour la grande surface et
1,5 cm pour les petits échantillons. La longueur hors de I'encastrement est choisie a 9 cm, ce
qui correspond & un encastrement au bord de I'échantillon. La découpe de I'inox n'étant pas trés
précise, la différence observée en fréquence de résonance peut s'expliquer entre les deux
poutres. Pour les générateurs de 0,3 cm?, la mesure avec un ou deux échantillons est réalisée a
partir de la méme poutre, expliquant le tres faible décalage observé sur la résonance. Comme
attendu, la mise en série de deux générateurs par le collage de part et d'autre de la poutre support
en acier inoxydable, provoque bien une augmentation importante de la tension de sortie. Celle-
ci est méme supérieure de 0,3 V a celle fournie par le micro-générateur de surface active de
1,8 cm?.

Pour une fréquence d'excitation similaire, fixée a la fréquence de résonance du systéme étudié,
une variation de capacité du générateur entraine un décalage des courbes de tension, courant et
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puissance suivant la résistance de charge. Cela se vérifie sur les courbes de courant, tension et
puissance de chaque systéme testé qui sont présentées en Figure 5.23, pour une accélération de
1 g. Il est facile de remarquer que lorsque la capacité du micro-générateur est plus faible, la
résistance optimale se décale vers les grandes résistances. Or, dans cette étude les capacités sont
respectivement de 154, 28,3 et 14,2 nF, pour les surfaces actives de 1,8 cm?, 0,3 cm? et
2 x 0,3 cm?. La valeur de Rop:t est donc de plus en plus élevée suivant cet ordre donné.

viNiy
’ % e g i
|

.
B S ma— T

Figure 5.22 - Photo des micro-générateurs collés sur les poutres en inox.

Concernant le courant piézoélectrique fourni par un générateur seul de 0,3 cm? ou par deux
générateurs connectés en série, il reste sensiblement le méme. La variation importante s'effectue
pour la tension, comme cela a déja été vu précédemment, et se répercute sur la puissance
générée. Ces deux propriétés sont multipliées par environ deux, prouvant I'intérét de la mise en
série des échantillons. Cependant, cela reste insuffisant pour dépasser la puissance générée par
la surface active de 1,8 cm? car celle-ci produit un courant beaucoup plus élevé. Il aurait fallu
mettre en série plus de petits générateurs afin d’augmenter la tension de sortie pour compenser
la limitation initiale due a la différence de surface active.

La densité d'énergie produite par les petits générateurs est relativement constante, autour de
44 nJ/cm? (voir Tableau 5-5).

Tableau 5-5 : Propriétés des micro-générateurs sur poutres en acier inoxydable.

Géométrie électrode 0,3 cm? 2 x (0,3 cm?) 1,8 cm?
C (nF) 28,3 14,2 154
lot (NA/HZ) 95,8 97,7 799
Pmax (UMW) @ 1 g 0,49 1,06 3,28
E(nlicm) @1g 43 45 92

147



Chapitre 5. Mesures énergétiques et études prospectives

1,8cm2
F:FR/Azlg

C =154 nF

R(Q)
©)

Figure 5.23 - Courant, tension et puissance délivrés a travers la résistance de charge par les micro-
générateurs de surface active : (a) 0,3 cm? (b) 2 x 0,3 cm? en série et (c) 1,8 cm?.
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L'intérét de la mise en série pour augmenter la tension a été clairement démontré, tout comme
celui de l'augmentation de I'accélération afin d'améliorer la puissance générée (cf. Figure 5.24).
Mais finalement, la densité d'énergie obtenue varie peu en fonction de la mise en série des
générateurs. Celle-ci augmente fortement lorsque la surface de matériau actif est agrandie.
Comme pour les petits générateurs, le tracé de la puissance maximale en fonction de
I'accélération montre une réelle influence de cette derniére sur la récupération d'énergie.
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Figure 5.24 - Evolution de la puissance délivrée par les générateurs piézoélectriques en fonction de
I"accélération pour différentes surfaces actives de matériau piézoélectrique.

En comparaison de I'étude réalisée sur les poutres plastiques, la densité d'énergie récupérée par
le PZT lorsqu'il est collé sur une poutre inox est bien plus importante. Cependant, dans l'optique
du projet N-air-J et de la récupération d'énergie issue des courants d'airs, la poutre plastique
sera beaucoup plus adaptée. Elle se déformera plus facilement, a longueur équivalente,
notamment pour des faibles sollicitations telles que la brise.

Finalement, les études sur pot-vibrant ont démontré [Iintérét des substrats rigides :
I’éloignement du PZT par rapport a la ligne neutre permet d’accroitre les déformations subies
par le micro-générateur.

5.5 Soufflerie

Les résultats présentés ici ont été realisés dans le cadre d'une collaboration avec le Smart
Structures Laboratory de I'Université de Nanyang de Singapour. Les générateurs PZT/Al sont
encapsulés dans du PET et placés dans une soufflerie dans différentes configurations :
horizontale et verticale avec une feuille triangulaire pour augmenter les déformations subies par
le piézoélectrique ; verticale a la suite d’un tube provoquant des perturbations dans le flux d'air ;
en mode « galloping », le générateur PZT/AI collé sur une grande poutre d'aluminium sur
laquelle un morceau de polystyréne est accroché. Ces configurations sont présentées dans le
Chapitre 1 et les dimensions des différents systémes sont données dans le Tableau 5-6. Il est
intéressant de noter la différence de surface active entre les configurations avec la feuille
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triangulaire et celle avec le tube. Dans cette derniere configuration, le film de PZT est deux fois
plus large, ce qui implique une capacité deux fois plus importante. C'est cet écart de capacité
qui est a l'origine du changement de résistance de charge entre les deux configurations (60 ou
230 kQ).

Tableau 5-6 : Dimensions géométriques des différents éléments en fonction des configurations d'études.

. . Dimensions poutre Dimensions Dimensions
Configuration o . .
support piézoélectrique complément
Verticale + feuille 6cmxlcm 6cmx6cm
. . 4cmx0,5¢cm
triangulaire (PET) (base x hauteur)
Horizontale + feuille 6cmxlcm 6cmx6cm
. . 4cmx0,5¢cm
triangulaire (PET) (base x hauteur)
Verticale + tube 6cmx1,5cm 22cmx6,5cm
) 4cmx1lcm o
(écart 15 cm) (PET) (hauteur x diametre)
. 13cmx2cm 10cmx2cmx2cm
Galloping . 1,8cmx1,5cm .
(aluminium) (corps large polystyrene)

Les Figure 5.25 et Figure 5.26 présentent les résultats obtenus en fonction de la vitesse du vent
laminaire pour les trois premieres configurations. Les mesures de tensions ont été effectuées a
travers une résistance de charge, permettant ainsi le calcul de la puissance générée par le PZT
(Figure 5.25). Les signaux issus de ces mesures sont affichés pour une vitesse de vent donnée
en Figure 5.26.
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Figure 5.25 - (a) Tension et (b) puissance récupérées a travers les résistances de charges en fonction de la
vitesse du vent pour les générateurs PZT/Al encapsulés.

Sur les tracés de tension et puissance générées a travers une résistance de charge, deux
comportements sont observés. Avec la feuille triangulaire, que ce soit en position horizontale
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ou verticale, la récupération d'énergie est maximisée pour une vitesse de vent : 5 m/s ou 4 m/s,
respectivement. Ce premier comportement pourrait s'expliquer par une entrée en résonance, ou
a minima une vibration plus importante des structures pour ces vitesses de vent.

Le deuxieme comportement se produit lorsque le tube est présent. Les turbulences induites par
celui-ci font augmenter la tension et la puissance générée linéairement avec la vitesse du vent.
Les turbulences amplifieraient les déformations de la poutre au fur et a mesure que la vitesse
augmente, provoquant une augmentation proportionnelle a la vitesse du vent de la tension et de
la puissance mesurée.

Qualitativement, les trois configurations étudiées permettent de récupérer de I'énergie mais il
est difficile de pouvoir statuer sur le quantitatif. En effet, les structures et configurations sont
différentes les unes des autres, et les signaux enregistrés montrent des excitations a des
fréquences assez différentes. Par exemple, la fréquence de vibration observée a 4 m/s pour la
position verticale avec une feuille triangulaire (Figure 5.26 - (d)) est bien plus faible (~ 4 a
5 Hz) que pour la configuration verticale derriére le tube (~ 50 a 60 Hz, Figure 5.26 - (f)). De
plus, pour la configuration horizontale avec feuille triangulaire, la tension et la puissance
récupérées en fonction de la vitesse du vent sont plus élevées que pour la configuration verticale
derriere le tube. 1l y a donc des configurations mieux adaptées aux vents laminaires testés : les
configurations avec une feuille triangulaire impliquent des mouvements plus amples que les
perturbations du fluide provoquées par la présence du tube. De plus, il a déja été vu dans la
littérature que la position verticale permet de solliciter la flexion et la torsion, contrairement a
la position horizontale qui ne subit que de la flexion [109]. Ainsi la position verticale induit des
déformations plus grandes, menant a une récupération d'énergie plus efficace [108].

Pour la configuration avec le tube provoquant les turbulences et la configuration galloping, la
mesure de tension a été réalisée en circuit ouvert (Figure 5.27) ne permettant pas de calculer la
puissance delivrée par le micro-générateur. Le signal correspondant a la configuration galloping
est présenté en Figure 5.28. Cette derniére configuration est celle permettant d'obtenir des
tensions quasi-sinusoidales et de plus grande amplitude. Cependant c'est aussi la moins souple
puisque la poutre support est en aluminium épais. Les contraintes sur le générateur sont plus
importantes de par son décalage par rapport a la ligne neutre.

Ces résultats confirment ceux obtenus précédemment avec le pot-vibrant : une structure plus
rigide sur laquelle est collé un générateur PZT/Al donne la possibilité de récupérer plus
d'énergie. Le point négatif de ce type de structure est la faible souplesse comparé a celle des
générateurs encapsulés dans du PET, et donc la nécessité d'une force plus importante pour faire
vibrer la structure. Par contre, si cela fonctionne, les signaux obtenus sont quasi-sinusoidaux et
laisse espérer une bonne récupération d'énergie.

En conclusion, la capacité de récupération d'énergie des films PZT/Al lorsqu’ils sont soumis a
des courants d'airs a été démontrée. L'influence de la vitesse du vent peut jouer un réle
important pour la mise en vibration de la structure lorsque I'écoulement est laminaire. Les
perturbations présentes dans un écoulement provoquent des turbulences et dans ce cas,
l'augmentation de la récupération d'énergie semble linéaire avec la vitesse du vent. Pour
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maximiser la récupération d'énergie, il faudra bien adapter la configuration aux vents réels.
Cette étape pourra étre réalisée par simulation numérique, comme proposé dans le Chapitre 4.

O,l T T T T T T T 0,02
0,01
0,0
) )
> > 0,00
- -
.0’1 - 4
0,01 F )
| g B
Horizontale 6 m/s ‘ —=— Horizontale 6 m/s ‘ )
_0’2 1 1 1 1 1 I 1 L _0’02 n n I n 1 n
0 2 4 6 8 10 12 14 0,0 0,5 1,0 15 2,0
t (s) t(s)
(a) (b)

015 T T T T T T T T T T T T T T 015 T T T

8
00 AL\

0,0
) )
> >
5’ |3l ; -0,5F

05

: ' 10k _ i
‘ —«— Verticale 4 m/s r ‘ —*— Verticale 4 m/s ‘
_1’0 n 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 1 1 1
0 2 4 6 8 10 12 14 0,0 0,5 1,0 1,5 2,0
t (s) t(s)
©) (d)

Oyl T T T T T T O,l
— —
D -

_O’l n 1 n 1 n 1 " 1 n 1 n 1 n 1 _O’l n 1 n 1 n 1 n

0 2 4 6 8 10 12 14 0,0 0,5 1,0 1,5 2,0
t(s) t(s)
(e) ("

Figure 5.26 - Signaux enregistrés (a), (c), (d) et zooms sur les deux premiéres secondes (b), (d), (e) pour les
générateurs PZT/AI encapsulés en configuration avec feuille triangulaire (a), (b) horizontale et (c), (d)
verticale, ainsi qu’en (e), (f) position verticale derriére un tube provoquant des turbulences.
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Figure 5.27 - Tension de circuit-ouvert en fonction de la vitesse du vent laminaire pour les configurations
verticale avec tube turbulent et galloping.

15 4
|
1,0
| |
0’5 \ll |
| |
D osf 1 D o5l
’ || ‘” | i ig g§ 18 s E
R
-1,5 ‘ —— Galloping 4 m/s ‘ 15+ ‘ —=— Galloping 4 m/s ‘ b
0 2 4 6 8 10 12 14 0,0 0,5 1,0 15 2,0
t(s) t(s)
(a) (b)

Figure 5.28 - (a) Signal enregistré en configuration galloping pour un vent de 4 m/s. (b) Zoom sur les deux
premiéres secondes.

Des essais seront a réaliser avec un « champ » de micro-générateurs pour étudier I'impact des
uns sur les autres. Il serait aussi intéressant d'obtenir une structure assez flexible dans laquelle
le film piézoélectrique est suffisamment éloigné de la ligne neutre pour augmenter les
contraintes subies. Ces études plus poussées nécessiteraient une meilleure connaissance des
effets dus a I'interaction fluide-structure.

5.6 Etudes prospectives

Les résultats présentés dans ce paragraphe sont des études liées au projet N-air-J et annexes aux
travaux de cette thése. Le dimensionnement du générateur pour maximiser la récupération
d'énergie, la possibilité d'utiliser les films de PZT sur aluminium en tant qu'actionneurs et
I'étude de micro-générateurs flexibles sont détaillés ci-dessous.

153



Chapitre 5. Mesures énergétiques et études prospectives

5.6.1 Simulation numérique - conversion piézoélectrique

Les résultats présentés dans cette partie sont issus de la collaboration avec le laboratoire LGEF
de I'INSA de Lyon, dans le cadre du projet N-air-J.

5.6.1.1 Choix du critére d'optimisation

La puissance électrique maximale récupérée par un convertisseur piézoélectrique lorsqu’il est

soumis a une force externe Frm est [109] :
? 7—_‘7777‘77 ?
(AP 2

W
[}, Py BPRAERIEAPE @ 2

5.4

ou Q est le coefficient de surtension du convertisseur, aussi appelé facteur de qualité, k le
coefficient de couplage électromécanique et C le coefficient d'amortissement.

Il est donc primordial de maximiser le produit k’Q afin d'augmenter la quantité d'énergie
récupérée. En considérant que le coefficient Q est fixe pour un matériau donné, seul le
coefficient k va donc dépendre de la géométrie du dispositif et peut, le cas échéant étre optimisé.

5.6.1.2 Configurations étudiéees

La structure utilisée est une poutre composite constituée d'un substrat aluminium recouvert d’'un
matériau piézoélectrique, une couche mince de zircono-titanate de plomb (PZT).

Deux configurations ont été eévaluées (voir Figure 5.29) :

Configuration 1 : poutre a une extrémité bloquée et une extrémité libre.

La longueur L de la poutre est limitée a 10 mm afin de garantir un rapport épaisseur /longueur
permettant de mailler correctement la structure. L'épaisseur de la couche ep est fixée a 4 um, ce
qui correspond a la valeur maximale réalisée au laboratoire.

Config.1 : bloquée-libre
ep=4um

Lp
N 4
ﬁ .

[=10mm

Config 2 : bloquée-bloquée
Lp

L=10mm

Figure 5.29 - Configurations étudiées : (1) bloquée-libre et (2) bloquée-bloquée.
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Les 2 variables de dimensionnement sont donc la longueur L, de la couche piézoélectrique et
I'épaisseur e du substrat.

Configuration 2 : poutre a deux extrémités bloquées.

La longueur L et I'épaisseur e, sont également fixées, pour les mémes raisons que
précédemment.

Les variables de dimensionnement sont identiques, soient L, et e, mais la couche
piézoélectrique est ici centrée sur le substrat.

Les caractéristiques des matériaux utilisées pour les modélisations sont données dans le Tableau
S5-7.

Tableau 5-7 : Parameétres matériaux utilisés pour les modélisations.

Parameétres PZT Aluminium
Module d'élasticité E 80.10° N/m? 72.10° N/m?
Densité p 7500 kg/m® 2770 kg/m®

ds1 =-1,6.10"* C/N

Coefficients piézoélectriques dss = 3.2.10 C/N

Permittivité relative e =320

Coefficient de Poisson 0=0,33

5.6.1.3 Simulations numériques

5.6.1.3.1 Configuration 1

Plusieurs séries de simulations paramétriques (Figure 5.30 - (a) et (b)) ont permis d'extraire les
valeurs de la longueur de la couche piézoélectrique L, et de I'épaisseur du substrat e qui
optimisent le coefficient de couplage k.

La valeur maximale de k reste faible (~ 5 %) et présuppose que la structure devra présenter un
coefficient Q relativement important, de lI'ordre de 800 si I'on souhaite atteindre la valeur
optimale Pjim.

Il est a noter que I'épaisseur optimale (~ 9 um) ne dépend pas de la longueur de la structure L
et peut étre adoptée pour des dispositifs de longueur quelconque.
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Figure 5.30 - Evolution du coefficient de couplage k en fonction de I’épaisseur du substrat e pour une poutre
de longueur L =10 mm, Lp =6 mm et ep =4 um : (a) configuration 1 et (b) configuration 2.

5.6.1.3.2 Configuration 2

Le méme type d'étude paramétrique a été mené pour la configuration 2 (Figure 5.31 - (a) et (b)).
Le méme comportement est observé et les valeurs optimales sont sensiblement les mémes,
soiente =8 pmet Lp, =6 mm.
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Figure 5.31 - Evolution du coefficient de couplage k en fonction de la longueur de couche piézoélectrique
Lp pour une poutre de longueur L =10 mm etep =4 um : (a) configuration 1 - e =9 um et (b) configuration
2-e=8pum.

5.6.2 Actionnement

Dans cette partie, le but est d'étudier la possibilité d'utiliser I'effet piézoélectrique indirect pour
créer des actionneurs. Ces résultats sont issus du co-encadrement du stage de Pierre-Olivier
Jeau [110].

Un échantillon de PZT déposé sur aluminium sous la forme d'une poutre est actionné
électriqguement par une tension créneau. La configuration expérimentale est celle utilisée pour
I'étude du coefficient piézoélectrique. Par interférométrie laser, le déplacement en bout de
poutre est mesuré et les données sont affichées sur un oscilloscope.
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La Figure 5.32 représente I'évolution du déplacement et de la tension appliquée en fonction du
temps. Le déplacement se mesure graphiquement entre les 2 lignes de base des 2 oscillations
du signal, pour une tension de 10 V, il est de 1,6 mm.

Le déplacement maximum atteint au cours du stage est de I'ordre de 1 cm, prouvant la grande
flexibilité de la structure en comparaison des résultats obtenus habituellement de I'ordre de
quelgues um (non observable a I'eil).

Pour des tensions appliquées de 1 a 10V, les déplacements de la poutre sont mesurés
graphiquement ainsi que leurs incertitudes sur la lecture. Les valeurs obtenues sont tracées en
fonction de I'amplitude de la tension créneau appliquée en Figure 5.33. Les carrés blancs
représentent les points expérimentaux et la régression linéaire donne une pente de 80 um/V.
Les résultats expérimentaux montrent que le déplacement est proportionnel a la tension
appliquée, ce qui est en accord avec l'utilisation de I'effet piézoélectrique inverse. Plus la
contrainte appliquée est élevée, ici la tension, plus le déplacement est important.

. . 2
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Figure 5.32 - Evolution du déplacement en fonction du temps pour une tension créneau de 10 V.

U (V)

Figure 5.33 - Evolution du déplacement en fonction de I'amplitude de la tension créneau appliquée par le
GBF.
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Chapitre 5. Mesures énergétiques et études prospectives

A titre informatif, des déplacements liés & I'actionnement par une tension sinusoidale sont
présentés dans le Tableau 5-8 pour des films de PZT sur différents substrats. L'utilisation de la
feuille d'aluminium comme substrat pour obtenir un film flexible ouvre donc des possibilités
applicatives dans le domaine des actionneurs nécessitant une grande amplitude.

Tableau 5-8 : Comparaison des déplacements en bout de poutre pour des tensions appliquées de ~ 8,5 V.

Ce travail : i
Avec/sans RuO, Mor'rr["?);‘]) o Harigai etal. [74)
Zr[Ti 40/60 a 60/40 52/48 53/47
Epaisseur de PZT (um) 3 2.8 3.6
Substrat (épaisseur) Aluminium (16 pm) Inox (50 pum) Silicium (120 pm)
Longueur (cm) 1 1.7 0.77
Largeur (mm) 3 4.5 1.8
Deplacement (mm) @ 5 _0.9/0.8-1.2 0.008 0.004

8,5V

En conclusion, l'utilisation de I'effet piézoélectrique inverse est aussi possible avec les films
piézoélectriques développés dans cette these. Si les déplacements obtenus se révelent tres
prometteurs, il faudra prendre en compte la faible robustesse de ces films lors d’'un éventuel
développement applicatif.

5.6.3 Génerateurs flexibles sans plomb

Dans cette partie, les générateurs flexibles de titanate de baryum (BTO) sont présentés et
comparés aux générateurs flexibles de zircono-titanate de plomb (PZT). La méthode de
fabrication de ces générateurs est décrite puis les propriétés structurales, électriques et de
récupération d'énergie sont discutées.

5.6.3.1 Préparation des films piézoélectriques

Comme pour le PZT, le BTO est réalisé par voie chimique et déposé par spin-coating sur une
feuille métallique de fine épaisseur afin d'obtenir une structure flexible. Si la cristallisation du
PZT est possible a partir de 600 °C, celle du BTO n'intervient que pour une température
supérieure a 700 °C. Des lors, l'utilisation de I'aluminium n'est plus envisageable puisque sa
température de fusion est de 660 °C. Il faut trouver un métal ayant une température de fusion
suffisamment élevée pour supporter la cristallisation du BTO. De plus, I'application de
récupération de I'énergie des courants d'airs necessite une densité et un module d"Young les
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plus faibles possibles. Un dernier point a prendre en compte est le coefficient d'expansion
thermique qui doit étre supérieur a ceux des films piézoélectriques (~ 5 x 10 °C* [111]) afin
de limiter les craquelures dues aux traitements thermiques. Le Tableau 5-9 récapitule ces
différents paramétres pour plusieurs métaux. L'aluminium est bien entendu le meilleur candidat
pour le PZT, du fait de sa légereté et de son module d"Young inférieur a celui du PZT. Mais sa
faible température de fusion ne permet pas son utilisation pour le BTO. Dans ce cas, c'est le
nickel qui coche le plus grand nombre de criteres. Pour comparer les deux films
piézoélectriques, le PZT a aussi été dépose sur des feuilles de nickel.

Tableau 5-9 : Comparaison des propriétés de différents substrats métalliques (données Goodfellow).

T fusion Module C':oefflcu?nt N

Métal d'Young d exparlsmn Densge

(°C) thermique (g/cm®)

(Gpa) (>< 10-6 °C-1)
Platine 1772 276 9 21,5
Cuivre 1083 124 17 9

Acier inoxydable 1400 200 18 7,9
Nickel 1453 177 13 8,3
Aluminium 660 69 23 2,7
Tungstene 3410 411 4,5 19,3
Molybdéne 2617 329 5 10,2

La méthode de fabrication des films piézoélectriques est basée sur le procédé de déposition par
voie chimique (CSD) présenté dans le Chapitre 2 pour le PZT. Pour rappel, les précurseurs
alkoxydes de zirconium et de titane sont mélangés en paralléle de la dissolution de I'acétate de
plomb ou de baryum dans de I'acide acétique. Les solutions finales sont déposées par spin-
coating sur les feuilles d'aluminium (15 um) ou de nickel (20 um). Les films piézoélectriques
sont cristallisés par traitement thermique a 650 °C pendant 2 minutes et 750 °C pendant
15 minutes pour le PZT et le BTO respectivement. L'obtention d’'une couche de 3 um
d'épaisseur est réalisée par 10 dép6ts successifs pour le PZT alors que 30 dépbts de BTO
donnent une couche de 4,5 um d'épaisseur.

La qualité cristalline des films a été vérifiée par diffraction des rayons X (DRX). Les
diffractogrammes sont présentés en Figure 5.34.

159



Chapitre 5. Mesures énergétiques et études prospectives

Z lxpzr X Z |xPZT o Z |x BTO o

5 5 ; S [0 Ni

P > |° N! > x

g g |ANIO g

5 i X 5

L A &

2 = 2

2 |x 2 x b 2

< X X E m_ A | A 1S

20 30 40 50 60 20 30 40 50 60 20 30 40 50
20 (°) 26 (°) 26 (M)
(a) (b) (c)

Figure 5.34 - Diffractogrammes des films de (a) PZT/Al, (b) PZT/Ni et (c) BTO/Ni.

Si la phase pyrochlore n'est pas observée pour les trois structures étudiées (PZT/Al, PZT/Ni et
BTO/NI), I'apparition d'une couche d'oxyde de nickel (NiO) est visible lors de l'utilisation du
substrat de nickel. Cette couche est d'autant plus visible pour le BTO & cause du traitement
thermique plus important nécessaire pour cristalliser le matériau. Cette phase cristalline n'étant
pas conductrice, elle risque d'influencer la qualité des propriétés électriques des films étudiés.

La présence de cette couche non conductrice a aussi été observée par microscopie électronique
a balayage (MEB). Les clichés MEB présentés en Figure 5.35 montrent clairement une
oxydation du substrat de nickel avec une séparation bien marquée entre le nickel et son oxyde
sur le cliché (b). Cette couche d'oxydation est moins visible sur la photo (c) du PZT sur nickel
car les traitements thermiques nécessaires a la cristallisation du matériau sont effectués a 650 °C
contre 750 °C pour le BTO.

(a) (b) (c)

Figure 5.35 - Photos MEB des couches du BTO (a), du BTO (b) et du PZT(c) sur feuille de nickel.

5.6.3.2 Propriétés électriques et récupération d'énergie

Les propriétés électriques de ces trois films étudies sont reportées dans le Tableau 5-10. Les
graphiques correspondants sont présentés dans la Figure 5.36 et la Figure 5.37. Pour le PZT,
les propriétés électriques sont semblables a celles présentées précédemment dans ce manuscrit.
La faible température de cristallisation conduit a une faible permittivité diélectrique relative de
308 pur PZT/Al et 273 pour PZT/Ni. Le champ électrique appliqué pour la polarisation a été
modifié pour obtenir une polarisation rémanente proche de 25 pC/cm?, pour les deux substrats
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5.6. Etudes prospectives

utilisés. L'utilisation de la feuille de nickel permet une amélioration du champ coercitif. Sa
valeur est divisée par 2, elle passe de 156 kV/cm pour PZT/Al a 80 kV/cm pour PZT/Ni. Cette
diminution est intéressante car cela signifie que la modification de I'orientation des domaines
du PZT est réalisable par I’application de champs électriques plus fables. Concernant le film de
titanate de baryum, les traitements thermiques plus élevés ont provoqué une importante
oxydation du substrat métallique servant d'électrode, les propriétés électriques ne sont pas
bonnes. Une tres faible valeur de 62 est obtenue pour & et le champ coercitif est tres éleve
(287 kV/cm) pour la valeur de polarisation rémanente atteinte (8,4 uC/cm?).

Tableau 5-10 : Propriétés ferroélectriques et diélectriques des films PZT/AIl, PZT/Ni et BTO/Ni.

Echantillon & tano Pr (UC/cm?)  Ec (kV/cm)
Al/PZT/AI 308 0,019 25,0 156
Al/PZT/Ni 273 0,107 26,5 80
Al/BTO/Ni 62 0,052 8,4 287

40 m Al/PZT/Al = Al/BTO/Ni Al/PZT/Ni

N
o
1

P (uC/cm?)
o

N
o
1

N
o

2400 -200 O 200 400
E (kV/cm)

Figure 5.36 - Cycles d'hystérésis P-E des films de AI/PZT/Al, Al/PZT/Ni et AI/BTO/Ni.
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Figure 5.37 - Evolution de la permittivité relative et des pertes diélectriques en fonction de la fréquence.

Les trois films piézoélectriques ont été encapsulés dans des feuilles de PET afin de leur donner
une flexibilité plus importante. Cela les rend aussi plus résistants & I'eau et aux agressions
extérieures. Le systeme de test de récupération d'énergie en « Lego ® » a €té utilisé pour
appliquer une déformation quasi-sinusoidale aux micro-générateurs. Comme expliqué en début
de ce chapitre, la tension produite par le générateur piézoélectrique est mesurée a travers une
résistance de charge. Les résultats sont présentés dans la Figure 5.38 pour les trois structures
étudiées. Connaissant la tension Ug, il est possible de remonter au courant traversant la
résistance et donc au courant piézoélectrique lo délivré par le générateur (cf. équation Chapitre
1). De plus, il est aussi possible de calculer Pmax grace a I'équation 5.1 et Uoc par I'équation
suivante :
= [[ 5.5
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Figure 5.38 - Evolution de I'amplitude du courant, de la tension et de la puissance aux bornes de la résistance
de charge pour les films de PZT déposés sur (a) Al et (b) Ni ainsi que pour le film de (c) BTO/N..
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La densité d'énergie est calculée pour une fréquence d'excitation de 1 Hz par I'équation 5.2 et
les différentes valeurs calculées sont données dans le tableau pour les trois films étudiés. Malgré
ses propriétés électriques plus prometteuses, le PZT déposé sur nickel a un plus faible courant
piézoélectrique lo. De plus, la capacité a faible fréquence du PZT/Ni est plus élevée que celle
du PZT/AI (250 contre 171 nF). Ces deux points cumulés, la densité d'énergie produite par ce
film piézoélectrique est deux fois plus faible que pour le PZT/AL.

Pour le BTO, les propriétés de récupération d'énergies obtenues sont dans la lignée de ses
proprietés électriques. La couche d'oxyde formée lors de la cristallisation du matériau
piézoélectrique annihile les propriétés de conversion d'énergie.

Tableau 5-11 : Propriétés de récupération d'énergie des films piézoélectriques.

Echantillon lo (NA) Uoc (MV) Pmax (NW) E (nJ/cm?)
Al/PZT/AI 455 411 a7 27
Al/PZT/Ni 380 210 20 13
Al/BTO/NI 14 51 0,18 0,09

Finalement, I'étude de générateurs flexibles sans plomb a montré que les propriétés de ce type
de matériau sont moindres que celle du PZT. Cette observation est tout de méme a nuancer du
fait de I'oxydation importante du substrat pour le BTO. Il sera intéressant de réaliser & nouveau
cette étude comparative avec un substrat moins sensible a I'oxydation.

5.7 Conclusion

Dans ce chapitre, les propriétés de récupération d'énergie du film piézoélectrique de PZT sur
aluminium ont été mesurées pour différentes sources d'excitations. Dans chaque cas étudié, une
conversion mécano-électrique a été observée, signifiant une efficacité du matériau
piézoélectrique. Cependant, les résultats obtenus restent faibles et ne permettent pas a ce jour
d'alimenter un systeme électronique ou de recharger une batterie. Pour améliorer la conversion
piézoélectrique des générateurs flexibles, le PZT a été transféré sur un substrat polymere afin
de pouvoir réaliser une structure d'électrodes interdigitées (IDE). Les premiers tests réalisés se
sont revélés tres prometteurs avec I'obtention de tensions de plusieurs dizaines de volts. De
plus, comme expliqué dans le Chapitre 3, I'étape de polarisation du PZT avec ce type d'électrode
est plus difficile a mettre en ceuvre. C'est pourquoi, lors des tests de récupération d'énergie, les
générateurs ne présentaient pas la méme capacité de conversion piézoélectrique que les
générateurs en structure métal-isolant-métal. C'est un premier point clé pour la mise en
application de ces générateurs. Le second verrou a lever est la mise au point d'un systéme de
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mesure permettant d'évaluer la puissance générée par les micro-générateurs avec IDE. La
résolution de ces deux points sera la priorité de la suite des travaux de recherche dans le projet
N-air-J.

Une étude réalisée par le LGEF a permis de connaitre le facteur de qualité nécessaire pour
maximiser la récupération d'énergie des films piézoélectriques PZT sur aluminium. Du fait de
leur faible coefficient de couplage électromécanique, le dimensionnement des micro-
générateurs devra étre effectué pour obtenir un facteur de qualité le plus élevé possible. Il faudra
alors certainement trouver un compromis entre un facteur de qualité élevé et une grande
flexibilité.

Dans le cadre de ce projet, I'ouverture sur de nouvelles applications a été étudiée. Le potentiel
d'actionnement des films PZT/Al a été démontré. S'ils présentent des grands déplacements a
vide a de faibles tensions d'excitation, il faudra tester leur capacité a déplacer ou actionner un
dispositif extérieur (estimation de la force de blocage). Leur souplesse peut étre un handicap
dans ce cadre, limitant la charge qu'ils peuvent déplacer.

Une derniére étude a démontré la possibilité de réaliser des générateurs flexibles sans plomb.
Le titanate de baryum a été déposeé sur une feuille de nickel. Si la fabrication a été réussie, elle
reste a optimiser puisque la création d'une couche d'oxyde sur la face arriére du substrat limite
grandement les propriétés électriques et de récupération d'énergie. Ce type de générateurs sans
plomb sera important pour les secteurs d'applications en relation directe avec le corps humain.
Il faudra donc essayer de trouver une solution au probleme d'oxydation du substrat.
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Contributions de la these

Les travaux présentés dans ce manuscrit avaient pour objectif d'étudier la possibilité de
récupérer I'énergie des courants d'air a I'aide d'un micro-générateur piézoélectrique flexible,
dans le cadre du projet N-air-J. Plus précisément, la méthode de fabrication du film
piézoélectrique, ses caractérisations structurales, diélectriques, ferroélectriques et
piézoélectriques ont été détaillées. Par la suite, des micro-générateurs piézoélectriques ont été
réalisés et leurs performances évaluées.

La premiére étape a été de fabriquer les couches minces piézoélectriques de zircono-titanate de
plomb (PbZrTiixO3, PZT) sur un substrat métallique de fine épaisseur: une feuille
d'aluminium. La méthode de dépdt par voie chimique utilisée a été présentée. Cette méthode
simple est facilement transférable vers I'industrie, respectant ainsi un des objectifs du projet N-
air-J. Les caractérisations structurales ont été effectuées afin de valider I'épaisseur des
matériaux et la bonne cristallisation du PZT dans la structure pérovskite. L'étape de polarisation
a mis en évidence un comportement d'auto-réparation (« self-healing ») du PZT : des claquages
diélectriques localisés au niveau des défauts structuraux de la couche active se produisent lors
de cette étape, empéchant le claquage diélectrique complet de I'échantillon. Le matériau
piézoélectrique étant polarisé, il a pu étre caractérisé.

La modification du rapport Zr/Ti, de I'épaisseur du PZT et I'impact d'une couche d'oxyde
intermédiaire placée entre le substrat et le matériau ont été étudiés. Cette derniére permet une
amélioration des propriétés ferroélectriques et piézoélectriqgues mais sa présence entraine
I'augmentation de la permittivité et des pertes diélectriques. La variation d'épaisseur du PZT a
fait apparaitre un seuil dans les propriétés observées. A partir de 3 um, l'augmentation en
épaisseur influe tres peu sur les résultats obtenus. Ainsi, pour un meilleur compromis entre le
temps de fabrication et les propriétés mesurées, I'épaisseur de PZT a été fixée a 3 um pour les
autres études effectuées. L'étude des propriétés piézoélectriques a démontré une influence
importante du rapport Zr/Ti. Pour des structures riches en zirconium, le coefficient
piézoélectrique mesuré est maximisé. Une valeur d’environ 30 pC/N est obtenue pour le PZT
cristallisant avec la phase rhomboédrique majoritaire (% mol. Zr > 52). Finalement, la
réalisation d'échantillons de PZT de 3 um d'épaisseur sur un aluminium de 15 pum, avec un
rapport Zr/Ti de 54/46, a permis d'assurer la qualité du matériau piézoélectrique pour la suite
des études. Ce sont ces parametres qui ont été retenus pour mesurer la récupération d'énergie
des micro-générateurs piézoélectriques flexibles.

Avant de s'intéresser aux propriétés de récupération d'énergie du PZT lorsqu'il est soumis a des
contraintes extérieures, un procedé de transfert du film piézoélectrique depuis I'aluminium vers
un substrat polymere a été développé. En effet, la présence de I'aluminium oblige la réalisation
d'une structure métal-isolant-métal (MIM) dans laquelle la feuille d'aluminium a aussi le réle
d'électrode inférieure. Cette configuration MIM conduit a une grande capacité linéaire pour les
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échantillons et il a été démontré que la tension délivrée par un générateur piézoélectrique
dépend de cette capacité. Plus celle-ci sera grande, moins la tension de sortie aux bornes du
générateur sera élevée. C'est pourquoi il a été décidé de s'affranchir du substrat initial en
aluminium et de le remplacer par un substrat flexible et isolant. Ce sont les polymeres
thermoplastiques qui ont été choisis comme substrat, puisqu’ils sont simples & mettre en ceuvre
et qu'ils possedent les deux caractéristiques requises. L'utilisation des polyméres comme couche
supportrice permet de réaliser une nouvelle structure d'électrodes interdigitées (IDE). L'intérét
de ces electrodes réside dans leur écartement qui peut étre beaucoup plus important que pour la
configuration MIM. Par ce biais, la capacité des échantillons est largement diminuée. Le
procédé de transfert a été développé dans le cadre des objectifs du projet N-air-J, il est donc
effectué par voie chimique. Trois étapes sont nécessaires : une couche d'accroche est déposée
sur le PZT par spin-coating, puis le substrat polymere est soudé au PZT par un apport thermique,
enfin, I'aluminium est gravé dans une solution de perchlorure de fer. Les caractérisations
structurales du PZT transféré ont été réalisées pour valider la bonne liaison entre les couches
de la nouvelle structure ainsi que la qualité cristalline du PZT. Les propriétés diélectriques et
ferroélectriques des configurations MIM et IDE du PZT transféré ont été detaillées pour veérifier
la qualité du PZT apres transfert. La comparaison des structures MIM avant et apreés transfert
montre une légere dégradation des propriétés, due a une possible interaction du PZT avec la
solution de gravure. Cette interaction pourrait causer une augmentation de la porosité du PZT,
réduisant son caractére isolant et ses propriétés ferroélectriques et diélectriques. Concernant la
structure IDE, les méthodes de mesures disponibles n'étant pas adaptées, les propriétés étudiées
sont limitées. Il a été possible de polariser le PZT grace a ce type d'électrodes, mais le dispositif
de mesure de la polarisation rémanente ne permettait pas de quantifier les propriétés
ferroélectriques. Un travail d'adaptation des méthodes expérimentales devra étre effectue.

Le dimensionnement mécanique des poutres de PZT/Al a été développé. Celui-ci a nécessité la
mise en place d’'un modele analytique adapté aux échantillons piézoélectriques étudiés. Ce
modele a permis de valider les premiéres simulations numériques et de choisir le logiciel qui a
été utilisé pour la modélisation de I'interaction fluide-structure. Les premiéres études
qualitatives ont révélé une distance optimale entre deux lames piézoélectriques ainsi que pour
le décalage entre deux ensembles de lames dans une conduite. Dans ce dernier cas, c'est surtout
I'écart de hauteur entre les ensembles de lames qui a provoqué une plus grande interaction entre
les lames. Une derniére partie a été dédiée aux études expérimentales réalisées. Celles-ci ont
été couplées au modele analytique développé pour essayer de déterminer les coefficients
matériaux. Seule I'étude électromécanique dynamique a été utile pour la compréhension de
I'impact des frottements fluides dus a I'air sur le facteur de qualité. La diminution de cette
propriété avec I'augmentation de la tension appliquée aux échantillons piézoélectriques n'est
pas seulement due aux frottements de I'air, mais pourrait étre causée par une non-linéarité des
propriétés mécaniques du PZT en fonction de la fréquence d’excitation.

Finalement, les propriétés de récupération d'énergie du PZT sur aluminium et sur polymére ont
été analysées. Plusieurs systemes d’excitations mécaniques ont été testés impliquant différentes
configuration d'études (clampé-clampé ou clampe-libre), afin d'évaluer I'aptitude des couches
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minces a la conversion mécano-électrique. L'étude en configuration avec les deux extrémités
encastrées a mis en évidence l'importance de la localisation de I'électrode. Des générateurs de
surfaces d'électrodes similaires, 2 cm? et 1,8 cm?, ont été soumis a des contraintes semblables
et il a été démontré qu'avec la plus petite des électrodes, mais mieux localisée, il était possible
de récupérer une densité d'énergie cing fois plus importante, 5nJ/cm? contre 25 nJ/cm?,
respectivement. Par contre, l'utilisation d'une couche d'oxyde intermédiaire de dioxyde
ruthénium n'a pas eu l'effet bénéfiqgue escompté. Sa présence améliore les propriétés
piézoélectriques mais augmente la capacité linéaire du générateur dans le méme temps, Avec
RuO;, la densité d'énergie qui a été récupérée est de 20 nJ/cm?. Le passage aux électrodes
interdigitées a prouvé l'intérét pour cette structure, avec des tensions délivrées de plusieurs
dizaines de volts. Cependant, des limitations techniques ont empéché la réalisation de séries de
mesures complétes.

L'utilisation d'un pot-vibrant comme source d'excitation a confirmé le potentiel des micro-
générateurs piézoélectriques flexibles. Toutefois, il est assez compliqué de comparer les
systemes d'excitations mécaniques entre eux puisque les contraintes imposées sont différentes.
L'utilisation du micro-générateur accolé a une poutre d'inox a donné des résultats intéressants,
mais la rigidité du dispositif est problématique pour les objectifs du projet N-air-J. La méme
observation a été réaliseée pour les tests en soufflerie. C'est le mode « galloping » qui a donné
les meilleurs résultats, mais ici encore, le micro-générateur ne formait pas la structure
principale.

Des études prospectives ont été menées paralléelement a ces travaux avec l'objectif d'élargir le
champ d'application des films piézoélectriques flexibles. Ainsi la possibilité d'actionnement par
une structure PZT/Al a été démontrée, tout comme la récupération d'énergie avec un micro-
générateur sans plomb. Une troisiéme étude a été menée par le laboratoire LGEF afin de
déterminer le facteur de qualité nécessaire pour optimiser la récupération d'énergie dans les
deux configurations testées (clampé-clampé ou clampé-libre). Pour chaque configuration, le
facteur de qualité doit étre tres important, supérieur a 800. Cela nécessitera un dimensionnement
de la structure pour atteindre cette valeur.

Perspectives

Ces travaux étant les premiers sur la thématique dans le laboratoire, de nombreux points sont
encore a etudier, tels que :

= [|'étape de polarisation du PZT en structure IDE afin d'améliorer ses propriétés de
récupération d'énergie ;

= Ja mise au point de bancs expérimentaux adaptés a cette nouvelle configuration
comprenant notamment des appareils de mesures a forte impédance d’entrée (> 10 GQ);

= |'amélioration de la production d'énergie en utilisant une électronique adaptée.

Les deux premiers points, lorsqu'ils seront réalisés, permettront de présenter un micro-
générateur fonctionnel simple de fabrication et aux propriétés trés intéressantes. L'objectif du
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projet N-air-J concernant la réalisation d'une couche mince piézoélectrique a grand rendement
de conversion sera alors atteint.

Le développement du micro-générateur passera alors par la mise en place d'un systeme
électronique permettant de recharger des batteries ou d'alimenter un capteur communicant.
Cette étape devra s'appuyer sur les travaux du LGEF et leur méthode d'optimisation de I'énergie
récupérée appelée Synchronized Switch Harvesting (SSH) [112]. C'est une approche non-
linéaire consistant a commuter la tension de sortie piézoélectriqgue induit par des
contraintes/déformations dynamiques pendant un instant tres bref sur chaque extremum du
signal de tension. Ce traitement se traduit par une tension tres amplifiée et remise en « phase »
avec la vitesse de déformation. Ceci a donc pour effet immédiat d'augmenter I'efficacité de la
conversion mécano-€électrique ce qui est propice a la récupération d'énergie électrique a partir
de vibrations mécaniques.

L'étape suivante consistera a mettre au point des « champs » de micro-générateurs. Il faudra
alors avoir amélioré les connaissances sur l'interaction fluide-structure dans les 3 dimensions.
De plus, I'inter-connexion des générateurs piézoélectriques flexibles devra avoir été étudiée.

Enfin, le comportement de ces micro-générateurs devra étre analysé sur le long-terme et en
condition d'utilisation réelle pour connaitre leur résistance a la fatigue.
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Résumeé

Le développement des capteurs autonomes et leurs
applications dans les « smart-cities », nécessitent de
nouvelles méthodes de production d’énergie, basées sur
la récupération de I’énergie ambiante. Dans ce contexte,
le projet N-air-J a pour objectif de réaliser des micro-
générateurs, basés sur des fiims piézoélectriques
flexibles, capables de récupérer I'énergie des courants
d'airs. Les travaux réalisés dans cette thése concernent
la réalisation des couches minces piézoélectriques de
zircono-titanate de plomb (PZT) déposées sur une feuille
d’aluminium, ainsi que les caractérisations structurales,
diélectriques, ferroélectriques, et piézoélectriques
associées. L'optimisation du générateur est basée sur un
procédé de transfert original du PZT depuis I'aluminium
vers un substrat polymere. L'intérét du transfert vers un
substrat souple et isolant est de pouvoir réaliser une
configuration d'électrodes interdigitées (IDE). Les
propriétés de récupération d’énergie des deux
configurations PZT/Al et PZT/polymére ont été testées,
et la densité d’énergie produite est similaire a I'état de
'art pour des structures plus rigides. L'utilisation
d’électrodes IDE a prouvé son intérét par la génération
d’'une tension de sortie de plusieurs dizaines de volt.

Un modele analytique a été développé afin d'étudier le
comportement de la poutre piézoélectrique utilisée dans
ces travaux. Les études expérimentales ont permis de
quantifier I'influence des frottements de Il'air sur le
comportement vibratoire de la poutre. La simulation de
l'interaction fluide structure a montré la possibilité
d’augmenter les déformations de plusieurs brins au sein
d’'un réseau de générateurs.

Mots clés

Couches minces piézoélectriques, PZT, générateurs
flexibles, procédé de transfert, caractérisations
piézoélectriques, récupération d'énergie.

Abstract

New methods for energy generation based on the
ambient energy harvesting are required for autonomous
sensors development and their applications in the “smatrt-
cities”. In this context, N-air-J project aims to realize
micro-generators based on flexible piezoelectric films,
able to harvest energy from the breeze. The work
presented in this thesis is about the deposition of lead
zirconate titanate (PZT) thin layer on aluminium thin foil.
Structural, dielectric, ferroelectric and piezoelectric
characterizations were realized. The generator
optimization is focused on the PZT transfer from
aluminium to polymer substrate. The technological
process has been developed for the transfer. The use of
an insulating and elastic substrate is very interesting for
the realization of an interdigitated (IDE) electrode
configuration. Energy harvesting properties of the two
configurations, PZT/Al and PZT/polymer, were tested.
Energy densities were found similar to those of more rigid
structures presented in the literature. The use of the IDE
confirms its great interest by delivering a voltage of
several tens of volts.

An analytical model was developed to study the
behaviour of the piezoelectric beam used in this work.
Experimental studies quantify the influence of air friction
on the beam vibratory behaviour. Fluid-structure
interaction simulation has demonstrated the possibility for
improving the deformations of several beams in a
generators network.
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