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Chapitre 1

Présentation générale

Ce manuscrit de thése peut-étre considéré comme le compte-rendu des recherches et
des travaux réalisés durant le doctorat. La thése s’est déroulée au sein du laboratoire
Satie! (Systémes et Applications des Technologies de P'Information et de I’'Energie), qui
se situe sur le campus de 'ENS Cachan. Le principal objectif fixé est de réaliser des
transformateurs monolithiques et des les utiliser dans une alimentation & découpage. Ces
travaux sont financés par la fondation EADS, et ont débuté au 1°' octobre 2012.

Le projet de thése a été rédigé par le professeur Frédéric Mazaleyrat, qui est aussi le
directeur de thése. Par ailleurs, deux autres personnes viennent s’ajouter a I’équipe d’en-
cadrement : Vincent Loyau maitre de conférence et Alexandr Pasko chargé de recherche
CNRS.

Le sujet de recherche s’inscrit dans une thématique du laboratoire, ou il est question
d’étudier et de fabriquer des ferrites spinelles pour le génie électrique. Plusieurs théses se
sont déja intéressées a la question des ferrites au laboratoire Satie, et on peut évoquer
celle d’Antony Lucas en collaboration avec Thalés et soutenue en 2010, ainsi que celle de
Karim Zehani soutenu en 2011. Antony Lucas a notamment travaillé sur 'optimisation
chimique des ferrites afin de diminuer les pertes magnétiques, et Karim Zehani a montré
qu’il est possible de cofritter du cuivre massif avec des ferrites NiCuZn par le procédé
PECS/SPS?2. Dans cette lignée, il est convenu de réaliser des composants magnétiques,
dont le ferrite sera fritté autour de deux bobinages en cuivre afin d’obtenir des transfor-
mateurs monolithiques. Afin de mener a bien ces travaux, la thése est organisée selon trois
parties.

La premiére partie est constitué de trois chapitres. Le premier concerne 'état de
I’art des composants magnétiques haute fréquence, en citant notamment ceux qui sont
monolithiques. Le second chapitre est un rappel sur les grandeurs magnétiques, tels que
le champ et 'induction, et les différents types de magnétisme. Le troisiéme chapitre est
une présentation sur les ferrites spinelles pour le génie électrique. On évoque un point
important qui est la fabrication des ferrites, car le procédé de frittage utilisé durant cette
thése est un élément clé de la réalisation. En effet, on mets en avant les différences entre
le frittage classique et le frittage par le procédé PECS/SPS.

La deuxiéme partie comprend aussi trois chapitres. Le premier s’attaque a I'opti-
misation de la composition chimique des ferrite, en s’appuyant sur la compensation de la

1. Anciennement Lésir (Laboratoire Electricité SIgnaux Robotique) de 1980 & 2002, 61 avenue du
président Wilson, 94230 Cachan.

2. Procédé de frittage portant plusieurs noms, dont les acronymes correspondant & Pulsed Electric
Current Sintering et Spark Plasma Sintering. On trouve aussi le nom de frittage flash.
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constante d’anisotropie magnétocristalline. Un long développement est nécessaire, car les
définitions sont trés souvent imprécises dans les ouvrages de la littérature. Il s’ensuit le
deuxiéme chapitre ou une seconde tentative d’optimisation chimique est faite, mais cette
fois-ci en modifiant le taux de cobalt ou bien le défaut de fer des ferrites. Enfin, le troi-
siéme chapitre présente la fabrication des transformateurs coffrités en utilisant le procédé
PECS/SPS. 1l est volontairement trés illustré par des photographies afin de donner le plus
de détails concernant 1’élaboration du protocole de réalisation.

La troisiéme partie concerne 1'utilisation des transformateurs. Un premier chapitre
comprend une série de mesure afin de caractériser les composants, notamment par les gran-
deurs intéressantes pour le génie électrique. Un second chapitre présente une réalisation
d’une alimentation DC-DC non isolée qui permet de mettre en avant les performances des
composants magnétiques fabriqués. Le choix s’est tourné vers une structure VRM entrela-
cée couplée, et des mesures de courants/tensions permettent de déterminer les rendements
de la structure ainsi que la densité de puissance, qui sont des contraintes prioritaires dans
le but d’une industrialisation.

Enfin, un traditionnel dernier chapitre présente les conclusions majeures des travaux,
ainsi que les perspectives associées pour des futurs travaux. Bonne lecture.



Premiére partie

Introduction, état de l'art, et
généralités concernant les ferrites
utilisés pour le génie électrique






Chapitre 2

Introduction et état de ’art

Sommaire

2.1 Quel matériau pour quelle fréquence? . . ... ... ... ... 11
2.2 Lesferrites . .. .. ... ... e, 12

2.2.1 Les généralités sur les ferrites . . . . . . .. ... ... 12

2.2.2  Les pertes magnétiques dans les ferrites spinelles . . . . . . .. 12
2.3 Les micro-inductances et micro-transformateurs . . . . . . .. 14
2.4 Les composants monolithiques . . . . . .. ... ... ...... 17
2.5 Le frittage PECS/SPS . . ... ... .. ... 19
2.6 Objectif principal de lathése . ... ... ... ......... 20

L’arrivée dans les années 1980 des alimentations a découpage a modifié en profondeur le
dimensionnement des composants magnétiques. Afin de réaliser I'isolation galvanique, les
alimentations linéaires incorporait auparavant dans leur dispositif un transformateur. Ce
transformateur était souvent placé en début de chaine de conversion. Le circuit magnétique
était alors composé de toles en Fe-Si, et la fréquence du flux magnétique était celle du
réseau, 50 ou 60 Hz. L’électronique de puissance a permis de déplacer le transformateur
et de le mettre au milieu de la chaine de conversion, entre les transistors de puissance et le
filtrage. La fréquence du flux magnétique est alors identique a la fréquence de découpage,
qui est souvent au-dela de 10 kHz. La conséquence immédiate est la réduction en taille et
en masse des composants passifs, qui se traduit par un gain économique.

Afin de toujours réduire la taille des alimentation, il existe maintenant une course a
laugmentation de la fréquence de découpage. Cette augmentation se fait conjointement
avec une avancée des semi-conducteurs de puissance, et avec une avancée des composants
passifs. Les travaux réalisés dans ce manuscrit de thése concernent exclusivement des
composants magnétiques, et il est question ici de présenter un bref état de I'art sur ces
composants.

2.1 Quel matériau pour quelle fréquence ?

Le principal intérét d’utiliser un matériau magnétique en génie électrique, notamment
dans une alimentation, est de pouvoir canaliser un flux magnétique. Pour cela, il est ju-
dicieux d’utiliser des matériaux ayant la plus grande perméabilité possible ainsi qu’une
saturation de la polarisation la plus élevée possible. Les matériaux retenus sont les métaux
ferromagnétiques, a savoir le fer, le cobalt et le nickel. Mais pour des raison économiques,
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c’est le fer qui est le plus représenté. En effet, les toles de Fe-Si sont les matériaux magné-
tiques les plus vendus dans le monde, car elles constituent la base des circuits magnétiques
des transformateurs et des machines tournantes.

Cependant, il devient délicat de les utiliser au deld d’une centaine de hertz, car leur
faible résistivité conduit & 'apparition de courants de Foucault. Il est alors nécessaire de se
tourner vers d’autres matériaux qui sont moins conducteurs, mais aux dépens d’une plus
faible perméabilité ou d’une plus faible polarisation & saturation. De facto, il est possible
de dresser une correspondance simplifiée entre la fréquence et I'utilisation des matériaux
magnétiques.

TABLE 2.1 — Matériaux magnétiques de puissance selon les bandes fréquentielles d’utili-
sation.

Bande de fréquence Matériau
50 Hz - 1 kHz Alliages Fe-Si
1 kHz - 50 kHZ Amorphes et nanocristallins
50 kHz - 1 MHz Ferrites Mn-Zn
1 MHz - 1 GHz Ferrites Ni-Zn

2.2 Les ferrites

2.2.1 Les généralités sur les ferrites

Les généralités sur les ferrites sont regroupées dans 1’excellent ouvrage de Jan Smit
et Henricus Petrus Johannes Wijn : Ferrites [SW59|. Cet ouvrage est en libre accés sur
internet, et il existe une version en langue frangaise. Les deux auteurs s’appuient sur leurs
travaux de recherches effectués au laboratoire de recherche Philips. Ils incluent aussi de
nombreux résultats issus de la littérature académique, ce qui en fait un livre trés illustré et
riche en données expérimentales. Dés cette époque, les différentes familles de ferrites sont
dressées, et depuis, les travaux de recherches sont axés sur 1’évolution et I’amélioration de
chacune de ces familles. Par la suite, nous concentrons nos dires sur la famille des ferrites
spinelles '

2.2.2 Les pertes magnétiques dans les ferrites spinelles

En fonctionnement, les ferrites sont sollicités en tant que circuit magnétique. La varia-
tion du flux magnétique entraine inévitablement des pertes magnétiques, qui sont usuelle-
ment séparées en pertes par hystérésis (ou statiques), en pertes classiques (ou par courant
de Foucault), et en pertes excédentaires (ou supplémentaires). Trés tot dans 1’élaboration
des ferrites, des publications concernent la possibilité de diminuer les pertes. Par exemple
en 1961, Grelfer, Nakada, et Lessoff publient sur la préparation de ferrites faibles pertes
ainsi que leurs propriétés. Les auteurs s’apercoivent que de faire des substitutions de ferrite
de cobalt, ou d’ajouter des petites quantités d’oxyde de molybdéne ou d’oxyde de vana-
dium, dans un ferrite de nickel zinc permet de modifier les pertes magnétiques [GNL61].
Ces deux idées (modification de la composition chimique du ferrite et utilisation d’addi-
tif) sont a la base de I’'amélioration des propriétés des ferrites. A travers les décennies, on

1. Plus de détails sur les ferrites sont donnés dans le chapitre 4.
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peut évoquer quelques exemples d’articles qui reprennent ces concepts pour diminuer les
pertes. En 2001, Matsuo, Inagaki, Tomozawa et Nakao ajoutent du MnO, [MITNO1]. En
2003, Su, Zhang, Tang et Xiang ajoutent du MoOjs [SZTX04]. En 2007, Parvatheeswara
Rao, Kim et Kim ajoutent du V,05 [PKKO07|. En 2010, Lucas, Lebourgeois, Mazaleyrat,
et Labouré étudient 'influence du taux de cobalt dans les ferrites Co-Ni-Cu-Zn [LLML10],
|Lucl0].

L’origine et le mécanisme des pertes est toujours un sujet en discussion. Les modéles
utilisés sur les toles magnétiques ne sont pas exportables pour les ferrites. Cela vient
principalement de la microstructure, ou la forme des domaines magnétiques sont en barre
pour les toles, alors qu’ils sont en méandre pour les ferrites. Par exemple, les pertes par
courant de Foucault sont facilement modélisables dans les toles, ce qui n’est pas le cas
pour les ferrites [FBB106]. En conséquence, plusieurs tentatives de modéles sont proposés
dans la littérature. Un des plus anciens s’appuie sur le modéle de Snoek [Sno48|, qui se
base sur la précession gyroscopiques des spins des électrons. L’auteur Roshen quant a lui
développe en 2007 une théorie selon laquelle la résistivité des matériaux est fluctuante. En
fonction du champ électrique induit par la variation de flux magnétique, il peut apparaitre
une conduction des électrons par effet tunnel, augmentant ainsi la conductivité et donc les
pertes [Ros07al, [Ros07b], [Ros07¢c|. La méme année, Ponomorev approfondit le modéle de
la loi de Rayleigh (qui permet de décrite mathématiquement la courbe du cycle d’hystéris
d’un matériau soumis & une faible excitation) afin de prédire les pertes selon diverses
paramétres [Pon07]. Enfin, en 2011, Martino LoBue, Vincent Loyau et Frédéric Mazaleyrat
tente une approche par des considérations thermodynamiques [LLM11].

Quel que soit le modéle théorique, deux généralités peuvent étre dégagées & partir
d’observations sur la taille des cristallites : une grande cristallite peut se diviser en plu-
sieurs domaines de Weiss séparés par des parois de Bloch?2. Cette paroi est souvent la
source d’une plus grande perméabilité, mais au dépend de ’augmentation de pertes. Cela
signifie que pour un ferrite, les pertes magnétiques ne dépendent pas uniquement de sa
composition chimique, mais dépendent aussi de sa microstructure. On voit alors appa-
raitre une catégorie d’article centrés autour de la micrographie. Par exemple, Hsu, Ko, et
Chen reprennent l'idée de I'ajout de V5,05 dans un ferrite Ni-Cu-Zn en se focalisant sur
la taille des cristallites, qui sont illustrées par des images de microscope électronique a
balayage et en transmission [HKC95]. En 2007, une deuxiéme étude sur 'ajout VoO5 dans
un ferrite Ni-Cu-Zn est présentée par Richard Lebourgeois, Sonia Dugueyb, Jean-Pierre
Ganne, et Jean-Marc Heintz [LDGHO7]. Ces études sur la microstructure se concluent sur
le fait que ces ajouts permettent de diminuer la température de frittage, mais aménent a
une légére augmentation des pertes. Effectivement, la température et la durée de frittage
conditionnent la taille des cristallites des ferrites, et de maniére similaire, Su, Zhang, Tang,
et Jing publient en 2008 un article sur 'influence de la microstructure sur la perméabi-
lité et les pertes d’un ferrite Ni-Cu-Zn [SZTJ08|. Les auteurs arrivent classiquement a la
conclusion que plus la taille des cristallites est grande, plus les pertes sont importantes en
hautes fréquences.

Par ailleurs, la mesure des pertes est elle-méme un sujet de recherche & part entiére.
En effet, les mesures effectuées au-dela du mégahertz nécessitent des précautions pour
I'instrumentation. Il est question de prendre en compte les problémes de propagation des
signaux, qui sont une source fréquente d’erreurs. C’est cette direction que prennent les
auteurs Behzad Ahmadi, Frédéric Mazaleyrat, Gérard Chaplier, Vincent Loyau et Martino
LoBue en 2016 [AMCT16|. D’autres approches sont possibles, comme par exemple une

2. Ces notions sont présentées dans le chapitre 3.

13



détermination des pertes par mesure calorimétrique, proposée par Vincent Loyau, Martino
LoBue et Frédéric Mazaleyrat en 2010 [LLM10).

Toutes ces études montrent que méme si des tendances sont facilement observables, il
est difficile de prédire avec précision les pertes d’un ferrite spinelle. Trop de paramétres
entrent en jeu, ce qui explique que les modéles sont imprécis.

2.3 Les micro-inductances et micro-transformateurs

Les fréquences de découpage sont devenues suffisamment élevées pour que la concep-
tion des inductances soit mise & jour. Classiquement, les inductances dans les systémes
de conversion d’énergie se présentent sous la forme d’un enroulement d’un fil autour d’un
circuit magnétique. Depuis le début des années 1990, de nouvelles topologies apparaissent
réguliérement. On peut par exemple citer I'institut Tyndall, établi a 'université de Cork
en Irlande, qui réalise durant les années 2000 les micro-inductances associées aux conver-
tisseurs suivants :

FIGURE 2.1 — Convertisseurs DC-DC 20 MHz faible puissance, avec sa micro-inductance
de 110 nH. Institut Tyndall.

Cet exemple montre qu’il existe déja des technologies de convertisseur DC-DC utilisant
des fréquences de découpages de plusieurs dizaines de mégahertz. Cependant, ces techno-
logies sont synonymes de petits volumes et ne permettent pas de transmettre beaucoup
de puissance. Ce convertisseur est spécifié pour V;,=3,6 V, V,,=1,2 V, 1,,,=500 mA,
donc avec une puissance de sortie inférieure a 1 W.

Il est aussi possible de trouver une vue en coupe de 'inductance afin de mieux com-
prendre sa conception.

P e T
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FIGURE 2.2 — Vue en coupe de la micro-inductance. Institut Tyndall.

Sur cette coupe, on retrouve la section rectangulaire du conducteur en cuivre. Tout
autour des spires, le constructeur a placé un diélectrique. Le tout est encapsulé par un ma-
tériau magnétique (de méme niveau de gris sur la figure), et on se doute de par I’épaisseur
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de ce matériau qu’il est utilisé afin d’éviter un fort rayonnement (le volume du matériau
magnétique est trés faible).

Des topologies similaires peuvent se retrouver pour des micro-transformateurs. Par
exemple, il suffit de dédoubler le fil de la micro-inductance précédente pour obtenir un
micro-transformateur. Des performances d’un tel composant peuvent se trouver dans un
article de 1995 écrit par Sullivan et Sanders [SS95.

Cross Section
B
gl gy

Magnetic Core

c—>

Top View

FIGURE 2.3 — Micro-transformateur [SS95].

Le circuit magnétique est composé d’une alternance de couches d’alliage Ni-Fe et de
SiO,. Les auteurs précisent qu’il est possible d’utiliser un tel composant pour un conver-
tisseur DC-DC 10 MHz 10 W, mais aucune valeur issue de mesure n’est présentée. En
revanche, en 2002 Magali Brunet publie un article en utilisant une géométrie de transfor-
mateur similaire et réalise un prototype de convertisseur [BOB*02].

FIGURE 2.4 — Micro-transformateur [BOB102].

Le circuit magnétique est a base de Permalloy (Nig;Fejg. Ce transformateur est utilisé
dans un convertisseur DC-DC avec un fréquence de découpage de 2 MHz, mais encore une
fois pour une faible puissance de sortie : 0,4 W.

Dans le but d’améliorer I'intégration de puissance, on trouve de plus en plus ces micro-
inductances et micro-transformateurs “on-chip power module”, ¢’est-a-dire que les conduc-
teurs et les circuits magnétiques sont directement déposés par différentes techniques sur
des wafers en silicium, et ces wafers contiennent quant a eux les composants actifs (des
transistors en général). Des illustrations pertinentes peuvent étre trouvées dans un article
de Seok Bae [BHL*09].
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FIGURE 2.5 — Schémas de micro-inductances sur silicium [BHLT09].

FIGURE 2.6 — Réalisation micro-inductances sur silicium [BHL109].

Enfin, toujours dans la politique de I'intégration de puissance, Magali Brunet publie
en 2011 un article ol les composants passifs sont intégrés sur silicium ; c’est-a-dire qu’un
condensateur est fabriqué en plus d’une inductance afin de réaliser un filtre LC [ABB*11].
Les différents composants sont déposés les uns aprés les autres. A partir d’un substrat en
silicium qui est oxydé, une premiére couche de diélectrique est déposée. Ce diélectrique
permet apparition d’une faible capacité, mais qui est suffisante pour jouer le role de filtre
compte tenu des fréquences de découpage utilisées. Par la suite, un film & base d’alliage
de Fe-Co-Ni est électro-déposé comme circuit magnétique (qui n’est pas fermé), et enfin,
la spirale de cuivre jouant le role d’inductance est elle aussi électro-déposée.
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FIGURE 2.7 — Schéma présentant une inductance sur la face supérieure, un condensateur
sous l'inductance, le tout déposé sur un wafer en silicium [ABB*11].

2.4 Les composants monolithiques

Les différentes techniques de réalisation de micro-inductances et micro-transformateurs
nécessitent souvent plusieurs technologies qui peuvent étre complexes. Il s’est donc créé
une branche particuliére ol des expériences se concentrent sur la possibilité de fritter le
circuit magnétique autour du conducteur. On parle alors de composants monolithiques
ou bien de composants réalisés par cofrittage.

Il est souvent fait mention de 'année 1992 dans la littérature, oul cing articles concer-
nant des ferrites ou micro-inductances ont été publiés par des chercheurs du Materials
Research Center de TDK Corporation a 'occasion de la sixiéme conférence internationale
sur les ferrites [MNSN92], [NMN92|, [Nom92|, [NN92|, [OMK92]. Ces micro-inductances
ont pu étre réalisées grace a deux avancées technologiques : des ferrites NiCuZn frittant
a une basse température d’une part, et un conducteur sous forme de pate d’argent qui
résiste a des hautes températures. Les articles sont essentiellement axés sur les problémes
causés par la diffusion de ’argent dans le ferrite.

Un des moyens pour diminuer la température de frittage des ferrites, qui est usuelle-
ment comprise entre 1150 °C et 1350 °C, est d’ajouter des espéces chimiques qui facilitent
le frittage. Ces espéces sont appelées des fondants, car elles rentrent en fusion & une tem-
pérature inférieure a la température de frittage, et permettent une meilleure diffusion des
ions ce qui permet de diminuer la porosité. Il vient qu’il est possible d’obtenir une bonne
densité sans pour autant avoir a atteindre des hautes températures. Techniquement, on
passe d'un frittage en phase solide [BABOb5a| a un frittage en phase liquide [BABO5D].
Par exemple, dés 1973, Kulikowski montre qu’un petit ajout de V,O5 (inférieur a 0,5 %
massique) permet d’augmenter la densité des ferrites Ni-Zn, mais sans précision quant a
la composition exacte du ferrite [Kul73]. En 2007, Richard Lebourgeois publie un article
concernant le ferrite Nig247Zng 55Cu2C0g g2Fe1 9904 avec un ajout de V,0s5. La tempéra-
ture de frittage est de seulement 850 °C [LDGHO7]|.

Toujours dans le but de diminuer la température de frittage, il est possible de jouer
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sur la composition chimique du spinelle. C’est ainsi qu’a partir de la famille des ferrites
Ni-Zn est née le famille des ferrites Ni-Cu-Zn. En 1996 par exemple, Tatsuya Nakamura
publie un article dans lequel des ferrites Ni-Cu-Zn sont frittés a 900 °C, mais cependant
la densité de 4,5 reste assez éloignée de la densité théorique [Nak97]. La thése de Jérome
Ageron soutenue en 1999 est presque entiérement consacrée a I’étude de différents ferrite
Ni-Cu-Zn [Age99|. 11 conclut en affirmant que la diminution des températures de frittage
est une conséquence de la diminution de la température de chamottage et de I'accélération
des mécanismes de diffusion a 'origine du frittage. Il ajoute que pour un taux de cuivre
de 0,2, la température de chamottage peut-étre fixée entre 750 et 800 °C et la température
de frittage entre 880 et 950 °C. Il finit sa thése par la réalisation d’une micro-inductance
en cofrittant un fil d’argent dans de la poudre de ferrite & une température de 880 °C.

Plusieurs composants cofrittés ont donc vu le jour depuis le milieu des années 1990,
souvent basés sur le procédé multicouche. On vient déposer une électrode en pate d’argent
sur du ferrite, puis on recouvre alternativement ’électrode par du ferrite, puis le ferrite
par 1’électrode.

b

Electrode  Ferrite  Electn Ferrite
Print Print{y) Print{y)  Print(z)

R Y
i i 'lf///A

Co-firing  Terminate

g.:'_ Shat
Electrode Ferrite
Print Print

FIGURE 2.8 — Procédé multicouche pour les inductances cofrittées [NOSH99).

On note que le cofrittage est effectué seulement aprés que I'empilement soit réalisé.
Cette technique permet notamment de fabriquer des inductances ol le conducteur est
parfaitement noyé dans le matériau magnétique, comme illustré sur la figure suivante :

Terminations

Internal Conductor
\ (Coils)

Magnetic (Dielectric)
Material

FIGURE 2.9 — Exemple d’inductance cofrittée [HLSCI7].

Concernant les transformateurs cofrittés, on peut citer les récents travaux de théses
d’Edouard Brun, ot il adopte la technique des multicouches, mais chaque couche est
un peut particuliére [Brul4]. En effet, chaque couche est réalisée en bande coulée, qui
contient du ferrite Co-Ni-Cu-Zn ferrimagnétique mais aussi un ferrite paramagnétique car
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volontairement riche en zinc. Le conducteur est justement déposé sur la partie parama-
gnétique pour que les lignes de champ créées par le primaire se renferment en embrassant
le secondaire.

FIGURE 2.10 — Schéma illustratif et réalisation de transformateur cofritté [Brul4.

Une fois 'empilement réalisé correctement, il est ensuite cofritté a 900 °C. Les trans-
formateurs fabriqués possédent deux spires au primaire, et deux spires au secondaire.

2.5 Le frittage PECS/SPS

Depuis le début des années 2000, une nouvelle technologie de frittage a fait son ap-
parition. Il s’agit du frittage SPS pour Spark Plasma Sintering, qui est rebaptisé PECS
pour Pulsed Electric Current Sintering au début des années 2010. En effet, ce procédé
permet de fabriquer plusieurs types de matériau, mais en ce qui concerne les ferrites, il
n’y a pas de formation de plasma lors du frittage. En revanche, le frittage s’opére par effet
joule car un courant traverse le moule contenant le ferrite. L’acronyme PECS correspond
alors au phénoméne physique utilisé pour fritter. En plus du courant, une pression uni-
axiale est appliquée et qui facilite le frittage lui-méme car les particules de poudres sont
sous contraintes. Une partie du chapitre 4 est consacré a la présentation de ce procédé de
frittage, car il sera largement utilisé durant ces travaux de thése.

Un des plus anciens articles concernant le frittage des ferrites est celui de Yamamoto,
Horie, Tanamachi, Kurisu et Matsuuara en 2001 [YHT01]. Les auteurs frittent un ferrite
Mn-Zn a une température de 1000 °C pendant seulement 30 minutes. Cette faible durée
de frittage (a4 comparer avec les quelques heures pour un frittage au four) est la spécificité
de cette technologie. On peut d’ailleurs lui trouver parfois 'appellation de frittage flash.

En 2002, Sun, Li, Sun, et Qu continuent dans cette voie, et frittent des ferrite Ni-Zn a
900 °C pendant 5 minutes avec une pression uniaxale de 20 MPa [SLSQ02|. On comprend
alors que la température de frittage peut étre diminuée grace a 'apport de la pression.

Il faut attendre 2007 en France pour voir des auteurs publier quant au frittage de
ferrite avec le protocole SPS. Millot, Le Gallet, Aymes, Bernard et Grinb frittent des
nano-poudres de ferrite de cobalt sous une pression de 40 MPa. Les températures de
frittage sont comprisent entre 700 et 1000 °C, et ils mesurent sans surprise que la densité
diminue avec la température de frittage.

En 2010, Karim Zehani soutient sa thése qui porte en partie sur I’élaboration d’un
protocole de frittage d’un ferrite Ni-Cu-Zn par SPS [Zehl1l]. Il montre qu’il est aussi
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possible de réaliser des cofrittages avec cette technologie. En effet, une des expériences
consiste a placer du cuivre massif dans de la poudre de ferrite, et de fritter I’ensemble. Le
ferrite a bien fritté tout autour du conducteur. Une analyse chimique faite au microscope
électronique a balayage montre que le cuivre ne diffuse pas dans le ferrite. Il conclut alors
qu’il est possible de fabriquer des inductances en utilisant un conducteur en cuivre plutot
qu’en pate d’argent. Plusieurs inductances de 'ordre du microhenri sont ainsi réalisées.
Les quelques tentatives de transformateurs se soldent malheureusement par des échecs, car
le diélectrique utilisé pour séparer le primaire du secondaire rentre en fusion et s’écrase
sous l’action de la pression, laissant alors apparaitre des courts-circuits entre les deux
enroulements.

Enfin, un ceil aiguisé aura remarqué qu'une part importante des publications citées
sont issues de laboratoires francais. En effet, il se trouve que plusieurs équipes de recherche
de I'hexagone travaillent en lien avec les matériaux magnétiques pour I’électronique de
puissance, comme en témoigne ces quelques manuscrits de thése provenant de différentes
université : [Age99|, [Orl07], [Dug07], [Cos07], [AmmO07|, [Lucl0| [Coul0], [All10], [Zeh11],
[Dagl3|, [Brul4|, [Ngul4|. Fort est de constater que ces travaux ont en commun un ob-
jectif commun : 'amélioration des composants magnétiques passifs pour une plus grande
intégration de puissance. C’est avec cette approche que 'on peut nous aussi définir un
objectif a cette these.

2.6 Objectif principal de la thése

Au vu de tous ces travaux, on peut se fixer le but suivant : Réaliser un transformateur
monolithique. Il est alors question d’utiliser un ferrite Ni-Cu-Zn afin d’avoir une faible
température de frittage, et d’utiliser le protocole SPS/PECS car il permet 'emploi du
cuivre massif comme conducteur. Contrairement a beaucoup de publications citées précé-
demment, nous souhaitons aussi mettre en place un convertisseur DC-DC 1 MHz 100 W,
afin de valider les performances du transformateur en situation de fonctionnement.
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Chapitre 3

Les grandeurs magnétiques
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3.1 Introduction

Depuis la découverte de la magnétite dans 'antiquité, de nombreuses expériences ont
été réalisées, et plusieurs grandeurs physiques ont vu le jour afin d’expliquer au mieux les
observations. Il parait d’ailleurs bien difficile de tenir une liste exhaustive des toutes ces
grandeurs liées au magnétisme, comme en témoignent les nombreux ouvrages qui peuvent
nous paraitre parfois incomplets. Nous nous proposons donc dans ce chapitre de passer en
revue les différents aspects de la théorie moderne du magnétisme qui nous seront utiles
pour la compréhension des expériences menées au cours de ces travaux de thése.

3.2 Le champ et 'induction dans la matiére

Etudier les matériaux magnétiques pour le génie électrique consiste essentiellement a
pouvoir identifier et relier deux grandeurs physiques au sein de la matiére. Ce sont les
grandeurs Bet H qui sont toutes les deux vectorielles. Dans ce manuscrit, B est nommé
Iinduction magnétique et H est nommé le champ magnétique qui parfois est qualifié
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d’excitateur. Dans le vide, ces deux grandeurs sont reliées par la loi B = ,uof-_i . On note
qu’il n’y a qu’un coefficient de proportionnalité qui entre en jeu, donc définir B revient
a définir H par la méme occasion. Dans la matiére, il est nécessaire d’introduire des
nouvelles grandeurs si 'on souhaite déterminer le champ et 'induction.

3.2.1 Le moment magnétique

L’année 1820 est assurément une année charniére pour le magnétisme. A travers I'ex-
périence d’(Ersted, la loi de Biot et Savart et le théoréme d’Ampére, il fut clairement
établi que les courants électriques sont & l'origine du magnétisme. Or, quelque soit le ma-
tériau étudié, il est composé d’atomes donc d’électrons. Le mouvement de chaque électron
peut étre vu comme un courant élémentaire qui génére une induction magnétique. Cette
induction est créée dans tout 'espace : a U'intérieur et a I'extérieur du matériau. Chaque
courant ¢lémentaire est modélisable par un moment magnétique par la loi :

M=1-5 (3.1)

On note [ le courant dt au mouvement de I’électron, et S la surface délimitée par la
trajectoire de I'électron et orientée selon la régle du tire-bouchon de Maxwell. L'unité du
moment magnétique est 'ampére métre-carré. Il faut bien noter que cette approche est
présentée ici par soucis de simplicité; en effet, origine du magnétisme dans la matiére
est essentiellement due au spin des électrons (moment magnétique de spin) et non pas a
la circulation des courants (moment cinétique orbital). On retiendra enfin que la facon
dont se couplent tous les différents moments magnétiques dus aux électrons détermine les
caractéristiques du matériau.

3.2.2 L’aimantation

Il peut étre intéressant de ramener le moment magnétique d’un objet d’étude a son
volume, autrement dit, de connaitre la densité volumique des moment magnétiques. On
appelle cette densité I'aimantation, et que I'on peut écrire sous la forme :

L dA
M= (3.2)

ot d.# est le moment magnétique contenu dans le volume élémentaire dV. Tout comme
le moment magnétique, I’aimantation est une grandeur vectorielle. Cette formulation ma-
thématique montre le caractére local de 'aimantation. Or, il est courant d’assimiler ’ai-
mantation & I'aimantation moyenne dans un matériau. On peut alors lui proposer une
autre définition mathématique équivalente d’un point de vue macroscopique :

(M) :% > (3.3)

volume

ol V est le volume du matériau. L’'unité de 'aimantation est 'ampére par métre, qui est la
méme que le champ magnétique H. Ces deux grandeurs vectorielles peuvent donc s’addi-
tionner. La différence fondamentale entre M et H est que 'aimantation existe uniquement
dans un matériau et est nulle a I'extérieur de celui-ci, tandis que le champ magnétique
s’établit aussi bien a l'intérieur qu’a 'extérieur du matériau.
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On peut faire deux remarques. La premiére est qu’un matériau soumis & un champ
magnétique extérieur voit son aimantation modifiée. La seconde est que méme en I'ab-
sence de champ magnétique excitateur, I'aimantation d’un matériau produit un champ
magnétique dans tout 'espace.

3.2.3 La polarisation

Pour comparer I'aimantation a l'induction magnétique et non plus au champ ma-
gnétique, il est nécessaire de modifier 'unité par le biais d’une nouvelle grandeur : la
polarisation magnétique J. Elle est définie par :

J = poM (3.4)

La polarisation est donc toujours directement proportionnelle a ’aimantation, ces deux
grandeurs ont donc le méme sens physique ; mais elle a ’avantage d’étre exprimée en tesla.
Par ailleurs, pour un matériau, ces deux grandeurs tendent vers une valeur finie méme si
le champ d’excitation magnétique tend vers l'infini (phénoméne de saturation).

3.2.4 Liens entre les grandeurs

L’induction magnétique est, comme son nom 'indique, induite par les autres grandeurs
a savoir le champ et 'aimantation. On peut écrire la relation suivante :

B=po(H+M)=pH+J (3.5)

Cette équation est la seule relation entre I'induction et le champ qui soit définie sans
aucune ambiguité. Mais dans bien des cas, il est possible de la modifier pour la rendre plus
simple & I'usage. En effet, comme le champ et I'aimantation s’influencent mutuellement,
on peut les relier en posant :

M = xH (3.6)

ol x est appelée la susceptibilité magnétique et est sans unité. Le mot susceptibilité
est ici & prendre au sens propre; en effet, plus la valeur est grande, plus le matériau
est susceptible de s’aimanter sous l'action d’un champ. On peut définir par la suite la
perméabilité relative avec la relation 1 + y = p, pour retrouver la loi trés connue :

B = popH = pH (3.7)

Cette relation entre induction et champ est a utiliser avec beaucoup de précautions.
Elle est utile quand la valeur de p,. (tout comme celle de y) peut étre considérée comme
constante et un matériau ayant une grande perméabilité est alors pergu comme un milieu
qui amplifie 'induction. Le corolaire associé est une canalisation du champ magnétique
dans un milieu ayant une grande perméabilité. 1l est donc fréquent de donner cette ca-
ractéristique pour un matériau magnétique doux dans une fiche technique, mais il est
sous-entendu que cette valeur n’est valable que dans la zone linéaire.

Afin d’illustrer cette complexité autour de cette perméabilité relative, on se propose
de tracer la courbe B = f(H) issue d’'une mesure sur un matériau magnétique (ferrite
NiCuZn). La courbe B = f(H) est implicitement la courbe ||B|| = f(||H||) selon un axe
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de mesure. Sur la figure 3.1, la fonction B = f(H) n’est pas identique pour un champ
croissant et pour un champ décroissant, on parle alors classiquement de cycle d’hystérésis.

Induction magnétique B (T)

0
Champ magnétique H (A/m) x 10"

FI1GURE 3.1 — Cycle d’hystérésis en noir et approximation de p en rouge.

On remarque deux zones bien distinctes sur le cycle d’hystérésis : une zone quasi
linéaire et une zone saturée. C’est justement dans la zone linéaire ou il possible d’intro-
duire p,., en utilisant une linéarisation. A ’aide de la droite rouge, on peut estimer que
B~ 0,0002 x H, d’ou p ~ 0,0002, d’ou u, ~ 160. Dans la zone saturée, il est toujours
possible d’écrire la relation B= ,uFI , mais en prenant en compte le fait que la perméabilité
relative p, n’est plus une constante.

La plupart du temps, il est préférable d’utiliser le modéle explicite de la formule :
B = MO(H + M) = ,LLOH + J. Cette formulation valable aussi bien a intérieur qu’a
Iextérieur d’un matériau mérite quelques approfondissements supplémentaires. En effet,
dans le domaine du génie électrique, particuliérement pour les matériaux magnétiques
doux, il est trés intéressant d’obtenir les cycles d’hystérésis des matériaux; il faut donc
pouvoir faire acquisition des courbes B = f(H). Pour connaitre les caractéristiques
intrinséques d’un matériau, il est nécessaire d’avoir les mesures du champ et de I'induction
a l'intérieur du matériau. Cependant, seules des mesures a 'extérieur du matériau sont
possibles. Il faut donc comprendre les mécanisme d’aimantation pour pouvoir passer des
grandeurs internes aux grandeurs externes.

Dans cette thése, il n’est pas nécessaire de comprendre les phénoménes atomistiques ou
quantiques qui rentrent en jeu pour expliquer le magnétisme et interpréter correctement les
mesures. De nombreux livres décrivent correctement et avec la beauté des mathématiques
I’établissement du champ et de I'induction dans la matiére; on se propose ici d’expliquer
de maniére un peu plus qualitative le processus d’aimantation. Une approche narrative
d’un matériau plongé dans un champ peut suffire.

On imagine donc un champ magnétique créé par des courants électriques, a l'instar
d’un électroaimant. On place dans ce champ magnétique un échantillon de matiére. Le
champ magnétique est alors appelé le champ appliqué et est noté H,. Sous leffet de ce
champ, '’ensemble des moments magnétiques A du matériau ont tendances a s’aligner
suivant la direction de ﬁa, tout comme une boussole s’aligne avec le champ magnétique
terrestre. Cette réaction des moments provoque 'apparition d’une aimantation M dans
I’ensemble du matériau, et ce dernier est alors comparable & un aimant permanent dans
le sens ot on note la présence de poles magnétiques qui se situent aux extrémités (un pole

24



Nord et un pole Sud). A l'instar de poles électriques qui produisent un champ électrique,
les poles magnétiques produisent un champ magnétique dipolaire dans tout I'espace et
qui s’additionne au champ excitateur.

H=H,+ Hyg, (3.8)

Pour les matériaux magnétiques utilisés en génie électrique ce champ dipolaire ﬁdp
diminue la norme du champ magnétique H car ils sont en opposition dans le matériau.
Le champ dipolaire créé par I'aimantation a donc pris le nom de champ démagnétisant
et est simplement noté F[d. Comme il est une conséquence de I'aimantation sa norme est
proportionnelle a celle de 'aimantation ; mais elle dépend aussi d’un coefficient N dit
démagnétisant qui est fonction de la forme de ’échantillon ®. Il existe une littérature trés
spécialisée et trés mathématique pour calculer ces coefficients démagnétisants, comme par
exemple [FM31] [Osb45]. En conséquence, dans le matériau on établit la relation suivante :

iret = Hy= —NM = N (3.9)
Ho
Il faut bien noter que le signe - refléte que le champ démagnétisant est de direction
opposée a 'aimantation et donc a la polarisation. On note aussi que c’est la présence de
I’aimantation qui induit la présence du champ démagnétisant, donc la valeur du coefficient
N est nécessairement inférieure & 12. Par ailleurs, la relation précédente 3.9 est valable
uniquement a l'intérieur du matériau, la ou 'aimantation M est définie. A lextérieur du
matériau, le champ démagnétisant existe bien, et il est possible de calculer sa norme en
utilisant ’équivalence entre aimantation et champ dipolaire. Connaissant ’aimantation,
il est possible de connaitre le dipéle magnétique équivalent, et il est alors possible de
connaitre le champ dipolaire dit démagnétisant dans tout ’espace. Cependant, il est rare
de vouloir accéder a sa valeur a ’extérieur, puisqu’en général on s’intéresse aux grandeurs
internes d’un matériau.
En conséquence, il est possible de détailler & un niveau supplémentaire H et B dans
tout I'espace :

[—_j = Ha + -P-ilp
. O, Lo (3.10)
A Dextérieur du matériau, ’aimantation est nulle donc :
Bewt = po(H, + Hy) (3.11)

et a 'intérieur du matériau, I’aimantation étant non nulle et en écrivant Hg, = Hy, on a :

int

pio(Hy + Hy + M)
pio(H, — NM + M) (3.12)
po(Hao + (1 — N)M)

nt

N

v b oo

int

1. Le coefficient démagnétisant dépend aussi de la susceptibilité du matériau, mais dans une bien
moindre mesure [CPS01] [CPS06].

2. Dans le cas d'une aimantation parfaitement uniforme, il est possible d’établir la relation N, + N, +
N, = 1. Une aimantation uniforme s’obtient pour des ellipsoides de révolution ou dans le cas de géométrie
semi-infinie (plan infini, cylindre infini, etc ...).
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Cette relation vectorielle permet d’indiquer que les champs H , B et M ne sont pas sys-
tématiquement colinéaires. Il est donc parfois délicat de passer de cette somme vectorielle
a la somme des normes.

e

*\‘j’ i
I m

FIGURE 3.2 — Illustration des champs B, H et M pour un aimant permanent [Coel0).
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3.2.5 Passage du champ externe au champ interne

Pour caractériser un matériau magnétique, les mesures sont effectuées a 1'extérieur de
celui-ci. Ceci n’est pas une contrainte lorsque 1’on s’intéresse aux caractéristiques externes
d’un matériau. On peut ici citer 'exemple d’un matériau dur ot on souhaite connaitre
I'induction qu’il peut développer en fonction d’un champ d’excitation (cycle d’hystérésis
externe) ; notamment dans le cas d’une machine électrique & aimants permanents ou le
couple est proportionnel a l'induction dans I'entrefer. En revanche, pour les matériaux
doux, il est bien souvent plus souhaitable de pouvoir accéder au champ et a I'induction
dans la matiére pour obtenir les caractéristiques intrinséques (cycle d’hystérésis interne). 11
faut donc pouvoir trouver une correspondance entre les mesures externes et les grandeurs
internes.

Comme beaucoup d’informations peuvent étre extraites des cycles d’hystérésis, on se
cantonnera aux seuls passages du couple de grandeurs (H, B)c.; vers (H, B)ip.

3.2.5.1 Exemple de mesure magnétométrique : le magnétométre

Comme son nom l'indique, un magnétomeétre permet de mesurer I'aimantation d’un
échantillon. Il en existe différents types, basés sur des principes physiques différents. Au
sein du laboratoire SATIE, le magnétométre utilisé est dit a échantillon vibrant appelé
aussi VSM pour Vibrating Sample Magnetometer?. Il permet de mesurer le moment
magnétique M en fonction d’un champ magnétique appliqué ﬁa uniforme créé par un
électroaimant. Loin de I’échantillon, on peut faire 'approximation que H, = H. L’axe
de mesure est le méme que celui de I'excitation, et selon cet axe on obtient des courbes

M = f(Ha)

3. Le principe du magnétomeétre a échantillon vibrant est décrit par Foner en 1959 [Fon59]
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Champ magnétique (A/m) x 10°

FIGURE 3.3 — Relevé du cycle d’hystérésis du moment magnétique global d’un échantillon
de ferrite NiCuZn.

Pour remonter a la caractérisation B = f(H), il faut suivre une série d’opération :

M:%:%.MU
%4 m
H=H,+Hy=H, — NM (3.13)

B = po(H + M) = pio(Hy + (1 — N)M)
V' le volume de I’échantillon,
m la masse de I’échantillon,
avec . .
1, la masse volumique de I’échantillon,

N le coefficient démagnétisant.

Afin d’illustrer au mieux l'effet du champ démagnétisant, pour un ferrite NiCuZn
fabriqué au SATIE, on trace les courbes de mesures de l'induction B en fonction du
champ appliqué H, et aussi en fonction du champ magnétique H (qui est bien ici le
champ dans le matériau).
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Induction magnétique B (T)
Polarisation magnétique J (T)
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FIGURE 3.4 — Cycle d’hystérésis fonction du champ appliqué (noir) ou interne (rouge).
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De méme, il est possible de tracer 'aimantation (et la polarisation) en fonction du
champ appliqué H, et aussi en fonction du champ magnétique H.

x 10°

T T
:
corrigé :
gpl——ome |

0.5 T T
— 10N corrigé| -
0.4 corrigé i

0.3

0.2p

Aimantation (A/m)

Polarisation magnétique J (T)

/) /

% 2 a0 1 2 s ST 2 a0 1 2 s
Champ magnétique (A/m) x10° Champ magnétique (A/m) x10°

(a) (b)

FIGURE 3.5 — Cycle d’hystérésis fonction du champ appliqué (noir) ou interne (rouge).

On note bien que sur les cycles corrigés ainsi que pour une méme excursion du champ
magnétique appliqué, 'excursion en champ magnétique est réduite par rapport a celle des
cycles non corrigé. On comprend donc une fois de plus la dénomination donné au champ
démagnétisant : le champ dans le matériau est plus faible que le champ magnétique
appliqué loin du matériau.

3.2.5.2 Exemple de mesure fluxmétrique : H-coil et B-coil

Comme son nom l'indique, il s’agit de mesurer le flux. La méthode consiste a utiliser
les conditions de passages électromagnétiques d'un milieu a un autre. En effet, depuis
les équations de Maxwell, on peut établir que la composante tangentielle du champ se
conserve et que la composante normale de 'induction se conserve lors d’un changement
de milieu*. La technique consiste donc a placer deux bobines de mesures. La premiére,
la B-coil, qui mesure effectivement le flux et qui permet de remonter a 'induction car la
section est constante. La deuxiéme, la H-coil, qui permet de mesurer le flux a la surface
et permet de connaitre le champ?.

4. Ce qui se retient par 'expression "H;B,"
5. On parle alors de mesure campométrique.
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Echantillon

FIGURE 3.6 — Mesure du cycle d’hystérésis sur une tole [Ham15|.

Comme illustré sur la figure 3. 6, cette mesure s "applique bien sur les échantillons sous
forme de toles, car les champs H et B sont canalisés dans le matériau et donc qua81
uniformes. Il est alors possible de procéder aux approximations ||H|| = H, et ||B|| = B,
et ainsi remonter a un cycle d’hystérésis B,, = f(H;) qui correspond au cycle d’hystérésis
intrinseque || B| = f(||H])).

Excepté le cas des transformateurs, il est tout de méme rare d’avoir des dispositifs
contenant des matériaux ayant des formes allongées, et sans cette caractéristique mor-
phologique cette mesure n’est pas adaptée pour remonter aux grandeurs internes a partir
de mesures de grandeurs externes.

3.2.5.3 Exemple de mesure fluxmétrique : le tore bobiné

L’instrumentation associée est simple, mais la forme de ’échantillon doit respecter la
conditions suivante : ce doit étre un tore. Il faut alors le bobiner avec un enroulement
primaire et un enroulement secondaire. Contrairement a I'exemple précédent, ’accés au
champ magnétique se fait par une mesure du courant primaire et en appliquant le théo-
réme d’Ampére; et la mesure de la tension secondaire permet d’accéder a 'induction
magnétique via la loi de Lenz-Faraday.

FIGURE 3.7 — Mesure fluxmétrique.

Le principal intérét de cette mesure est qu’il est possible de s’affranchir du probléme
du champ démagnétisant. En effet, pour un bobinage idéal ou les spires sont jointives
et équiréparties, les poles magnétiques n’apparaissent pas®. Cette méthode est donc trés
simple & mettre en place si un tore est disponible.

6. Un tore peut étre vu comme un barreau replié sur lui méme. Comme les poles sont sensés apparaitre
aux extrémités du barreau, ils sont rejetés & ’infini.
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3.3 La classification des matériaux magnétiques

Les matériaux étudiés dans la suite de cette de cette thése sont des ferrites. Ils pos-
sédent un ordre magnétique qui leur est propre : le ferrimagnétisme. Afin d’expliquer cette
théorie, il convient de faire un bref rappel sur les autres mécanismes d’aimantation qui
sont plus classiques.

3.3.1 Le diamagnétisme

Le diamagnétisme est un comportement des matériaux qui les conduit, lorsqu’ils sont
soumis & un champ magnétique, a créer une trés faible aimantation opposée au champ ex-
térieur, et donc a générer une induction magnétique opposée au champ extérieur. Lorsque
le champ n’est plus appliqué, 'aimantation disparait. En effet, sous ’action d’une induc-
tion magnétique extérieure, chaque électron subit une force de Lorentz F = qUu A\ B. Les
électrons des atomes voient alors leur trajectoire quelque peu modifiée autour des noyaux,
et ce déséquilibre provoque une induction magnétique opposée a I'excitation 7.

En conséquence, tous les matériaux sont diamagnétiques; mais ce phénoméne étant
faible, il peut étre masqué par d’autres. En corolaire, il vient que la susceptibilité magné-
tique est négative puisque 'induction est opposée au champ excitateur B ox —H.

Certains matériaux sont connus justement pour leur propriété diamagnétique, on cite
ici le cas du Bismuth (Z = 83) qui a un caractére diamagnétique les plus prononcé oil
X ~ 16,6 x 1075, Enfin, on évoque le cas des supraconducteurs qui peuvent étre considérés
comme des matériaux diamagnétiques parfaits de susceptibilité magnétique y = —1 : tout
champ magnétique entraine en leur sein des super-courants sans apport d’énergie du fait
de I'absence de résistance électrique. Ces super-courants créent un champ magnétique qui
compense exactement le champ magnétique extérieur a 'intérieur du supraconducteur.

3.3.2 Le paramagnétisme

Le paramagnétisme désigne en magnétisme le comportement d’un milieu matériel qui
ne posséde pas d’aimantation spontanée mais qui, sous 'effet d’un champ magnétique ex-
térieur, acquiert une aimantation dirigée dans le méme sens que ce champ d’excitation. Un
matériau paramagnétique posséde donc une susceptibilité magnétique de valeur positive
(contrairement aux matériaux diamagnétiques), et en général assez faible. Cette aiman-
tation disparait lorsque le champ d’excitation est coupé, il n’y a donc pas de phénoméne
d’hystérésis. On peut néanmoins observer un phénoméne de saturation de la susceptibilité
qui correspond au cas oil tous les moments magnétiques du matériau sont alignés dans le
méme sens que le champ magnétique excitateur.

Pour modéliser le phénoméne du paramagnétisme d’un point de vue macroscopique
(c’est-a-dire sans faire appel a la mécanique quantique), deux noms font leur apparition :
Pierre Curie et Paul Langevin 8.

La loi de Curie énonce que la susceptibilité magnétique d’un matériau paramagnétique

7. Les électrons sont considérés ici seulement comme des particules. La mécanique quantique apporte
une vision plus fine sur le diamagnétisme, notamment sur la quantification du mouvement orbital des
électrons.

8. Loi de Curie inclue dans la thése de Pierre Curie de 1895 et la théorie du paramagnétisme de Paul
Langevin publiée en 1905

30



est inversement proportionnelle a la température. Elle s’écrit :

(3.14)

NIQ

o T est la température en kelvin et C est une constante appelée constante de Curie
exprimée en kelvin également. Cette constante est propre a chaque matériau.

Par la suite, Paul Langevin introduit 1'idée selon laquelle le moment magnétique d’un
corps peut étre la somme des moments magnétiques de chaque atome. Il utilise alors la
physique statistique de Boltzmann pour interpréter le fait que la susceptibilité des maté-
riaux paramagnétiques varie avec la température. Une augmentation de la température
apporte de 'agitation thermique qui entraine la désorientation des moments magnétiques
des atomes, malgré 'influence du champ magnétique extérieur. Les propriétés magné-
tiques de ces matériaux sont alors interprétées comme le compromis entre la tendance des
petits aimants a s’aligner et 'agitation thermique qui tend a leur donner une direction
aléatoire.

Toujours en utilisant la statistique de Boltzmann, Paul Langevin établit une équation
reliant I’aimantation d’un matériau en fonction du champ magnétique et de la tempéra-
ture, équation qui porte aujourd’hui son nom. Elle s’écrit de la maniére suivante :

“°%H> (3.15)

kT

M(H,T)=N.#ZL (

Iaimantation selon I’axe de mesure en A.m™!

le nombre de particule paramagnétique par unité de volume en m >

le moment magnétique d’une particule paramagnétique en A.m?

1

avec le champ magnétique selon I’axe de mesure en A.m~

la constante de Boltzmann

9 & m\ =&

la température en k

( Z la fonction de Langevin

La fonction de Langevin est définie ainsi :

() = coth(z) — ~ (3.16)
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FIGURE 3.8 — Représentation graphique de la fonction de Langevin.

et pour |r| < 1, donc pour |“2§H | < 1, elle peut se développer en série de Taylor :
L) =1to— Lo’ + 22’ — Lo+ A+ (3.17)

Le premier corollaire de cette écriture est qu’il est nécessaire d’avoir de fort champ
magnétique ou bien de faible température pour atteindre une aimantation a saturation.
Le second corollaire est qu’il est possible de remonter a la valeur de la susceptibilité pour
des faibles valeurs de champ magnétique. En effet :

x poN.#*H
Il s’en déduit la susceptibilité paramagnétique :
poN A
== 3.19
3kgT ( )
Et il est possible ici d’en déduire la constante de Curie :
poN A
C=—— 3.20
T (3.20)

Ce modéle porte le nom de paramagnétisme de Langevin, et est conforme aux expé-
riences qui vérifient ’hypothése de base : les particules magnétiques sont indépendantes
les unes des autres et n’interagissent pas entre elles®. Dans la plupart des cas, le réseau
cristallin ne permet pas de vérifier cette hypothése, et les mesures expérimentales ne cor-
respondent pas au modéle. Une fois encore, c’est la mécanique quantique qui permet de
consolider la théorie du paramagnétisme. Dans le modéle quantique, on ne considére plus

9. Cette hypothése forte améne a ne pouvoir utiliser le modéle de Langevin que dans le cas du super-
paramagnétisme.
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un continuum d’orientation pour le moment magnétique M , mais on considére qu’il prend
des valeurs discrétes. Sans entrer dans les détails, on note juste qu’il faut faire intervenir
le nombre quantique de moment angulaire total que ’on note J, avec J = S+ 1 ou S est le
nombre quantique de spin® et L le nombre quantique azimutal''. Ces valeurs dépendent
de la nature des matériaux étudiés. L’aimantation d’un matériau magnétique peut étre
décrite non plus par une fonction de Langevin, mais par une fonction de son doctorant :
une fonction de Brillouin [Bri27]. On exprime alors 'aimantation par :

(3.21)

JupnH
M(H,T) = NgJpup%B) (M)

kT

’aimantation selon I’axe de mesure en A.m™"

le nombre de particule paramagnétique par unité de volume en m >
le facteur de Landé

le nombre quantique de moment angulaire total

avec le magnéton de Bohr

TS e =R

le champ magnétique selon 'axe de mesure en A.m™!
kg la constante de Boltzmann

T la température en k

| #; la fonction de Langevin d’ordre J

On note que les équations de Langevin 3.15 et de Brillouin 3.21 ont une écriture
analogue, mais la présence de la quantification se fait sentir en remplacant le moment
d’une particule paramagnétique .# par sont équivalent en mécanique quantique : gJupg.

La fonction de Brillouin d’ordre J est définit ainsi :

2] +1 2] +1 1 1
By(x) = 57 coth ( 57 a:) — ﬁcoth (ﬁx) (3.22)

Il est & noter que si le moment angulaire des spins peut prendre une infinité de valeur
(ce qui est le cas du superparamagnétisme), alors J= oo et les fonctions de Langevin et
de Brillouin sont égales .Z(x) = Boo(x).

10. Le spin d’un électron étant égale a :I:%, le nombre quantique de spin est un multiple de %
11. L détermine la géométrie de ’orbitale atomique. Dans un cristal, il y a blocage du moment orbital
di aux interactions électrique du réseau, donc L= 0.
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FIGURE 3.9 — Représentation graphique de quelques fonctions de Brillouin.

3.3.3 Le ferromagnétisme

Contrairement au paramagnétisme, dans un matériau ferromagnétique les particules
ayant un moment magnétique ont une influence entre elles. Les moments magnétiques de
chaque atomes sont couplés entre eux et ce couplage se traduit par une énergie d’échange
qui s’écrit, au sens d’Heisenberg [Hei28§] :

Eep = —2J00S; - S; = —2.J.2.5:5; cos(¢) (3.23)

ou S; et S; sont les moments angulaires de spin des atomes 7 et j, ¢ est 'angle entre les
moments magnétiques de spin, et J., est appelée 'intégrale d’échange et dépend de chaque
matériau. J,, se trouve étre la différence d’énergie entre deux atomes dont les spins sont
colinéaires. Lorsque cette intégrale d’échange est positive, la configuration minimisant
I’énergie se présente pour ¢ = 0, donc pour des spins ayant la méme direction. Par un
phénomeéne de proche en proche, les spins d’un matériau ferromagnétique ont tendance a
tous s’aligner dans la méme direction, et ce, méme sans excitation d’'un champ magnétique
excitateur.

trtrtrttt
trtretett
trtetteet

FIGURE 3.10 — Ordre ferrogmagnétique.

Néanmoins, la concurrence avec la température existe toujours. Il existe un tempé-
rature Ty dite de Curie au-dessus de laquelle ces matériaux perdent leur comportement
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ferromagnétique, et due a l'agitation thermique, ils adoptent un comportement para-
magnétiques. En reprenant les idées de Pierre Curie et de Paul Langevin, Pierre Weiss
exprime alors la susceptibilité des matériaux ferromagnétiques lorsque la température est
au-dessus de T :

VT >Te, Y= —— (3.24)

Cette équation porte aujourd’hui le nom de loi de Curie-Weiss, et plusieurs subtili-
tés ont été apportées depuis pour améliorer sa précision 2. C' est ici aussi la constante
de Curie, mais son expression différe de celle vue a I’équation 3.20 pour les matériaux
paramagnétiques.

Lorsque la température est inférieure a celle de Curie, le comportement ferromagné-
tique s’exprime. On peut alors observer des différences dans les cycles d’hystérésis selon
les matériaux. Un matériau ayant une grande surface de cycle est qualifié de matériau
magnétique dur. A I'inverse, un matériau ayant une faible surface de cycle est qualifié de
matériau magnétique doux '3

12. Pour T = T, cette loi ne correspond pas aux mesures expérimentales. En effet, des calculs détaillés

meénent & une expression de la susceptibilité de la forme : xy ~ W en bon accord avec les valeurs
expérimentales pour T proche T,.. Pour des températures 7" > T., on trouve un bon accord avec :
X = ﬁ c’est-a-dire une expression trés proche de la loi de Curie-Weiss avec un paramétre 6 plus grand
que la température de transition réelle T,.. Pour distinguer ce paramétre de la température de Curie, on
I’appelle parfois température de Weiss.

13. Respectivement hard magnet et soft magnet en anglais.

35



— ":
|_ —
~ [©]
Q =]
=) g
g B
N c
c (o]
2 :
£ c
c o
2 3
S 2
s] <
k= o)
-2 i i i i i i i 0- -2 i i i i i i i
—2000 -1500 -1000 -500 0 .500 1000 1500 2000 —2000 -1500 -1000 -500 0 .500 1000 1500 2000
Champ magnétique (A/m) Champ magnétique (A/m)
(a) tole Fe-Si (b) tole Fe-Si
5 —
C at = ost
— (D] L
o 3t 5 0.4
g_ T o03f
= @ o2f
) c
c 1r % 0.1F
% 0 e or
1S b c -0.1p
c o
QS 2t B0
° 0 —03f
3 3 & -0.4f
£ af S -ost
,5 i i i i i i i 0- 05 i i i i
-4 -3 -2 -1 0 . 1 2 3 4 -4 -3 -2 -1 0 . 1 2 3 4
Champ magnétique (A/m) x1o° Champ magnétique (A/m)  x1o°
(c) hexaferrite de Baryum de type M (d) hexaferrite de Baryum de type M

FIGURE 3.11 — Différence entre matériau doux et dur.

Sur la figure 3.11, des acquisitions de cycle d’hystérésis ont été tracées pour différents
types de matériaux ferromagnétiques. Dans le cas du matériau doux qui est une tole de
Fe-Si, on note que 'excursion en champ est faible pour tracer le cycle, ce qui implique
que l'induction et la polarisation prennent des valeurs quasi identiques. Pour le cas du
matériau dur qui est un ferrite de baryum, comme ’excursion en champ est ici importante
pour atteindre la saturation, on observe une forme de cycle trés différente selon que 'on
trace I'induction ou la polarisation. Enfin, la surface du cycle de ces matériaux n’est pas la
méme. La différence se fait principalement sur la valeur du champ coercitif ' : pour la tole
de Fe-Si, il est de 55 A /m, et pour ’hexaferrite de baryum de type M, il est de 380 000 A /m.
En revanche, ente les deux matériaux, la valeur de la polarisation rémanente'® est du
méme ordre de grandeur : 0,55 T pour la téle et 0,28 T pour ’hexaferrite.

Ces deux types de comportement aménent a des applications différentes. Pour le cas des
matériaux magnétiques durs, on note que ’aimantation reste quasi constante quelque soit
I'intensité du champ magnétique 6. C’est exactement l'effet recherché pour les aimants
permanent ou il est désirable de conserver une induction rémanente. Pour le cas des
matériaux magnétiques doux, 'aimantation a saturation est souvent plus élevée et elle

14. Le champ coercitif est la valeur du champ magnétique pour laquelle la polarisation magnétique est
nulle.

15. La polarisation rémanente est la valeur de la polarisation magnétique pour laquelle le champ ma-
gnétique est nul.

16. Ce qui se vérifie d’autant plus pour les matériaux magnétiques durs tels que les Nd-Fe-B.
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peut facilement se renverser en suivant 'orientation du champ magnétique. Ces matériaux
sont usuellement utilisés pour la conversion d’énergie.

Que le matériau ferromagnétique soit dur ou doux, il existe bien un couplage entre
les spins, si bien qu’il existe au sein du matériau au moins une région qui se trouve
magnétiquement homogene ol tous les spins sont alignés parallélement entre eux. On
peut alors représenter 'aimantation de cette région par un vecteur unique.

FIGURE 3.12 — Matériau ferromagnétique uniformément aimanté et lignes d’induction.

Cependant, dans cette configuration, les nombreuses lignes d’induction magnétique
laissent penser qu’une énergie magnétostatique " est créée. Afin de minimiser I'énergie
totale du systéme, il existe une configuration qui permet de réduire I’énergie magnéto-
statique : il suffit de diviser la région en deux domaines antiparalléles pour que les lignes
d’induction issues d’un des domaines se referment sur I'autre.

%

FIGURE 3.13 — Réduction de I’énergie magnétostatique avec ’apparition de domaines.

Par rapport a la figure 3.13, il est encore possible de réduire I’énergie magnétostatique
en introduisant des domaines dits de fermeture, dont 'aimantation est orientée différem-
ment.

17. Energie de type E,,, = [ By

espace 2/0
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FIGURE 3.14 — Illustration des domaines de fermeture.

Sur la figure 3.14, bien que les fléches n’aient pas la méme taille, la norme de I’ai-
mantation est identique. Cette configuration montre qu’il y a apparition de domaines
magnétiques dits de fermeture. Tous ces domaines sont appelés des domaines de Weiss,
car leur existence a été suggéré en 1906 par Pierre Weiss. Chaque domaine est séparé par
une paroi qui délimite la rupture dans 'orientation de 'aimantation. Elles se nomment
parois de Bloch en référence a Félix Bloch. Cependant, la création de ces parois n’est pas
gratuite : dans un matériau ferromagnétique, deux spins voisins de chaque coté de la paroi
sont antiparalléles et ont donc une énergie d’échange positive (F,, > 0) '8. La largeur et la
surface des parois ainsi que la taille des domaines sont donc le résultat d’une compétition
énergétique entre I’énergie magnétostatique, ’énergie de paroi, et ’énergie d’anisotropie
magnétocristalline (qui est présentée dans un prochain chapitre). Un article de Pierre
Brissonneau reprend en détail ces considérations énergétiques [Bri74|. Il en résulte que les
domaines peuvent avoir des formes trés différentes selon la nature des matériaux.

v'.v."..'.'.—'

02,000 .0 009,
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/
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(a) en barre (b) en méandre (c) en bulle

FIGURE 3.15 — Différents types de domaines de Weiss.

Chaque domaine est donc quasi uniformément aimanté, la valeur de I'aimantation est
identique d’'un domaine a 'autre, et elle dépend de la nature des matériaux. Lorsqu’un

matériau ferromagnétique est soumis a un champ magnétique excitateur, I'aimantation
de celui-ci varie, et s’explique par deux phénoménes. Premiérement, comme ’aimantation

18. En régle générale, la paroi n’est pas infiniment fine. Le renversement de I’aimantation d’'un domaine
a Pautre ne s’opére pas brutalement entre 2 atomes voisins, mais s’effectue progressivement sur plusieurs
rangées atomiques. Anatole Globus expose une théorie des mécanismes d’aimantation relative a la taille
des parois [Glo77], une autre étude porte sur le calcul de la forme de la paroi [Mag86]. Si I'aimanta-
tion pivote en sortant du plan, on parle bien de paroi de Bloch, mais dans le cas des couches minces,
I’aimantaion pivote en restant dans le plan, on parle alors de paroi de Néel.
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de chaque domaine reste identique, c’est la croissance de certains domaines au détri-
ment d’autres qui provoque une variation de I'aimantation résultante. Ce mécanisme est
possible car la paroi de Bloch peut se déplacer (on parle méme de dynamique de paroi
[Bechl]), et il est possible de définir une susceptibilité de paroi [GD66], [GD68] [GDGT1].
Deuxiémement, l'orientation de 'aimantation a tendance a s’aligner sur I'axe du champ
magnétique excitateur. On assiste alors & un phénoméne de rotation de spin.

Pour le cas bien connu des toles magnétiques concues pour les transformateurs ou
les machines électriques, le mouvement de paroi intervient avant la rotation de spin. On
trouve dans chaque ouvrage sur les matériaux magnétiques, des schémas illustrant ces

phénoménes. Des articles sont d’ailleurs consacrés a la vitesse de déplacement des parois
[WSK50].

NN At NN+ \ HIY T
/

A

FIGURE 3.16 — Augmentation de la taille des domaines, puis modification de leur orien-
tation suite a I'application d'un champ magnétique.

Dans beaucoup de ferrites Mn-Zn et Ni-Zn, les deux phénomeénes se produisent simul-
tanément pour une méme intensité de champ magnétique. Dans le cas ou il n’y a qu'un
seul domaines par cristallite, aucune paroi n’existe par définition, seule peut se produire
la rotation de spin.

Enfin, on évoque ici que principalement trois métaux purs sont ferromagnétique : le fer,
le nickel, et le cobalt. Plusieurs éléments chimiques appartenant & la famille des lantha-
nides le sont aussi, mais il est rare de les rencontrer en abondance. Enfin, I’ensemble des
matériaux ferromagnétiques pour le génie électrique sont issus de différents alliages : toles
fer-silicium, toéles fer-cobalt, aimants samarium-cobalt, aimants néodyme-fer-bore, etc. Un
catalogue regroupant leurs caractéristiques peut se trouver dans la référence [LR94|.

3.3.4 L’antiferromagnétisme

La principale différence avec le ferromagnétisme concerne l'intégrale d’échange. Il est
toujours possible de définir une énergie d’échange par :

Eey = ~2Je2S; - §) = —2J..5:; cos(9) (3.25)

mais concernant les matériaux antiferromagnétiques, la valeur de J., est négative. Pour
minimiser 1’énergie, il faut donc que 'angle ¢ soit égal a 180°. Chaque particule voit alors
ses proches voisins dans une direction antiparalléle.
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FIGURE 3.17 — Ordre antiferrogmagnétique.

Sur la figure 3.17, chaque particule magnétique d’un méme matériau est représentée par
une fléche indiquant sa direction. Dans ce réseau, on peut distinguer deux sous-réseaux,
un en noir et l'autre en rouge, qui ont chacun un comportement ferromagnétique. L ai-
mantation résultante est donc nulle. Cependant, une excitation magnétique orthogonale
a lorientation des moments peut le faire dévier ; on assiste alors & une variation d’aiman-
tation qui se rapproche d'un type de comportement paramagnétique. En revanche, il faut
un fort champ magnétique appliqué dans la méme direction que les moments pour les
renverser.

Enfin, la courbe de Bethe—Slater permet d’illustrer le caractére ferromagnétique ou
antiferromagnétique de certains éléments appartenant au métaux de transitions.

/i«
(VAT

FIGURE 3.18 — Courbe de Bethe—Slater

Sur la figure 3.18, 'ordonnée est ’énergie d’échange, et I'abscisse est le ratio entre
la distance interatomique et le rayon de la couche électronique qui porte les moments
magnétiques (couche 3d ou 4f).

3.3.5 Le ferrimagnétisme

Le ferrimagnétisme est 'ordre magnétique qui s’applique pour les ferrites, matériaux
utilisés dans cette thése. Les ferrites, qui sont des oxydes magnétiques, ont dans un pre-
mier temps été considérés comme des matériaux ferromagnétiques car ils possédent de
nombreuses propriétés similaires. Notamment, ces matériaux peuvent s’aimanter, et il est
possible de mesurer leur température de Curie. On peut aussi classer ces oxydes magné-
tiques selon leur champ coercitif, et en déduire s’ils sont des matériaux doux ou durs
(comme par exemple le ferrite de manganése-zinc et le ferrite de cobalt respectivement).
On se souvient par la méme occasion que le premier aimant naturel découvert, a savoir
la magnétite, n’est autre que le ferrite de fer Fe3Oy,.
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FIGURE 3.19 — L’aimantation a saturation par gramme de ferrites simples, portée en
fonction de la température [SW59].

Sur la figure 3.19, I'unité utilisée (du systéme c.g.s qui est maintenant désuet) est le
gauss centimétre cube par gramme, qui équivaut dans le systéme d’unité internationale a
I'ampére métre carré par kilogramme (dans le systéme S.1.).

1Gemd.gt=1Am2kg™!

Pour retrouver une valeur avec les unités courantes, il faut donc multiplier par la masse
volumique pour obtenir 'aimantation, mais aussi par la perméabilité du vide pour obtenir
la polarisation.

M = o.p, J = 0.y 1o

ol i, est ici la masse volumique. Par exemple, le ferrite simple de manganése qui posséde
une masse volumique d’environ 5000 kg.m =3 présente une aimantation & saturation 0 k
d’environ 550000 A.m~! et une polarisation & saturation d’environ 0,691 T

Cependant, quelques cas particuliers de ferrites comme celui du lithium-chrome pré-
sente une aimantation anormale qui ne peut pas étre expliquée avec la théorie du ferro-
magnétisme. La plus ancienne courbe représentant clairement une aimantation anormale
fut publié par Gorter et Schulkes en 1953 [GS53].
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FIGURE 3.20 — L’aimantation du Lip 5Cr; 25Fe; 2504, portée en fonction de la température.
La courbe I représente I'aimantation spontanée et la courbe Il 'aimantation rémanente

[GS53).

[’aimantation mesurée (courbe I) s’annule pour deux valeurs de température, comme
s’il y avait deux température de Curie. Cette surprenante courbe ne peut s’expliquer
quavec la théorie du ferrimagnétisme introduite par Louis Néel en 1948 [Née48| . Les
ferrites sont composés de deux sous-réseaux comme les matériaux antiferromagnétiques 2,
mais chaque sous-réseau a une aimantation différente.

ERERERER
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FIGURE 3.21 — Ordre ferrigmagnétique.

L’aimantation résultante d’'un matériau ferrimagnétique est la somme de l'aimanta-
tion de chaque sous-réseau. Cependant, ’évolution de l'aimantation en fonction de la
température est différente pour chacun des sous-réseaux. Il en résulte deux configurations
possibles pour I'aimantation résultante d’un tel matériau.

19. L’élaboration des théories de 'antiferromagnétisme et du ferrimagnétisme a tout de méme valu a
Louis Néel un prix Nobel de physique.

20. Des éléments de calcul expliquant 'arrangement antiferromagnétique des ferrites se trouvent dans
Particle [YK52].
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FIGURE 3.22 — Origine des courbes anormales. Les courbes M4 et Mp représentent 1’ai-
mantation des sous-réseaux; Mg représente 'aimantation résultante [SW59].

Il est a noter que les mesures d’aimantation aboutissent a une valeur de M positive, ce
qui explique le rebond de la courbe I de la figure 3.20. La courbe théorique ot ’aimantation
se renverse est tracée en pointillé. La température ou ’aimantation s’annule se nomme la
température de compensation.

On reléve ici aussi que les deux sous-réseaux ont la méme température de Curie,
ce qui implique bien qu’ils sont couplés et ne sont pas totalement indépendant comime
on pourrait le laisser croire. Si chaque moment magnétique est couplé avec un proche
voisin, il serait donc tentant d’écrire une équation impliquant une énergie d’échange via
une intégrale d’échange. Cependant, 1’énergie d’échange n’est pas directe dans le cas du
ferrimagnétisme, car les ions porteurs de moment magnétique sont plus ou moins séparés
par les ions oxydes O?". Le couplage se faisant par ces ions, on parle alors d’échange
indirect ou de superéchange?!. Afin d’expliquer ce processus, considérons un systéme
compris de deux ions métalliques My et My, séparés par un ion d’oxygéne.

o2

électrons 2p

LI

FIGURE 3.23 — Liaison de superéchange.

Il manque deux électrons & I'oxygéne afin de compléter sa couche externe (1s22s%2p?),
il va donc avoir tendance a en capter deux. Un électron e; sera capturé en provenance
de lion métallique My, et un autre électron e, de I'autre ion métallique. Cependant ces
électrons ne restent pas que sur I'atome d’oxygéne mais retournent aussi a leur atome

21. Hans Kramers, sur une proposition de Félix Bloch, énonce déja en 1934 que l'interaction d’échange
dans un sel paramagnétique s’effectue par les atomes "non-magnétiques" [Kra34]. Les premiéres propo-
sitions de mécanismes d’interaction magnétique appliquées au cas particulier du ferrimagnétisme ont été
publiées par John Hasbrouck Van Vleck [Van51]. Par la suite, les régles concernant les possibilités de
superéchange ont depuis été résumées par Junjiro Kanamori et John Goodenough (qui est quelqu’un
d’assez bon). Il est possible de trouver quelques valeurs de ces constantes d’échanges dans [SSN79].
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métallique d’origine. Au sein de ce dernier, e; (respectivement es) doit satisfaire la régle
de Hund relativement & I'ion M; (respectivement My). Il ne peut y étre que si son spin
a une orientation en accord avec le moment résultant de spin de 'ion. De plus, ces deux
électrons occupent les deux états d’énergie maximum dans la couche 2p de l'oxygéne,
le principe de Pauli leur impose d’avoir des spins opposés. Par conséquent les moments
magnétiques de M; et My sont orientés de fagon antiparalléle. La forme de l'orbitale 2p
implique que la liaison de superéchange est la plus forte pour un angle entre les ions
métalliques de 180 et est minimum pour un angle de 90.

FIGURE 3.24 — Orientation des orbites 2p de 'ion d’oxygéne par rapport aux ions métal-
liques responsables de 'interaction d’échange indirecte [SW59).

3.4 Conclusion

Une vue bien réduite du magnétisme a été abordée durant ce chapitre, mais elle suffi-
sante pour appréhender les notions mises en jeu durant la suite de ce manuscrit de thése.
Nous avons notamment mis 1'accent sur le lien entre les grandeurs magnétiques usuelles
H , é, M et J. Nous avons aussi montré qu’il faut faire attention lorsque 1'on évoque la
perméabilité (ou la susceptibilité) car il est nécessaire de bien la définir, et que selon I'ap-
plication on peut trouver différentes définitions. Nous avons par la suite mis en exergue
le fait que les mesures magnétiques ne sont pas immédiates, car le champ démagnétisant
est difficile & prendre en compte ce qui implique de faire des mesures sur des échantillons
ayant une forme bien particuliére. Enfin, nous avons défini les différents types de matériau
magnétique pour expliquer le ferrimagnétisme.
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Chapitre 4

La fabrication des ferrites
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4.1 Introduction

Les ferrites sont les matériaux magnétiques utilisés dans ces travaux de théses. Une
bréve description est présentée ici. Ce chapitre est trés largement inspiré d’un ouvrage
majeur : Les Ferrites par Jan Smit et Henricus Petrus Johannes Wijn [SW59] !, lui-méme
inspiré par celui de Snoek [Sno49|. Une premiére approche permet de débroussailler ce
domaine grace aux articles des techniques de I'ingénieur de Richard Lebourgeois [Leb00|

et [Leb05].

1. Ce livre, monstre de résultats théoriques et expérimentaux, définit I’ensemble des différents types
de ferrites. L’historien des sciences Frédéric Mazaleyrat se prononce méme : "Depuis la parution du Smit
et Wijn, aucune nouvelle espéce de ferrite n’a été découverte, mais chaque espéce a évolué dans sa niche

écologique".
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4.2 Généralités sur les ferrites

Les ferrites sont des oxydes magnétiques qui ont été découverts au début du vingtiéme
siécle. Il faudra attendre les années 1940 pour que le physicien Louis Néel élabore sa théo-
rie du ferrimagnétisme en vue d’expliquer le magnétisme des ferrites et qui, par la suite, a
été vérifiée par de nombreuses expériences. Si cette premiére théorie s’intéressait surtout
aux propriétés statiques des ferrites, des études ultérieures ont montré que leur utilisa-
tion dans le domaine des hautes fréquences était trés appropriée étant donné leur faible
conductivité. Ces ferrites sont donc couramment utilisés dans le domaine des composants
électromagnétiques des hautes fréquences (10 kHz a 100 MHz). Au sein de I'électronique
de puissance, on les retrouve dans des convertisseurs statiques ot ils servent la plupart du
temps & réaliser des inductances ou des transformateurs.

Il existe deux grandes familles de ferrites : les ferrites durs et les ferrites doux. Les
ferrites durs sont employés comme aimants permanents?. Ils ne sont pas 1’'objet central
de cette étude, mais seront évoqués dans la partie 4.2.1.1. Les ferrites doux sont utilisés
comme noyaux magnétiques faibles pertes pour la réalisation de transformateurs et d’in-
ductances. Cela provient de leur forte résistivité électrique, qui est généralement supérieure
a 1Q.m. Cette valeur joue un roéle important quand on utilise des champs magnétiques
variables, car la variation de flux magnétique entraine 'apparition d’un champ électrique
induit dans la matiére. Pour éviter les pertes par effet joule dues aux courants induits, il
est préférable d’avoir une résistivité la plus grande possible.

4.2.1 Propriétés structurales

Dans la famille des ferrites durs, on trouve les hexaferrites; et dans la famille des
ferrites doux, on trouve les ferrites spinelles et les ferrites grenats. Ces appellations pro-
viennent, de leurs structures cristallographiques. Il convient donc de détailler ces points
pour mieux comprendre leurs différentes caractéristiques associées.

4.2.1.1 Les hexaferrites

Ces matériaux durs, donc des aimants, ont été développés au début des années 1950.
Depuis les années 1970, la production des aimants de types ferrites a dépassé celle des
autres types d’aimants et sont de loin le type le plus utilisé dans le monde. Cela est du
aux raisons suivantes :

— le matériau est bon marché,

— les matiéres premiéres utilisées ne sont ni rares ni stratégiques,

— les propriétés magnétiques obtenues ont permis le développement de nombreuses

applications dans les marchés grand public.

Ce type de matériau existe a ’état naturel sous forme de ferrite de plomb. Il a été
découvert dans les années 1930 et est appelé magnétoplombite. Sa formule chimique est
PbFe5019. Afin d’éviter d’utiliser le plomb, dans les aimants synthétiques il est remplacé
soit par le baryum pour obtenir des matériaux ayant une induction rémanente élevée, soit
par le strontium pour les matériaux soumis a un fort champ démagnétisant et qui doivent
donc posséder un champ coercitif élevé.

2. La grande majorité des aimants permanents produits dans le monde sont & base de ferrites durs.
Ils représentent 90 % du marché en volume des aimants permanents.
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Le nom d’hexaferrite provient du fait que leur structure cristallographique est hexago-
nale. Cette forme présente une anisotropie magnétocristalline ce qui permet d’avoir une
rémanence magnétique.

molécule —

ntaire

1éme

molécule—

FIGURE 4.1 — Structure cristalline hexagonale [d1.99].

Sur la figure 4.1 issue de [dL99| a la page 59 du tome 2, les positions des ions O% sont
repérées par les gros cercles blancs, celles des ions Pb?t (ou Ba?* ou Sr?") correspondent
aux gros cercles hachurés horizontalement. Les petits cercles indiquent les positions des
ions Fe3™ dans leur différents sites : les sites bipyramidaux occupés par les ions Fe3™
auxquels est attribuée I'anisotropie magnétocristalline sont signifiés par les deux cercles
concentriques.

Ces ferrites se présentent initialement sous forme de poudre, ou chaque grain posséde
un moment magnétique résultant non nul. Il est possible d’orienter ces grains avec un
champ magnétique externe pour maximiser I’aimantation de 1’échantillon. Lorsque cette
poudre est frittée, elle forme un aimant rigide que I'on peut fixer sur un tableau blanc.
Si par ailleurs on mélange ces grains a des agents liants, notamment des polyméres, il est
alors possible de réaliser des aimants rigides lorsque 1’on utilise des résines thermodurcis-
sables, ou alors des aimants souples lorsque 'agent liant est un thermoplastique souple.
Et c’est ainsi que I'industrie des hexaferrites s’est fortement développée, grace aux efforts
de 'entreprise Le Gaulois, qui a pris soin d’insérer dans chacune des boites de cordons
bleus des aimants souples qui ravissent le coeur des aristocrates du ventre qui peuvent
eux-mémes les disposer sur les réfrigérateurs, objet central du foyer familial.
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FIGURE 4.2 — Collection "Départ’aimants" par "Le Gaulois", complétée avec 'aide des
familles nombreuses.

Pour clore sur ce sujet, il est a noter que l'induction rémanente de ces matériaux
varient typiquement entre 0,4 et 0,48 teslas, ce qui est faible pour une utilisation sur
machine électrique ou on utilisera plutot des aimants Néodyme-Fer-Bore, mais c¢’est une
valeur adéquate quand il s’agit de pouvoir les coller et les décoller facilement a volonté
dans le cas d’un apprentissage de la géographie.

4.2.1.2 Les ferrites spinelles

Le spinelle est une espéce minérale de la famille des oxydes de formule MgAl,O,. C’est
en référence & la structure cristallographique de ce minéral que sont ainsi nommés les
ferrites spinelles. Cette structure est cubique a faces centrées. Au sein méme de la famille
des ferrites spinelles, on trouve deux sous-famille. La premiére sous-famille regroupe les
ferrites de type manganése-zinc et sont utilisés dans une gamme de fréquence de 1 kHz a
1 MHz. La deuxiéme sous-famille concerne les ferrites de type nickel-zinc ou nickel-cuivre-
zinc et sont utilisés pour des fréquences allant de 1 MHz a 500 MHz car leur résistivité
peut atteindre 10%Q2.m.

Que ce soit I'une ou 'autre sous-famille, les ferrites spinelles peuvent tous s’écrire sous
la forme : MeFe,O4 ott Me représente un cation métallique divalent. Le fer, en revanche, se
trouve dans un état trivalent 3. Afin d’avoir les caractéristiques voulues, 'ion Me représente
une association d’ions :

— monovalent : Li"

— divalents : Mn?*, Fe?t, Co?", Ni2*, Cu?*, Zn?*

— trivalents : Mn3*t, Fe3*

— tétravalents : Ti*", Sn*t

La sélection de ces ions a été possible car leurs rayons ioniques sont compatibles avec
le volume des sites interstitiels disponibles. Par ailleurs, pour I'association des différents
ions, il faut respecter I’électroneutralité. Ceci nous conduit dans le cas particulier des
ferrites Mn-Zn a :

MnyZnyFeq, ,04
et dans le cas des ferrites Ni-Zn ou Ni-Cu-Zn a :

NiXCUyZHZ FGQ O4

3. Sauf dans le cas du ferrite de fer Fe3Oy4, oit deux atomes se trouvant dans I’état trivalent et un
atome se trouve dans ’état divalent.
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avec dans les deux cas la condition x +y +2z = 1.

. site octaeédrique
@ site tétraédrique

FIGURE 4.3 — Structure spinelle [Leb00)].

Il existe deux sortes de sites dans la structure spinelle : tétraédrique et octaédrique.
Ils sont respectivement au nombre de 64 et de 32 par maille. Les sites tétraédriques sont
symbolisés par la lettre A, et les sites octaédriques par la lettre B. Tous les sites ne sont
pas occupés, seulement 8 A et 16 B le sont. On en conclut qu’il a 8 groupements de cellules
élémentaires MeFe,O,4 par maille.

Il est intéressant de constater que la pierre d’aimant, appelée magnétite dans le jargon
des céramistes, de formule Fe3O4 rentre bien dans le cadre des ferrites spinelles. Pour
ce matériau, on a donc un fer divalent Fe?t et deux fer trivalents Fe3'. Les électrons
cédés sont captés par les oxygénes environnants. Cependant, contrairement aux cations
ferriques, le cation ferreux peut subir une nouvelle oxydation en libérant un électron sup-
plémentaire. Cet électron ne sera pas capté par I'oxygéne car ses couches électroniques
sont déja remplies. L’électron supplémentaire peut sauter sur un autre ion ferrique, et il en
résulte qu’il existe une conduction électrique dans le matériau de type semi-conducteur 2.
La résistivité est de U'ordre de 10* €.m, ce qui pose un probléme notoire quant a 1'utilisa-
tion en haute fréquence a cause des pertes par courant de Foucault. C’est précisément la
raison pour laquelle on cherche a substituer 'ion Fe?* par un ion Me?*. Selon la position
de cet ion métallique dans la maille cristalline (site A ou B), les spinelles sont dits directs
ou inverses.

En fonction de la nature de I'ion inséré, différents couplages peuvent avoir lieu. Il faut
calculer, pour les différentes possibilités, I’énergie totale du systéme et retenir la confi-
guration qui minimise I’énergie. A chaque groupement MeFe;O4 correspond un moment
magnétique résultant di aux ions métalliques. On énumeére dans le tableau 4.1 les diffé-
rentes configurations possibles en faisant apparaitre les moments magnétiques atomiques
en fonction des différentes positions des ions. On note au passage que lorsque les deux
ions Fe3* sont chacun dans un site B, on dit que le ferrite spinelle est direct, alors que
lorsqu’ils sont dans les deux sites différents A et B, on dit que le ferrite spinelle est inverse.

4. Comme ce matériau n’est pas utilisé comme un semi-conducteur, le terme anglophone pour désigner
ce type de conduction électrique est hopping conduction

49



La position du cation Me?* dépend de considérations électronico-thermo-chimiques qui ne
sont pas étudiées ici, mais en premiére approximation, on peut dire que les ions les plus
volumineux s’insérent dans les sites octaédriques qui sont les plus spacieux. On évalue ici
les différentes configurations possibles des ions Fe3* et Me?* dans les ions, ainsi que leur
orientation.

TABLE 4.1 — Configuration des ions dans les sites interstitiels.

N° site (A) site [B|
tetra octa
(M e2+) [Fe3+ Fe3+]

1 ) T T

2 ! 0 1

3 T 1 T
(F63+) [Fe3+ Me2+]

4 T T T

5 4 T T

6 T 1 T

On note que les configurations ferromagnétiques 1 et 4 sont celles qui maximisent
I’énergie d’échange, et sont donc a exclure. Toutes les interactions étant antiferromagné-
tiques, la configuration de plus basse énergie est en général celle d’aimantation minimale.
Par ailleurs, en se souvenant que les ions sont entourés d’oxygene, I’échange entre les
ions métalliques ne se fait pas directement, mais par l'intermédiaire des oxygénes envi-
ronnants; on appelle ce type d’interaction super-échange (voir 3.3.5). Et au sein d’une
maille, il en existe trois :

— linteraction A-A

— l’interaction B-B

— linteraction A-B

En supposant que I'intégrale d’échange est du méme ordre de grandeur pour les trois
interactions citées précédemment, et sachant que le moment magnétique le plus fort est
porté par Fe3", on peut donc en déduire les configurations qui correspondent aux ferrites
spinelles directs et inverses, voir le tableau 4.2

TABLE 4.2 — Répartition des ions dans les sites du spinelle.

direct inverse
(A) [B] (A) [B]
(Me2+) [Fe?’*Fe“} Oy (Fe:”) [Fe”Me“] Oy
tétra octa tétra octa
) ™ { T

Quelque soit la structure, on note que les moments magnétiques dus aux Fe3* se com-
pensent. L’état magnétique est alors déterminé par le métal divalent. Lorsque le métal
n’est porteur d’aucun moment magnétique, comme le zinc ou le cadmium, I'aimantation
résultante est donc nulle. En associant ces ions ayant un moment magnétique non nul,
on peut régler 'aimantation résultante du ferrite en jouant sur le rapport ions amagné-
tiques/ions magnétiques.
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Pour terminer, on peut citer que certains ferrites sont mixtes, c’est a dire qu’ils pré-
sentent une structure cristalline intermédiaire. En symbolisant les sites tétraédriques et
octaédriques respectivement entre parenthéses et crochets, la répartition cationique s’écrit
alors

(MeyT ;Fei ™) [Meg TFe 5104

oll 0 représente le degré d’inversion cationique. Si 0 = 0 le ferrite est direct et si 6 = 1
le ferrite est inverse. Pour avoir accés a la nature de la structure, il est possible d’utiliser
une étude par diffraction de rayons X ou par diffraction de neutrons. La diffraction de
rayon X permet de remonter au paramétre de maille. En revanche, si on souhaite déter-
miner précisément la répartition cationique dans les sites tétraédriques et octaédriques,
seule la diffraction de neutrons permet d’obtenir cette information. En connaissant cette
répartition, on en déduit si le ferrite spinelle est direct ou inverse.

TABLE 4.3 — Exemples de ferrite spinelle.

Ferrite Structure
Zn direct
Fe, Co, Ni, Cu  inverse
Mn-Zn, Mn mixte

Enfin, on termine cette présentation des ferrites spinelles en donnant quelques gran-
deurs caractéristiques de ferrites simples issues du livre de Smit et Wijn [SW59).

TABLE 4.4 — Grandeurs caractéristiques de quelques ferrites simples (1).

Distribution Parameétre de | Masse Masse
Ferrite des ions maille a molaire | volumique g,

métalliques pm g.mol™* kg.m=3

MnFe;O4 | (MnggsFeg2) [MngoFeq g 850 230,6 5000
FesOy (Fe) [Fe''Fe] 839 231,6 5240
CoFe Oy (Fe) [CoFe| 838 234,6 5290
NiFe,Oy (Fe) [NiFe| 834 2344 5380
CuFey Oy (Fe) [CuFe] - 239,2 5350
ZnFey Oy (Zn) [Fey| 844 241,1 5330
Lip 5Feq 504 (Fe) |LigsFey 5 833 207,1 4750

TABLE 4.5 — Grandeurs caractéristiques de quelques ferrites simples (2).

Mot Mo Jsat Jsat Température

Ferrite a0 K 4293 K |a0K |a293 K de curie
(kAm™Y) | (kAm™Y) | (T) (T) (°C)
MnFe,Oy 558 390 0,70 0,49 300
Fe;0, 516 478 0,65 0,60 585
CoFe0y 495 431 0,62 0,54 520
NiFe, Oy 303 271 0,38 0,34 585
CuFe,0Oy 160 135 0,20 0,17 455

ZnFe;Oy 0 0 0 0 -

Lig5Feq 504 336 308 0,42 0,39 670
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Les valeurs de la table 4.5 sont calculées a partir des courbes de la figure 3.19. On
rappelle que M, et Jy sont respectivement 'aimantation & saturation et la polarisation
a saturation. D’autres caractéristiques moins primordiales, comme le rayon des cations,
peuvent étre trouvées dans la référence [ON83|.

4.2.1.3 Les ferrites grenats

La structure cristallographique des ferrites grenats est également cubique. Le nom
donné a ce type de structure provient du fait qu’ils possédent la méme structure que
le minéral Mn3Al;Si3O15; mais de maniére plus générale, la formule d’un ferrite grenat
s’écrit sous la forme Tr3Fe;O15 o Tr est souvent un ion de terre rare. La structure est un
peu plus complexe que la structure spinelle. Aux sites tétraédriques et octaédriques il faut
ajouter des sites dodécaédriques correspondant & un environnement de 8 ions oxygénes. Si
on prend I'exemple du grenat ferrimagnétique d’yttrium-fer, surnommé YIG, la formule
chimique est la suivante

(Fe3")[Fes {5 }Ou

dans laquelle les symboles ( ), | |, { } indiquent respectivement les sites tétraédriques,
octaédriques et dodécaédriques. On peut voir I’emplacement des ces sites sur la figure 4.4.

(00d)
2

(000) (

(D*

® Fe® site octaédrique
(D Fe* site tétraédrique
R Y site dodécaédrique

FIGURE 4.4 — Structure grenat [Leb00].

On précise que le dodécaédre a bien 12 faces. Ici, ce polygone a 8 sommets ce qui
implique 18 arrétes. Il est aussi remarquable que toutes ces faces soient des triangles
équilatéraux. Ce dodécaédre particulier porte le nom de disphénoide adouci.
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Il est & noter que cette structure ne permet pas la présence d’ions Fe?*. Or, ce sont ces
ions qui sont responsables des pertes électriques dans les ferrites spinelles, car ils peuvent
s’oxyder une nouvelle fois et fournir un électron de conduction. Il en résulte que le spinelle
grenat n’est pas un conducteur électrique, sous réserve que le cristal ne présente pas de
défaut. C’est précisément la raison pour laquelle ils sont des matériaux de choix pour les
dispositifs hyperfréquences. Toutefois, cette structure est aussi responsable des aimanta-
tions a saturation modestes de ces matériaux. C’est pourquoi ils sont moins intéressants
que les ferrites spinelles pour les applications en moyennes et hautes fréquences (10 kHz
a 500 MHz) puisque leur aimantation a saturation est plus faible.

4.2.2 Propriétés électriques

Ce sont les propriétés électriques qui font que les ferrites se démarquent des autres
matériaux magnétiques. Ces matériaux ont une résistivité électrique bien supérieure aux
autres matériaux magnétiques. A titre de comparaison, la résistivité des ferrites spinelles
Mn-Zn est de Pordre de 1 Q.m, tandis que celle du fer est de ’ordre de 107 Q.m. Les ferrites
spinelles Ni-Zn peuvent quant & eux atteindre des résistivités de ordre de 108 Q.m. L’in-
térét immédiat est de pouvoir réduire fortement (voire supprimer) les pertes par courant
de Foucault, notamment lors d’une utilisation en haute fréquence.

Les ferrites sont des composés ioniques constitués d’ions oxygénes et de cations mé-
talliques. Leur résistivité dépend :

— de la nature des cations et de leur valence,

— des défauts prédominants qui définissent les écarts par rapport a la steechiométrie,

c’est a dire les lacunes cationiques et anioniques ainsi que les cations et les anions
en positions interstitielles qui ont pour conséquence des conductivités de type P
ou N,

— des conditions de synthése, il est notamment possible de réaliser des traitements
thermiques sous oxygéne qui meénent & des résistivités élevées dues a 1'oxydation
du ferrite.

Plus particuliérement, dans les ferrites spinelles non complétement oxydés, on observe
une conduction due aux sauts d’électrons des ions Fe?" vers les ions Fe?*. Cette conduction
est de type N, en référence a celle que I'on peut trouver dans les semi-conducteurs. Ce
phénomeéne est caractéristique de la magnétite FesO, qui a la résistivité la plus basse
des ferrites. C’est une des raisons pour lesquelles, pour les applications fréquentielles, on
cherchera donc a remplacer les Fe?T par d’autres cations divalents tels que Ni*T ou Zn?*.

Un autre inconvénient de la présence de 'ion Fe?t concerne les propriétés magnétiques ;
on le présente ici car la sous-section 4.2.3 qui suit traite essentiellement des pertes magné-
tiques. L’inconvénient en question concerne ’anisotropie magnéto-cristalline. Le couplage
spin-orbite de 1’électron que I'on considére ici comme excédentaire introduit une anisotro-
pie. Celle-ci a pour effet direct de diminuer la perméabilité relative. Or, pour canaliser au
mieux le flux, cette perméabilité doit étre la plus grande possible. Par ailleurs, une aniso-
tropie importante a tendance & augmenter la surface du cycle d’hystérésis; cela est bien
stir recherché dans les hexaferrites mais ce n’est pas le cas pour les matériaux doux. Pour
s’affranchir de cette anisotropie, il faut substituer le Fe?" par un ion qui naturellement
posséde un moment orbital nul, qui se note dans la littérature . = 05. C’est pour cela
que I'on peut aussi remplacer I'ion ferreux par les ions Mn?* ou encore une fois Zn>*.

5. L est le nombre quantique secondaire, appelé aussi nombre quantique azimutal, appelé encore
nombre quantique orbital
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4.2.3 Propriétés magnétiques

Quelque soit I'application, 1'utilisation d’un matériau magnétique s’accompagne de
pertes. Les pertes sont généralement visualisées avec le cycle d’hystérésis associé au ma-
tériau. En effet, 'énergie volumique dissipée par cycle s’écrit, en J.m™ :

Weycle = HdJ en J.m™3 (4.1)

cycle

L’intégration s’opére bien avec la différentielle de la polarisation .J, car J est bien la
grandeur reflétant I’état magnétique du matériau. Cependant, il est difficile d’accéder ex-
périmentalement & la polarisation .J, car ¢’est I'induction B qui est mesurée. En revanche,
il est toujours possible d’écrire que B = uogH + J, et que :

HdB:/ poHdH + | HAJ (4.2)
cycle cycle

cycle

Cette intégrale avec la différentielle de l'induction B est la somme d’une intégrale
représentant une énergie non dissipée (un stockage et une restitution) d’énergie sur un
cycle et de l'intégrale représentant la dissipation des pertes magnétiques. Sur un cycle
d’hystérésis, il vient donc que 'on peut calculer les pertes magnétiques en intégrant par
rapport a la polarisation ou bien par rapport a I'induction. Par raison de commodité de
mesure, il est courant d’intégrer par rapport a B. On écrit donc :

Weyele = HdB en J.m3 (4.3)

cycle

Cette intégrale représente 'aire du cycle d’hystérésis, et représente la totalité des
pertes. On peut distinguer 3 types de pertes :

— les pertes statiques, ou encore appelées pertes par hystérésis : elles se mesure en

calculant I’aire du cycle pour une fréquence quasi-nulle,

— les pertes classiques, ou encore appelées pertes par courant de Foucault : elles
représentent les pertes dues aux courant induits dans le matériau a cause du champ
magnétique variable,

— les pertes supplémentaires, ou encore appelées pertes excédentaires : elles sont
dues aux variations de la taille des domaines de Weiss du fait du déplacement des
parois de Bloch ; elles peuvent étre modélisées en haute fréquence par un effet de
résonance-relaxation.

Plusieurs théories permettent d’expliquer qualitativement et quantitativement 1’origine
de ces pertes. Dans la suite de cette sous-section, une approche simple est présentée mais
mais elle a 'avantage de conduire & un résultat intéressant et utilisable.

On suppose qu’en fonctionnement, la saturation des ferrites doux n’est pas atteinte;
donc le cycle d’hystérésis parcouru est un cycle mineur dont la forme est une ellipsoide
légérement inclinée dans le repére (O, h, b); cette hypothése est valable pour les faibles
niveaux d’induction. Si la surface du cycle est non nulle, c’est qu’il existe un déphasage
entre le champ magnétique ﬁ et 'induction magnétique § § étant induit par ﬁ,
est nécessairement en retard par rapport a . Dans le cas d’une analyse harmonique, il
est possible d’utiliser la notation complexe en posant :

p(f) =W (f) =" (f) & p=p —ip" (4.4)
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ol ¢’ est la partie réelle de la perméabilité relative et qui est souvent assimilée a u, dans
les documentations techniques, et p” est la partie imaginaire de la perméabilité et qui
modélise les pertes®. Ceci conduit & :

B = E/LOH
B = —ip") poH (4.5)
B = |p|poH - e

l =\ +

avec M”
¢ = arctan (—/)
W

On peut visualiser ce déphasage dans le plan complexe en figure 4.5

FIGURE 4.5 — Représentation de H et B dans le plan complexe.

Bien qu’orienté dans le sens horaire et non dans le sens trigonométrique, 'angle ¢
est positif car la définition de p inclut un signe moins sur la partie imaginaire. On peut
désormais calculer la puissance des pertes volumiques issues de ce déphasage en posant

au préalable que :

H(t) = Hysin(wt)
B(t) = Bysin(wt — ¢)

6. L’introduction du signe moins dans I'expression de la perméabilité ' — iu” est volontaire, car cela
permet d’obtenir une expression mathématique des pertes qui est positive
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ce qui permet de calculer

dw
) = —— 4.6
p(t) % (4.6)
dB
= Hx—
T

= Hpsin(wt) X Bow cos(wt — ¢)
By?
——w X
ol ]
7 f - By?

pO) = T X (sin(2e = 9) +sin(9)) (4.7)

% (sin(wt + wt — ¢) + sin(wt — wt + ¢))

Si maintenant on veut calculer les pertes volumiques sur un cycle, il faut sommer les

pertes sur une période T = 2T :
w

T
Peycle = /O p(t) de (48)
_ /T ﬂ X (sin(2wt — @) + sin(¢)) dt
0

MOW
. f. B2
- Tl 1 Bo x sin(¢) x T
Mo - |/~L|
. B2
= 270 o sin(o)
to - |1t]
. B, 2 1 "
_ T X X sin (arctan (,u_//))
Lo M/Q +,U//2 10
- B02 ]. W’
- X 2 5 X
Ho NI \/1+ <u_”>2
l’L//
T - 802 qu ) .
Peycle = 1o X M/2 T M/,Q =7 - Ho" - po- (49)

On note que les pertes volumiques par cycle sont nulles uniquement si p” est nul. C’est
bien ce terme qui modélise les pertes. u” = 0 revient a avoir un déphasage nul entre le
champ magnétique et I'induction magnétique. Un exemple de mesure est donné figure 4.6.

Lorsque 'on écrit classiquement = o H, on garde en téte que la valeur de p,
n’est une constante que dans le cas linéaire, ce qui se vérifie dans le cas ou on est loin
de la saturation. Or p, dépend de la fréquence et de 'amplitude du champ magnétique.
Il en va de méme lorsqu’on écrit B = uugH avec p = p' —ip”, a la différence que cette
écriture sous entend justement que l'on veut faire apparaitre la dépendance en fréquence
de la perméabilité.

Dans certains cas particuliers, il est est possible de modéliser les perméabilités par
un modéle de Debye, qui est un modéle du premier ordre (comme un filtre passe-bas
en électronique). Un exemple est donné pour un ferrite spinelle Mn-Zn que I'on trouve
classiquement dans le commerce. EEn mesurant I'impédance complexe d’une inductance
4 noyau torique de ferrite doux, on peut remonter a la valeur de la perméabilité. On
commence par calculer les parties réelle et imaginaire de I'impédance a ’aide d’une mesure
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a l'analyseur d’impédance et ce & différentes fréquences. En effet, pour un tore, il suffit
de poser que I'inductance complexe prend la forme :

2
n S

L=7 =l —ju") n (4.10)

avec Z la réluctance du circuit magnétique. Ceci permet d’en déduire I'impédance :

. . N S , S
Z = jLw = juo(p' — ju")pn'w = pop" 7w + juop' 7w (4.11)

Cette impédance est précisément la grandeur que 'on mesure a ’analyseur d’impédance,
et cette appareil nous délivre une valeur sous la forme :

Z=R+jX (4.12)

Ce qui permet d’en déduire les perméabilités :

;o X1
r= fo - 2mf - S - n?
" R-1
po= 2
o 2nf-S-n

[ la longueur moyenne du tore
A la section du tore

n le nombre de spire

f la fréquence

avec

Le tracé de p/(f) et de p”’(f) peut étre comparé avec le modéle de relaxation de Debye
M
1+i-f/f.
ol s est la valeur de p/ pour f+— 0 et f, la fréquence de relaxation ot p” est maximale.
On visualise l'allure des perméabilité sur la figure 4.6.

= (4.13)

3000

—— W’ mesure
—— " mesure
—e—'debye

2500 opea0000666655666655 . I R R . . . R R ——u"debye [

2000 :

1000 P B :

500 . : ",,"“ B B B “\‘ "\’ . . . : : -

T | L | | | I |
10 10 10° 10
fréquence

FIGURE 4.6 — Permeéabilités relatives d’un ferrite Mn-Zn.
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On remarque que sur cette courbe, la perméabilité i/ chute & partir d’environ 100 kHz,
ce qui est bien en accord avec ce qui a été dit précédemment : les ferrites spinelles de type
manganése-zinc sont utilisés dans une gamme de fréquence de 1 kHz 4 1 MHz.

4.3 Synthése conventionnelle des ferrites spinelles

La synthése conventionnelle” des ferrites est parfaitement décrite dans |[Leb00]. Les
descriptions de cette section 4.3 en sont donc largement inspirées.

Les ferrites sont des oxydes synthétiques mixtes élaborés a haute température a partir
des oxydes primaires de métaux de transition. Par exemple, les ferrites de manganése-zinc
Mn,Zn, . FesOy4 sont synthétisés a partir des oxydes de fer, de manganése et de zinc,
respectivement Fe,Osz, Mn3zOy4 et ZnO. Un autre exemple, le ferrite de nickel NiFe,Oy4
est synthétisé & partir des oxydes de fer et de nickel, respectivement NiO et Fe;O3. Leur
synthése conduit la plupart du temps & des matériaux polycristallins qui représentent
aujourd’hui les céramiques magnétiques les plus vendues. Il est aussi possible de fabriquer
des monocristaux, mais ils sont bien moins présents du fait qu’ils sont bien moins faciles
a réaliser.

4.3.1 Ferrites monocristallins

Les ferrites monocristallins peuvent étre synthétisés par différentes méthodes : syn-
these hydrothermale, croissance en milieu d’oxydes fondus et synthése par tirage. C’est
principalement cette derniére que l'on utilise pour les monocristaux industriels. L’avan-
tage de ce type de produit est d’avoir un matériau trés dense avec un état de surface de
trés bonne qualité (un polissage est néanmoins nécessaire). Les inconvénients sont plus
nombreux : hétérogénéité de la composition chimique, formats limités (plaque ou disque),
usinage délicat et cott élevé. Les ferrites a I’état de monocristal ont surtout été utilisés
jusqu’a présent pour des applications spécifiques de tétes d’enregistrement magnétique.
Dans le domaine de la recherche, les monocristaux ont été utilisés afin de déterminer des
caractéristiques des matériaux, comme par exemples les constantes d’anisotropies.

4.3.2 Ferrites polycristallins

Les ferrites polycristallins industriels sont élaborés selon un procédé céramique conven-
tionnel.

4.3.2.1 Matiéres premiéres

Comme énoncé précédemment, il faut choisir comme matiéres premiéres les oxydes des
métaux sous forme de poudres qui constitueront le ferrite. Ces oxydes sont par exemple
Fe;O3, Mn3Oy, ZnO pour les ferrites de manganése-zinc et FeoO3, NiO, ZnO, CuO pour
les ferrites de nickel-zinc et de nickel-cuivre-zinc. Une attention particuliére est portée
sur la pureté des matiéres premiéres, car cela influera directement sur les performances
électromagnétiques du ferrites. La répartition granulométrique de chaque poudre d’oxyde
joue également un role important. En général, on préfére des oxydes a grains fins (autour
du micrométre) et présentant une dispersion granulométrique réduite, surtout pour ’oxyde
de fer qui est majoritaire dans toutes les compositions. En effet, plus la granulométrie est

7. La synthese conventionnelle est aussi appelée synthése par voie solide.
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fine, meilleure sera le frittage. Une poudre ayant des grains présentant un fort rapport
surface sur volume (dit aussi une forte surface spécifique) est qualifiée de poudre ayant
une forte réactivité .

4.3.2.2 Broyage et mélange

Cette opération est essentielle pour 'optimisation des réactions chimiques. Elle permet
d’améliorer la finesse des matiéres premiéres pour augmenter leur réactivité. Les broyeurs
industriels (broyeurs a boulets ou par attrition) sont le plus souvent en acier inoxydable ce
qui oblige le fabricant a prendre en compte leur usure pour ajuster précisément la compo-
sition finale du matériau. On pense notamment & la pollution du fer dans les poudres qui
modifiera la résistivité des ferrites. Le broyage permet aussi le mélange intime des oxydes
indispensable & une bonne homogénéité chimique aprés réaction a haute température.

4.3.2.3 Chamottage

Aprés la premiére opération de mélange-broyage des oxydes de départ, le produit ob-
tenu est porté a haute température (1 000 a 1 100 °C) pour permettre une réaction en
phase solide : les oxydes simples réagissent entre eux pour former la phase spinelle (tou-
jours sous forme de poudre). C’est I'opération de chamottage dont le but est d’obtenir
la poudre la plus homogéne possible chimiquement sans toutefois que la taille des grains
ne soit trop importante pour conserver une bonne réactivité. La poudre calcinée, appe-
lée chamotte, est & nouveau broyée pour diminuer la taille des grains et augmenter sa
réactivité.

4.3.2.4 Mise en forme des piéces

Les formats des noyaux en ferrite sont trés variés. Pour les transformateurs, on dispose
de noyaux en forme de U ou de E, de pots ou bien de tores. La réalisation de ces noyaux
nécessite des moules de méme forme dans lesquels est pressée la poudre de ferrite. Avant
cela, il est nécessaire d’incorporer un produit organique qui servira de liant et assurera
la cohésion mécanique des grains entre eux jusqu’au frittage. On choisit le plus souvent
I’alcool polyvinylique (PVA) qui sera éliminé par décomposition thermique lors du frittage.
Le pressage industriel des piéces est axial. Il existe toutefois une technique de pressage dit
isostatique utilisée essentiellement en laboratoire qui permet, d’une part d’appliquer a la
poudre la méme pression dans toutes les directions et, d’autre part, de ne pas ajouter de
liant pour assurer la tenue mécanique du produit pressé. Les piéces pressées ainsi sont le
plus souvent cylindriques.

4.3.2.5 Frittage

Apres le pressage, la piéce dite crue n’a pas une solidité suffisante, ni méme les pro-
priétés magnétiques requises. Il est nécessaire pour cela de la porter & haute température
(1 200 a 1 350 °C pour les ferrites manganése-zinc et nickel-zine, 900 & 950 °C pour
les ferrites nickel-cuivre-zinc). Cette opération, appelée frittage, est de premiére impor-
tance car elle permet & la fois la densification du matériau ainsi que I'ajustement de la

8. Le mot réactivité est ici & prendre au sens chimique : c’est la capacité de réaction d’une molécule ou
d’un corps chimique. Un matériau présentant une bonne réactivité est un bon candidat pour une réaction
chimique.
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composition chimique, 'objectif étant d’obtenir une céramique dense avec la composition
chimique et la microstructure souhaitées. Pour les ferrites Ni-Zn et Ni-Cu-Zn, le frittage
s’effectue sous air ou parfois sous oxygéne. Pour les ferrites Mn-Zn, le frittage est plus
délicat car il convient de conserver au cours du refroidissement la phase qui s’est formée a
haute température sans oxyder totalement les ions Mn?* et Fe?*. Pour ce faire, on ajuste
I’atmosphére selon une loi dans laquelle le logarithme de la pression partielle d’oxygéne
est inversement proportionnel & la température. Cela est délicat a mettre en ceuvre dans
les fours industriels qui sont pour la plupart des fours & passage et par conséquent pas
complétement étanches. On utilise alors des fours a compartiments; la précision du degré
d’oxydation dépend donc directement du nombre de compartiments.

4.4 Le frittage SPS/PECS

Le frittage SPS/PECS est le nom de la technologie utilisée au sein du laboratoire
SATIE pour fabriquer des échantillons de ferrite spinelle. Un protocole de fabrication a
été mis au point par Karim Zehani durant ses travaux de théses en 2011 [Zeh11]. Une des
particularité présentée dans ces travaux est la réalisation de frittages réactifs ; cela signifie
qu’a partir d’'un mélange d’oxydes simples, il est possible de synthétiser la phase spinelle,
puis de fritter au sein d’une méme opération de chauffe.

4.4.1 Généralités

Cette technologie porte plusieurs noms. Le premier nom est SPS qui est 'acronyme
de Spark Plasma Sintering. Comme un doute existe sur la formation de plasma durant
le frittage, un deuxiéme nom a fait son apparition, celui de PECS pour Pulsed Electrical
Current Sintering, ce qui correspond au fonctionnement de cette technologie. Un auteur,
Zuhair A. Munir, a rédigé un compte rendu en 2006 sur I'utilisation du SPS [MATOO06], et
ce méme auteur a actualisé ce compte rendu en 2011 en nommant cette technologie uni-
quement sous appellation PECS [MQO11]. Si le courant n’est pas pulsé, il est possible de
trouver 'acronyme ECAS pour Electric Current Activated/Assisted Sintering [OLL109].
Le nom de frittage flash existe aussi dans la littérature, en raison de la courte durée né-
cessaire au frittage. Enfin, de maniére cocasse, il est possible de le nommer FAST ; ce nom
ayant un double sens, un premier faisant écho a la rapidité du frittage, et un second a
I'acronyme Field Assisted Sintering Technique [GZ00].

Par la suite, nous avons choisi de garder le nom PECS, car c’est cette appellation qui
nous semble la plus en adéquation avec les principes physiques mis en jeu lors de ce type
de frittage.

Quelque soit le nom, l'idée de type de frittage est trés simple : plutot que d’apporter
de 1'énergie sous forme de chaleur par une source située a l'extérieure de 1’échantillon
comme c’est le cas dans un four, I'énergie calorifique est apportée de 'intérieur en faisant
passer un courant électrique par le moule®. Ce courant peut étre continu, alternatif, ou
pulsé. La poudre d’oxyde est généralement introduite dans un moule en graphite soumis a

9. Une question est récurrente quant a ce procédé de frittage : par ou passe le courant 7 A température
ambiante, les oxydes étant isolants, et la résistance du graphite étant faible, on peut affirmer que le
courant passe par le moule et non I’échantillon. Cependant, en augmentant la température, la résistivité
du carbone diminue, mais celle des oxydes aussi. Il se peut donc qu’a haute température, une partie du
courant passe par ’échantillon. Des simulations par éléments finis illustrant la circulation du courant
peuvent étre trouvées dans l'article [GGJDT 14|
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une pression uniaxiale qui peut atteindre 200 MPa. L’usage du graphite permet en autre
d’atteindre des températures de 2000 °C s’il le faut. Le moule et 'ensemble des pistons
agissent comme source de chaleur. Un schéma de principe est présenté en figure 4.7.

~— PULSE CURRENT

GRAPHITE

PUNCH GRAPHITE

DIE CASE

POWDER

GRAPHITE T.C.
PUNCH WELL

PULSE CURRENT ——=

FIGURE 4.7 — Schéma de principe du Pulsed Electrical Current Sintering.

La conséquence immédiate concerne les vitesses de chauffage. Elles sont bien plus
élevées avec le procédé PECS, de 'ordre d’environ 600 °C par minute, d’oil le nom de
frittage flash. Seulement, étant donné que la fabrication différe par rapport au procédé
conventionnel, les caractéristiques physiques des matériaux fabriqués s’en trouvent elles
aussi modifiées. Une partie de la recherche actuelle sur le sujet consiste a optimiser le
procédé afin de pouvoir comparer les caractéristiques des matériaux selon leur fabrication.

Enfin, un dernier point mérite d’étre cité : il existe deux utilisations possibles du
PECS en ce qui concerne les ferrites spinelles. La premiére est le frittage simple dans
lequel la phase spinelle est déja formée. Seule la maniére de fritter différe par rapport a
la fabrication conventionnelle. La deuxiéme utilisation est ce qu’on appelle le frittage
réactif. La phase spinelle est formée durant ’étape de chauffe. La fabrication de ferrites
par ces deux voies sont détaillées dans les sous-sections qui suivent.

4.4.2 Les matiéres premiéres

Les matiéres premiéres sont des oxydes sous forme de poudre.

Dans le cas ot 'on souhaite faire un frittage simple, nous avons utilisé de la poudre
fabriquée par Marion Technologies !°, et fournie par Thierry Lebey du laboratoire Laplace.
Afin de s’assurer que les poudres était bien oxydées, nous avons fait une réoxydation sous
air dans un four a 1000 °C pendant 3 heures. La formule brute de la poudre de ferrite
spinelle est N10727CUO716Z1’10,57F6204.

Dans le cas du frittage réactif, les matiéres premiéres sont, comme dans le cas
conventionnel, des oxydes simples du type Fe,O3, NiO, ZnO, CuO. Pour nos échantillons,

10. Parc Technologique Delta Sud, 09340 Verniolle
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les poudres sont achetées chez Sigma-Aldrich !, en veillant & ce que la taille de particules
(les grains de poudre) soient nanométriques, car une petite taille est primordiale pour ce
type de frittage rapide. En effet, il est nécessaire d’avoir le plus grand rapport surface
sur volume, ce qui revient & avoir la plus grande surface spécifique possible par unité
de masse ou de volume '? afin d’obtenir la plus grande réactivité possible. La formule
brute du ferrite spinelle désiré est déterminée par une pesée précise de chacun des oxydes
simples.

4.4.3 Le broyage/mélange des matiéres premiéres

Dans le cas ou 'on souhaite faire un frittage simple, il est nécessaire de réduire la
taille des particules de poudre ferrites spinelles pour augmenter la densité du matériau
fritté.. Pour casser les grains, il est nécessaire de faire une opération de broyage. Pour
cette étape, on se sert d’'un broyeur planétaire a billes . Dans un premier temps, il faut
déposer 5,5 grammes de poudre dans une jarre, puis il faut insérer 18 billes de diamétre 7
millimétres et de masse 1,4 grammes '*. De plus, il faut ajouter environ quelques millilitres
d’éthanol qui sert a augmenter la viscosité de poudre. En effet, durant le broyage, les billes
vont venir heurter les grains, et si la poudre est trop fine et trop volatile, elle sera chassée
par les billes et ne sera pas choquée. A vue d’ceil, 'ajout d’éthanol doit changer 'apparence
de la matiére a broyer ; typiquement, il faut passer d’une poudre & une pate la plus fluide
possible. Il ne faut pas pour autant que I’éthanol se trouve en excés et qu’il subsiste une
épaisseur liquide '°. D’autres lubrifiants seraient sans doute plus efficaces, mais 1’éthanol
a cet avantage certain d’étre volatile. On pourra donc facilement s’en débarrasser par la
suite en placant la jarre dans une étuve. De maniére empirique, en utilisant le broyeur
Pulverisette 6 de la marque Fritsch, broyer aux alentours de 450 tours par minute pendant
3 heures permet d’obtenir une poudre suffisamment fine '® pour un frittage de qualité, qui
correspond dans cette étude & obtenir un matériau avec la plus grande densité possible.

11. St. Louis, Missouri, United States

12. La surface spécifique désigne la superficie réelle de la surface d’un objet par opposition & sa sur-
face apparente. On ’exprime en général en surface par unité de masse, en métre carré par kilogramme
(m2.kg~1), on parle de ce fait parfois d’aire massique. On peut éventuellement I’exprimer en surface par
unité de volume, soit en métre carré par métre cube (m?.m=2 =m™1!).

13. Ce nom provient du mouvement des jarres pendant le fonctionnement. A l'instar d’une planéte,
la jarre tourne sur elleméme mais aussi autour d’un centre de rotation. Le nom est planetary mill en
anglais.

14. Les billes de broyage utilisées ne sont pas des billes de broyage vendues par les fabricants de broyeur
car elles sont trop trop cotiteuses. Nous avons choisi d’utiliser des billes d’acier chromé employées dans les
roulements & billes. Nous nous avons acheter des billes CIMAP 100CR6 chez le distributeur Sefi Rungis.

15. L’analogie peut ici se faire avec le sable et I'eau de mer. Pour obtenir une pate, il faut mouiller
le sable. Plus on mouille, meilleur ce sera. En effet, cela permet de bien agglomérer les grains de sable
entre eux. Cependant, il faut éviter que I’eau se trouve en excés. Le constructeur conseille d’avoir une
apparence entre le dentifrice et ’huile d’olive.

16. Aucune mesure de taille de particule n’a été réalisée, mais avec une vitesse de rotation inférieure a
450 tr/min ou bien une durée inférieure & 30 min, les ferrites frittés étaient de faible densité.
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F1GURE 4.8 — Poudre dans la jarre avant broyage.

Dans le cas du frittage réactif, le protocole est quasi identique. Il faut placer I'en-
semble des poudres (qui doit peser environ 5,5 grammes) dans la jarre, avec 18 billes de
diamétre 7 millimétres et de masse 1,4 grammes, ainsi que quelques millilitres d’éthanol.
Ici, il n’est pas nécessaire de casser les grains de poudre car ils sont déja suffisamment pe-
tits, en revanche il faut tout de méme mélanger efficacement les différents oxydes simples.
On abandonne alors le terme de broyage pour adopter celui de mélange. Pour cela, il est
possible d’utiliser le broyeur Pulverisette 7 de la marque Fritsch!'” avec une vitesse de
rotation de 400 tours par minute pendant 30 minutes. Aprés cette étape, I’ensemble du
mélange ressemble toujours a une pate.

FIGURE 4.9 — Mélange apres le broyage.

17. On précise ici qu’il est possible d’utiliser indifféremment la Pulverisette 6 ou 7 que ce soit pour
une application de frittage simple ou réactif. Le changement de matériel provient simplement du fait que
les travaux de thése ont porté dans un premier temps sur le frittage réactif en utilisant la Pulverisette 7
qui se trouve sur le site du CNRS a Thiais. Dans un second temps, les travaux ont porté sur le frittage
simple, et au méme moment, la Pulverisette 6 a été achetée au SATIE, ce qui explique ce changement de
matériel.
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(a) Pulverisette 6 (b) Pulverisette 7

FIGURE 4.10 — Broyeurs planétaires.

Il faut bien noter que cette étape de broyage ou de mélange est trés empirique. En
effet, un grand nombre de paramétres intervient, et il est quasi impossible de prédire I’état
final de la poudre (en terme d’homogénéité et de taille de particule). On peut citer ici
quelques paramétres qui jouent un role :

— la vitesse de rotation du plateau,

— la vitesse de rotation de la jarre sur elle-méme,

— la durée,

— le volume de la jarre,

— le diamétre de la jarre,

— la matiére que constitue la jarre (inox, acier trempé, corindon, ...),
— les éléments chimiques constituant la poudre,

— la masse de poudre,

— la taille initiale des poudres,

— le nombre de billes,

— la masse des billes,

— la taille des billes,

— la matiére que constitue les billes (inox, acier trempé, corindon, ...),
— la nature de lubrifiant,

— la quantité du lubrifiant,

— Patmosphére (il est possible de broyer sous argon),

— etc...

Pour cette raison, il n’est pas toujours possible de reproduire un broyage,/mélange si on ne
posséde pas le méme matériel. Dans la littérature, quelques auteurs mettent en avant une
grandeur particuliére dans leurs articles scientifiques. Cela peut étre le rapport masse de
poudre sur masse de bille, ou bien I’énergie cinétique des billes due a la vitesse de rotation,
ou encore le rapport entre le diamétre de jarre et le diamétre de bille. Ceci explique le fait
qu'une fois qu'un protocole valable est mis au point, il devient difficile de s’en éloigner.
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4.4.4 Le séchage

Comme mentionné précédemment, il faut a présent évacuer I’éthanol. Pour cela, il
suffit juste de placer la jarre contenant le mélange dans une étuve a une température
comprise entre 50 et 100 °C. Une fois sec, le mélange est alors constitué d’amas.

p—

FIGURE 4.11 — Mélange aprés séchage.

4.4.5 L’affinement

Afin d’obtenir une poudre fine, il faut écraser les amas. On se sert ici simplement d’un
mortier.

FIGURE 4.12 — Mélange aprés écrasement au mortier.

C’est cette poudre fine dont on va se servir pour réaliser le frittage.

4.4.6 Le frittage

Pour réaliser le frittage, il faut utiliser un moule en graphite. Il se présente sous la
forme d’un cylindre creux auquel vient s’ajouter deux pistons. Les parois internes du
moule doivent étre revétues de papiex (papier souple carboné). Le papiex a deux roles.
Le premier est d’éviter que la poudre fritte avec le moule. Le second est d’assurer un bon
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contact électrique et thermique entre le moule et la poudre pendant le frittage. On y place
ensuite le ferrite sous forme de poudre, et on positionne I’ensemble dans le PECS.

(a) Dispositif réel (b) Schéma explicatif

FIGURE 4.13 — Moule contenant 1’échantillon & fritter.

FIGURE 4.14 — Baraque a fritter compléte permettant le frittage par procédé PECS.

Avec cet appareil, il est possible de controler la température ainsi que la pression
uniaxiale pour optimiser les conditions de frittage.

Dans le cas ou 'on souhaite faire un frittage simple, il suffit d’apporter de la chaleur
sous forme d’effet joule pour atteindre la température souhaitée, et de maintenir un palier
de température le temps que la réaction de frittage s’opére, et enfin de redescendre en
température. Un exemple de température de consigne est donnée sur la figure 4.15. Durant
tout le processus, une pression uniaxiale de 50 MPa est appliquée sur les pistons, ce qui
a pour effet de favoriser le contact entre les grains et ainsi réduire la porosité.
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F1GURE 4.15 — Allure temporelle de la température pour un frittage simple.

A la vue de la durée nécessaire, on comprend ici pourquoi ce frittage est aussi nommé
frittage flash. En comparaison, pour un frittage conventionnel le palier dure généralement
quelques heures. Enfin, on note aussi la faible température de frittage. Pour une valeur
d’environ 1300 °C pour le cas conventionnel, elle n’est ici que de 800 °C.

Dans le cas du frittage réactif, il est nécessaire de réaliser deux paliers de tempé-
rature. Le premier, & 580 °C, est le palier de réaction. C’est a cette température que les
oxydes simples réagissent entre eux pour former la phase spinelle (toujours sous forme de
poudre). Le second palier est identique a celui du frittage simple, il est réalisé a une valeur
de 800 °C et permet le frittage de la poudre. Ici aussi, il est nécessaire de contraindre la
poudre par une pression uniaxiale de 50 MPa pour favoriser aussi bien la réaction que le
frittage.
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FIGURE 4.16 — Allure temporelle de la température pour un frittage réactif.

Les allures temporelles des températures pour les deux types de frittages sont détermi-
nantes pour obtenir de bons résultats. Notamment, plus la montée en température se fait
rapidement, meilleur sera le frittage. De méme, il est possible de contréler la décroissance
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en température grace a un circuit de refroidissement a eau. Cette décroissance peut étre
trés rapide et il est possible de se rapprocher d’une trempe lente. Par ailleurs, la grande
dynamique de contréle de la température permet de réaliser des allures temporelles trés
particuliéres, notamment des surtempératures '® trés bréves. Enfin, il n’est pas nécessaire
de maintenir un palier de température. Par exemple, nous avons réalisé un frittage par
une montée en 3 minutes a 900 °C et immédiatement une descente en 4 minutes. Consé-
quemment, il est possible de contréler la densité et la tailles des cristallites ' grace a ces
rapides variations de température [HTYY00] [YHT01] [SLSQ02] [MLA*07].
Cependant, on précise ici que malheureusement, il n’est pas possible de faire un frittage
sous air ou sous oxygeéne car le moule et les piston sont en graphite. Les températures
atteintes lors du procédé sont suffisamment élevées pour enflammer le carbone en présence
d’oxygéne. On est donc contraint & fritter sous argon. La conséquence immédiate est la
sous-steechiométrie en oxygéne du ferrite fritté. En effet, a haute température, les atomes
d’oxygénes volatiles auront tendances & s’échapper de I’échantillon. Afin d’équilibrer les
charges dans la maille, les ions Fe3* vont capter un électron pour devenir des ions Fe?*.
C’est simplement une réduction des cations ferriques en cations ferreux. Il vient qu’une
conduction de type N peut se produire, ce qui diminue la résistivité électrique I’échantillon.

FIGURE 4.17 — Exemple de pastilles de ferrite en sortie de frittage PECS. Diamétre 20 et
8 mm.

4.4.7 La décarburation et la réoxydation

Apreés frittage par le procédé PECS, il est nécessaire de procéder & un recuit pour
deux principales raisons. La premiére raison concerne le carbone issu du papiex. En effet,
durant le frittage, il y a diffusion du carbone dans I’échantillon, et comme le carbone est
conducteur, il réduit le résistivité électrique du matériau. Avec un recuit dans un four sous
air, il faut monter a une température de 800 °C pour consumer entiérement le carbone avec
loxygéne de ’atmosphére ; on parle donc de décarburation. La seconde raison concerne

18. le terme surtempérature est ici analogue & une surtension en électricité, & savoir un pic sur une
durée trés courte [STZT13].

19. Un (ou une) cristallite (crystallite en anglais) est un domaine de matiére ayant la méme structure
qu’un monocristal. On parle fréquemment de grain, mais ce terme est ici a éviter afin de ne pas confondre
grain (cristallite) et grain de poudre (particule).
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la sous sous-steechiométrie en oxygéne précédemment évoquée. Il faut injecter & nouveau
de 'oxygéne dans le ferrite pour ici aussi augmenter la résistivité électrique. A la méme
température, 800 °C, le ferrite fritté se réoxyde car il est possible de voir sa couleur se
modifier trés légérement. Cependant, il est difficile de s’assurer que I'intérieur du ferrite
est bien, lui aussi, réoxydé. En effet, cela dépend de la porosité du matériau fritté : il est
plus facile de réoxyder a coeur si la porosité n’est pas complétement fermée.

4.4.8 La vérification

Il est judicieux de se poser la question suivante : mais au fond, quelle différence y
a-t-il entre le bon et le mauvais frittage??’ Pour attester de la qualité d’un frittage,
deux outils sont employés. Le premier consiste a la mesure de la densité grace a une
balance hydrostatique utilisant la poussée d’Archiméde. Si la densité mesurée est proche
de la densité théorique, alors cela signifie que la porosité est faible et que le frittage est
bien réalisé. A contrario, si la densité mesurée est trop faible malgré 'aspect solide de
I’échantillon, on parle alors de ferrite aggloméré plutot que de ferrite fritté. Le second outil
est la diffraction de rayons X 2! qui permet de déterminer la structure cristallographique
ainsi que le paramétre de maille. Avec ces résultats, il est possible de vérifier que la phase
spinelle est correctement formée mais aussi de détecter la présence de phase parasite,
comme par exemple la présence d’oxydes simples qui n’auraient pas réagi dans le cas du
frittage réactif.

4.4.9 Conclusion du procédé PECS pour le ferrite NiCuZn

Durant sa thése, Karim Zehani s’est intéressé aux propriétés des ferrites NiCuZn prin-
cipalement, et qui avaient été frittés selon le procédé PECS. Une batterie de test a été
effectuée selon différents paramétres dans le but de savoir si ce matériau avait les qualités
requises pour une utilisation ou une application industrielle.

Pour un frittage simple, 'auteur conclut : "cette étude a montré que le procédé
SPS est trés efficace pour la fabrication du ferrite NiCuZn. Ces échantillons denses et
bien cristallisés présentent une granulométrie trés fine par rapport au frittage classique.
Les propriétés diélectriques et magnétiques peuvent étre controlées par le temps et la
température de frittage, avec le maintien d’une forte valeur de facteur de mérite. Les
échantillons frittés a 750 °C pendant 5 min et brulés sous air a 500 °C montrent un
bon compromis en terme de perméabilité et de fréquence de relaxation (f,.). Lorsque
I’échantillon est soumis a ce traitement de réoxydation, des valeurs supérieure de résistivité
électrique et de perméabilité magnétique peuvent étre obtenue, mais seulement au prix
d’une augmentation de pertes diélectriques. Ainsi, le procédé SPS pourra étre utilisé pour
la fabrication de composants électromagnétiques monolithiques intégrées combinant du
ferrite NiCuZn, des conducteurs et des diélectriques grace a la température de frittage
trés faible obtenue par cette technique.”

Pour un frittage réactif, 'auteur conclut : "le frittage réactif par SPS du ferrite
NiCuZn a partir des oxydes de base sous forme de poudre fine permet de réaliser des
échantillons avec des grains de taille nanométrique qui présentent de bonnes propriétés a
haute fréquence. Par rapport au frittage simple par SPS de ferrite dont la phase spinelle
est préalablement formée, le frittage réactif semble étre une voie intéressante pour limiter

20. La réponse se niche dans un reportage filmé le 16 septembre a 'aube, dans le pays du Bouchonois.
21. Abrégé en DRX en frangais, et XRD en anglais pour X-Ray Diffraction.
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la réduction du fer ferrique, inévitable en atmosphére neutre et en présence de carbone
jusqu’a 800 °C environ. Un brtilage sous air aprés frittage est néanmoins indispensable
pour décarburer la surface et ré-oxyder le Fe?t en Fe3' 4 la surface. Pour les frittage a
900 °C, la réduction est plus profonde et la ré-oxydation totale n’est pas réalisable puisque
la porosité est fermée. Les différentes mesures effectuées montrent que tous les grains
seraient monodomaines, comme cela est attendu dans cette gamme de granulométrie et
pour ce matériau. Ceci pourrait constituer un avantage important pour des applications de
puissance & des niveaux d’induction moyens (25-50 mT) et en haute fréquence (> 1 MHz).
En effet, la rotation de spin étant moins dissipative que le déplacement de parois, on

s’attend a ce que les pertes magnétiques soient moins élevées pour les échantillons frittés
par SPS."

Que ce soit le frittage flash simple ou réactif, la réalisation de ferrites NiCuZn semblent
a la vue de ces deux conclusions non seulement tout a fait possible mais présente de
bonnes caractéristiques. Plus de caractéristiques sont donnés par la suite, comme les
valeurs de I'aimantation & saturation, de la résistivité électrique ou encore du paramétre
de maille. On peut cependant émettre deux objections concernant le procédé PECS. La
premiére objection concerne ’homogénéité de la température. En effet, la mesure pour le
controle de la température se fait par une mesure avec un thermocouple dont la jonction se
positionne dans un trou dans la paroi du moule. C’est donc une mesure locale. Cependant,
le rayonnement des moules durant la phase de chauffe montre que la température n’est
pas homogéne, comme montré sur la figure 4.18.

N

FIGURE 4.18 — Visualisation de I'inhomogénéité de la température du moule.

La seconde objection concerne I’homogénéité de la pression. En effet, la pression est
homogéne uniquement dans le cas ot le matériau est un fluide, ce qui n’est pas le cas ici.
Un exemple de calcul de répartition de la pression est donné sur la figure 4.19, oli une
poudre de ferrite de Ni-Zn ayant une taille de particule d’environ 30 nm est contrainte
sous une pression unixiale de 8,83 MPa et 200 MPa.
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FIGURE 4.19 — Visualisation de I'inhomogénéité de la pression a l'intérieur d’une poudre.
La pression appliqué par le piston est de 8,83 MPa dans le premier exemple et 200 MPa
dans le second [MC88| [Val94].

On observe non seulement que la pression n’est pas homogéne, mais aussi que le
comportement est différent selon le niveau de contrainte.

4.5 Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons présenté dans un premier temps quelques généra-
lités sur les ferrites en mettant ’accent sur les ferrites de structure spinelle. Les spinelles
sont les matériaux magnétiques utilisés dans la gamme des hautes fréquences, grossie-
rement 1 kHZ & 100 MHz. Par la suite, quelques précisions ont été donnés quant a la
synthése conventionnelle. Enfin, un protocole du frittage par le procédé PECS & partir
de poudres commerciales a été détaillé. Ce protocole est issu en grande partie dans le
manuscrit de thése de Karim Zehani [Zeh11], et complété suite aux différents frittages
effectués pendant la durée de la thése.
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Deuxiéme partie

Caractérisation et optimisation du
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Chapitre 5

La compensation de la constante
d’anisotropie magnétocristalline
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5.1 Introduction

Dans ce chapitre, une étude sur la constante d’anisotropie magnétocristalline est réa-
lisée dans le but de diminuer les pertes magnétiques dans les ferrites. Dans bon nombre
d’ouvrages, I’é¢tude sur I'anisotropie commence par : pour une structure cristallographique
cubique, ’énergie d’anisotropie peut s’écrire sous la forme :

Uk = K1 (a3 + o303 + aja]) + K (ajaza3) + ... (5.1)

ol les termes «; sont les cosinus directeurs entre 'aimantation et les arétes du cube, et les
termes K, et K5 sont respectivement les premiére et deuxiéme constantes d’anisotropie.
Dans le cas ou K; > 0 et K; > —%Kz, I'axe [100] est I'axe de facile aimantation, et dans
le cas ou K1 <0et K; < —gKQ ou < Ky < —%KQ, I'axe de facile aimantation est 'axe
[111].

Généralement, trop peu de détails sont livrés, et pourtant la notion de constante d’ani-
sotropie magnétocristalline est difficile & maitriser, notamment d’un point de vue mathé-
matique. Il convient donc de revenir sur 1’élaboration de ces constantes ainsi que leurs
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conséquences sur les propriétés magnétiques des ferrites. Toutefois, deux livres donnent
des informations de qualité.

Le premier est le livre de Pierre Brissonneau [Bri97|. L’auteur commence en précisant
que I’énergie d’anisotropie magnétocristalline est avant tout un fait d’expérience : les ma-
tériaux magnétiques ne sont pratiquement jamais des matériaux isotropes. Par exemple,
il est possible de constater que des matériaux s’aimantent plus facilement selon une di-
rection qu'une autre, ce qui a conduit a la notion d’axe de facile aimantation et d’axe
de difficile aimantation. Il relie ensuite ces directions aux directions cristallographiques
qui sont les arétes ou les diagonales de la maille cubique (pour prendre ’exemple du fer).
Enfin, il explique I'intérét de maitriser cette anisotropie car cela permet de réduire consi-
dérablement les pertes dans des toles de Fe-Si destinées a étre utilisées dans les machines
ou les transformateurs. Il évoque alors la différence entre toles a grains orientés et toles
non orientées.

Le second est le livre de Soshin Chikazumi, o 'ouvrage a le mérite de présenter des
calculs détaillés qui permettent en partie d’établir I’équation 5.1.

En résumé, un matériau magnétique présente des caractéristiques magnétiques diffé-
rentes selon la direction de I'excitation magnétique. Pour pouvoir étudier ces caractéris-
tiques, il est nécessaire d’avoir en possession des monocristaux pour pouvoir repérer les
directions du cristal. Ce chapitre présente dans un premier temps la mesure des constantes
d’anisotropie sur des monocristaux, en prenant des exemples de la littérature. Dans un
second temps, I'idée de compenser ces constantes afin de diminuer les pertes magnétiques
est introduite. Enfin, la possibilité de mesurer ces constantes sur des polycristaux et une
tentative de mesure durant la thése sont rapportées.

5.2 Les constantes d’anisotropie

5.2.1 La balance de torsion

Quelque soient les références bibliographiques, elles s’accordent toutes sur le fait que
pour mesurer les constantes d’anisotropie, la méthode la plus précise s’appuie sur la né-
cessité d’avoir des monocristaux ainsi qu’une balance de torsion. La méthode consiste a
mesurer le couple exercé sur un échantillon de symétrie cylindrique (comme un disque)
aimanté a saturation dans un champ extérieur intense.

Projection de la
\LU polarisation J, _ Angle ¢

/

Fil de torsion

/

Axe d’excitation ]
Electroaimant

magnétique

FIGURE 5.1 — Principe de la balance de torsion.
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On appelle ¢ I'angle entre la projection de la polarisation & saturation Js dans le
plan du disque, qui est le plan cristallographique (001), et la direction de I'axe de facile
aimantation. Pour trouver initialement cet axe, il suffit de tourner I’échantillon sur lui-
méme jusqu’a mesurer grace au fil de torsion un couple nul. Il devient donc possible de
repérer sur I’échantillon cet axe, et si par ailleurs on a connaissance de l'orientation du
réseau cristallin, il devient possible de comparer ’axe de facile aimantation a des directions
du réseau, comme par exemple les arétes des mailles élémentaires.

Il vient donc qu’initialement I'axe de facile aimantation est confondu avec 'axe d’ex-
citation magnétique comme cela est dessiné sur la figure 5.1. Toujours initialement ¢ = 0.
Il est ici possible d’exprimer le couple volumique sous la forme :

Uk
96

On appelle Uy P'énergie d’anisotropie magnétocristalline!. Ce couple peut donc étre
vu comme une force de rappel de la polarisation sur 'axe de facile aimantation.

Par la suite, I'électroaimant tourne autour de I’échantillon en restant dans le plan (001).
On note 0 angle entre la direction de Pexcitation magnétique et la direction initiale (qui
correspond a la direction de facile aimantation). Sous I'effet du champ, ’échantillon a
tendance & tourner sur lui-méme. A chaque position, il faut donc relever la valeur du
couple nécessaire pour que I’échantillon reste immobile. En d’autres termes, 1’échantillon
doit rester dans sa position initiale, ce qui est possible en corrigeant la dérive angulaire
par la mise en rotation du fil torsion. Une fois cette position atteinte, on peut mesurer le
couple grace au fil de torsion.

A chaque position, il est possible de repérer trois axes et trois angles, comme sur la
figure 5.2.

Ty = (5.2)

Axe de I’excitation
A magnétique

Echantillon immobile )

, Axe de la
\ /’\s’ _°7 polarisation
\¢

______ - ——_— = >

Axe d’origine confondu avec
o\ - I’axe de facile aimantation

FIGURE 5.2 — Visualisation des angles des équations.

La polarisation magnétique du matériau n’est jamais totalement alignée sur le champ
d’excitation magnétique. On appelle € I'angle entre ces deux directions. Cependant, on

1. On suppose que le couple exprimé dans ’équation 5.2 provient d’une force conservative, ce qui
permet de ’écrire comme étant la dérivée d’une énergie potentielle par rapport a une grandeur spatiale.
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fait 'hypothése que le champ magnétique est suffisamment intense pour que 1’angle € soit
négligeable devant 'angle ¢. Ceci permet de faire 'approximation ¢ ~ 6, et donc d’écrire :

Ty = _Uk Uk (5.3)
0¢ 00

Cette approximation est nécessaire car dans la pratique, seul la valeur de 6 est repé-
rable, alors que c’est la valeur de ¢ qui permet en théorie de remonter & I'énergie d’ani-
sotropie magnétocristalline. Il est donc possible d’obtenir des graphes du type I' = f(6),
toujours avec # I'angle de 'électroaimant par rapport a sa position d’origine. Il est pos-
sible de trouver ces courbes dans la littérature, par exemple dans le livre [Chi97| ou bien

l'article [BTW55].

x10*N m m™ (x10° dyn em em™)

2 =
1 2
2
g
BN 0] + —+
] 0 30 60 90 120 150 180
g 6 (degrees)
=
..1 =
-2

FIGURE 5.3 — Exemple de courbe de couple mesurée dans le plan (001) d’un échantillon
monocristallin de 4 % Si-Fe a température ambiante|Chi97].

On note que 'excursion en angle est de seulement un demi-tour et non pas un tour
complet car les nombreuses symétries d’un matériau (tel que I'alliage Si-Fe) permettent de
faire I’étude de 0 a 180 °, la mesure de 180 a 360 ° étant identique. A la vue de ce graphe,
I’ensemble des points d’une méme série peuvent étre reliés par une courbe de tendance du

type :

r(0) = —%Kl in(46) (5.4)

ou K est la premiére constante d’anisotropie (ce qui sous-entend qu'’il en existe d’autres).
La présence du facteur —% sera justifiée par la suite. On peut directement déduire la valeur
de K en lisant 'amplitude de la courbe. Pour ce cas, on estime que K; ~ 4 x 10* N.m.m™.
Par ailleurs, comme le couple est équivalent & une énergie 2, on retrouve bien une énergie
volumique : K; ~ 4 x 10* J.m™.

Il est alors possible de relier les équations 5.2 et 5.4 pour déterminer I'expression de
I’énergie d’anisotropie magnétocristalline :

Uk 1 .
—W = —§K1 SIH<49) (55)
ce qui implique :
1
Uk =C — gKl cos(40) (5.6)

2. 1Nm=1kgm?s?=11J]
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ot C' est une constante d’intégration non mesurable par la méthode du fil de torsion.

Si I'on souhaite maintenant mesurer la deuxiéme constante d’anisotropie, il est né-
cessaire de modifier I’échantillon. Les auteurs Sato et Chandrasekhar montre qu’il faut
mesurer le couple non plus dans le plan (001), mais dans le plan (111) [SC57]. Sur cette
proposition, il est possible de trouver quelques courbes de couple, comme par exemple
dans larticle de Tatsumoto, Okamoto et Iwata [TOI65].

o 2_>-<|<:>3

(&) " /\\

£ j/\!\ VAR

o ¥ \ / kS o
@ |/ \ y 20 S\ 180
£ 0 T 7 1y 7 7
= \_/ \_/ Ny
® \

=

T-2r \/

o

-

FIGURE 5.4 — Exemple de courbes de couple mesurées dans le plan (111) d’un disque
monocristallin de nickel & température ambiante| TOI65].

Sur la courbe de la figure 5.4, on retrouve bien que le couple I'(f) posséde une com-
posante en sin(46), mais pas seulement. Il est possible de trouver une courbe de tendance
ayant aussi une composante en sin(26), et peut-étre méme avec encore d’autres compo-
santes (tout dépend de la corrélation souhaitée entre la courbe de mesure et la courbe de
tendance). On peut alors estimer que le couple est de la forme :

I'(0) = asin(40) + [sin(26) + ... (5.7)
ce qui implique que I’énergie d’anisotropie est de la forme :
Ug = ' cos(40) + (' cos(20) ++" + . .. (5.8)

Cependant, il n’est pas aussi simple d’exprimer les valeurs de K; et Ky comme fait précé-
demment avec le premier exemple. Il est nécessaire d’établir quelques éléments théoriques,
ce qui est fait dans la sous-section suivante.

Pour finir, on peut noter que parmi toutes les expériences relatées dans la littérature,
il est possible de trouver des cas simples comme 'exemple de Chikazumi de I’échantillon
Si-Fe, ou bien des cas encore plus compliqués que celui de Matsumoto avec I’échantillon
de Nickel. Afin d’harmoniser toutes ces mesures, et de pouvoir comparer les énergies
d’anisotropie entre différents échantillons de matiére, il faut regarder ce qui se passe a
I’échelle de la maille cristalline.

5.2.2 L’anisotropie dans le cristal

Pour les ferrites spinelles, la structure cristallographique est une structure cubique.
Expérimentalement, les mesures montrent que les axes de facile aimantation correspondent
a des directions particuliéres du réseau cristallin. Par exemple, il est courant que ’axe facile
concorde soit avec la direction des arétes des cubes soit avec la grande diagonale des cubes
des mailles élémentaires d’un monocristal. Pour cette raison, il est commode de traiter le
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probléme en repérant la polarisation (qui est a saturation dans le cristal) par rapport aux
arétes du cristal. Ces arétes correspondent d’ailleurs aux axes cristallographiques [100],
[010] et [001] (autrement dit & la famille (100)).

4 [001] .
oAk
|y [010]
93 \ - N
/-~ /82 91 [109]

FIGURE 5.5 — Repérage de la polarisation dans une maille élémentaire.

Ce n’est pas tant la valeur de la polarisation qui est intéressante ici (puisqu’elle peut
étre connue par ailleurs), mais sa direction. On la repére donc sur la figure 5.5 par les
angles 0, 05 et 05. Il est maintenant souhaitable de relier ’énergie d’anisotropie a ces
angles par une fonction & déterminer.

UK = f(01762793) (59)

On se propose donc d’essayer de construire cette fonction. Pour cela, on se place
dans le cas particulier o1 ’axe de facile aimantation est selon une aréte du
cube de la maille élémentaire. On rappelle que compte tenue de la symétrie de la
structure cubique, si I'axe [100] est un axe de facile aimantation, alors les axes [010] et
[001] le sont aussi. On note par la méme occasion qu'il y a des directions équivalentes,
représentées sur la figure 5.6 pour un huitiéme de la sphére unitaire.

|

FIGURE 5.6 — Exemple de directions équivalentes dans un cristal cubique.

Comme I’énergie d’anisotropie magnétocristalline peut étre assimilée a une force de
rappel de la polarisation sur les axes de facile aimantation, il est intéressant d’introduire
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les fonctions trigonométriques. Comme 1’énergie d’anisotropie doit aussi étre minimale
lorsque la polarisation est dans la direction d’un axe du cube, et qu’elle doit étre paire,
la fonction la plus simple est la suivante :

Uk = sin®(26,) + sin?(26,) + sin®(26) (5.10)

Pour savoir si cette fonction est suffisante, il faut la modifier pour retrouver ’expression
5.6 déduite des expériences de la balance de torsion. Dans ce cas particulier, les échantillons
posseédent bien un axe de facile aimantation selon la famille (100), et on suppose que la
polarisation est dans le plan de 1’échantillon (car le champ magnétique d’excitation est
dans le plan et est suffisamment intense). Ceci conduit a :

93:
0, =12 —0,

On peut donc réécrire 'expression de I'énergie d’anisotropie magnétocristalline :

SETNIEY

Ug = sin?(26;) + sin?(260,) + sin®(263)
= sin®(26,) + sin*(7 — 26;) + sin’(7)
= 2sin®(26,)
= 2(1 — cos*(26,))
Ux = 1—cos(46,) (5.11)

En guise de validation, ce résultat est a relier avec 'expression 5.6 déduites des ex-

périences. On compare donc les equations suivantes en rappelant que dans ce cas précis
91 =0:

Uk = K — § K cos(40) : expression déduite des mesures
Uk =1 — cos(46;) : modéle théorique simple

On note qu’il y a une bonne concordance entre les deux expressions, car dans les deux
cas on retrouve un terme constant et un terme en cos(46). On peut tout de méme ajuster
I’équation 5.10 en faisant apparaitre les constantes K et K. On a alors :

1 1
Ug =K — gK1 + gK1 (sin®(261) + sin®(26,) + sin®(263)) (5.12)

qui vérifie lorsque 03 = 7, 0y = 5 — 01 et 0, =0

K — %Kl + éKl (sin®(261) + sin®(26) + sin®(265)) = K + éKl cos(40)

On vérifie au passage que pour un K; < 0 comme le cas d’un échantillon de Fe-Si,
I’énergie d’anisotropie magnétocristalline est bien minimale lorsque 6 = 0, modulo [5], ce
qui confirme bien I’hypothése selon laquelle les axes de facile aimantation se trouvent le
long des arétes du cube de la maille.

Par ailleurs, ce modéle théorique simple est suffisant pour le cas étudié, a savoir quand
le couple est mesuré lorsque la polarisation est dans le plan (001) des échantillons et
quand les axes de facile aimantation concordent avec les axes des arétes du cube de la
maille cristalline. Cependant, on se doute que ce modéle est insuffisant dans d’autres cas,
notamment quand la polarisation est dans le plan (111) ou il est nécessaire d’introduire
une composante en cos(26). Avant d’introduire la fonction générale f telle que Ux =
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f(01,65,05), on procéde & une modification d’écriture de 'équation 5.12, pour exprimer
I’énergie d’anisotropie en fonction des angles simples, et non pas en fonction des angles
quadruples.

UK = K- %Kl + %Kl (sin2(291) + sin2(292) -+ sin2(293))
K — 1K + 1Ky (4sin®(6;) cos®(6;) + 4 sin®(65) cos®(6:) + 4 sin*(63) cos®(63))
Uk = K —3iK+ 3K (cos®(61) + cos®(0a) + cos?(63) — cos™(61) — cos*(6a) — cos*(65))

C’est sous cet aspect que peut étre développée I'énergie d’anisotropie, car il est toujours
possible d’exprimer les fonctions trigonométriques cos™(kf) et sin™(kf) en fonction des
cosinus des angles simples cos™(6). On se propose donc d’établir & nouveau une fonction
la plus générale possible en utilisant cette fois-ci des sommes de composantes en cos(6)
élevés A toutes les puissances?, et par soucis de facilité de lecture on pose :

a; = cos(6;) (5.13)

oll oy; est appelé le cosinus directeur de 'angle ;. On a donc une somme infinie de sommes
finies dont on écrit les huit premiéres :

UK = Z c;o + Z CijCYiOéj‘i‘
E Cijk OO O -+ E CijklOéiOéjCkkOél—F
1,5,k 1,5,k,0
D Cifkm Oy Y Cijtmn QO QO Oty
i)j7k7l7m i7j7k7l7m7n
Yo CiklmnoQi0G QR0 00+ Y CijhimnopQi0l 0p 0ty Oy 0o 0ty - . .
Z‘)j)k)l’m’/rlﬁo i7j7k7l’m7n7oﬁp

(5.14)
Les coefficients ¢ dépendent du matériau, et chaque indice ¢, 7, k, [, m, n, o, p €
{1,2,3}. Cette expression peut néanmoins étre simplifiée grace au haut degré de symétrie
de la structure cristallographique cubique. En effet, sur la figure 5.6, nous avons présenté
les directions équivalentes, ce qui signifie que I’énergie d’anisotropie doit prendre la méme
valeur pour chacune de ces directions. Autrement dit, la fonction Uy doit étre au moins
aussi symétrique que la maille cristalline *, donc Uk doit étre inchangée par opération de
symétrie. Il convient donc de justifier une a une toutes les simplifications nécessaires pour
obtenir une forme plus compacte de I’énergie.

Exemples de simplification : Le premier exemple concerne l'opération de symétrie
centrale, ot un systéme ayant une polarisation Jg doit se trouver dans le méme état
énergétique qu’un systéme ayant une polarisation —Jg. On représente donc sur la figure
suivante une illustration de cette opération :

3. Ce qui est aussi appelé un développement en série polynomiale. Chikazumi : “We expand the ani-
sotropy energy in a polynomial series in o1, ag, and ag.” [Chi97].

4. On fait référence ici au principe de symétrie de Pierre Curie : “Lorsque certaines causes produisent
certains effets, les éléments de symétrie des causes doivent se retrouver dans les effets produits.”
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FIGURE 5.7 — Opération de symétrie centrale (rotation de 180 °).

On peut écrire la premiére somme de 1’énergie magnétocristalline, qui doit conserver
sa valeur dans les deux directions opposées de la polarisation :

/ / /
E City = 1 + Cotig + C303 = €10 + Cotly + €303 = —C10y — CaQig — C3(v3 (5.15)

%

Cette égalité doit étre vraie quelque soit aq, as, a3, ce qui implique que :

Cl = Cy = C3 = 0 (516)

Le second exemple concerne l'opération de symétrie miroir, ou encore une fois, le
systeme doit se trouver dans le méme état énergétique. On représente donc sur la figure
suivante une illustration de cette opération :

[001]

v

FIGURE 5.8 — Opération de symétrie miroir par rapport au plan (011).

La simplification peut se faire sur les termes de la deuxiéme somme de ’énergie. Comme
la valeur de I’énergie doit étre identique dans les deux cas de figure, on peut écrire :
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§ : 2
CijQiy; = C1104 + cipr g + Cizv v +
12
2
Co1000001 + C2205 —+ Cozroxg +

2
C3103001 + C32012003 + C33Q03

2
= ci(—a1)” — crpaqag — iz +
2
—C21Q2Qx1 + CoaQly + Co3QipCiz +

2
—C313Q1 1 C3aQ12QX3 + C33003

Cette égalité doit étre vraie quelque soit aq, as, a3, ce qui implique que :

Cig = C13 = C91 = C31 — 0 (517)

C’est dans cette philosophie que I'on peut simplifier au fur et & mesure certains coef-
ficients ¢ en montrant qu’ils sont nuls. Cependant, les directions équivalentes sont nom-
breuses pour la maille cubique. La figure 5.6 indique qu’il y a 6 directions équivalentes pour
un huitiéme de l'espace, ce qui signifie qu’il y a au total 48 directions équivalentes. Par
ailleurs, 'expression mathématique de I’énergie d’anisotropie magnétocristalline est com-
plexe. Il devient alors compliqué de montrer chaque simplification a ’aide d’un schéma.
Afin d’étre concis, on convient donc de les regrouper.

Premiére simplification : Les termes qui présentent au moins une puissance impaire
sur un « doivent étre nuls. Ceci se justifie car un changement de signe sur a ne doit pas
changer la valeur de la fonction. En effet, comme o = cos(f), on a —a = —cos(d) =
cos(m+0), et cet angle est celui d'une direction équivalente. On en déduit immédiatement
que les sommes qui comportent un nombre impaire d’indices sont nulles. Par exemple, la
premiére somme :

E C;0y; = C1Q + Coig + czaiz = 0

7

Mais il y a aussi des termes qui se simplifient dans les sommes qui comporte un nombre
pair d’indices. On explicite les termes de la deuxiéme somme :

2
i7j

2
Co1Qia¥] + CooQiy + Coziaig +

2
C310030¢ + C3209(X3 + C3303

2 2 2
= (1107 t C205 + C33003

On explicite (en partie) aussi les termes de la quatriéme somme (qui contient 81 termes
mais 60 sont nuls car ils présentent au moins une puissance impaire sur un «, par exemple
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2 .
61123@1042043) :

4 2 2 2 2
E CijlklQG OOy = C11110 + C11220Q Q5 + C1133Q Q3 +
i7j7k7l

2 9 2 2 2 9
C12120¢1 0y + C1221 010y + C131301 O3 +
2 2 2 2 2 2
C1331001 O3 -+ C21120¢1 Oy -+ C2121(x1 Oy —+
2 9 4 2 9
C2211Q1 Q5 + C2222Ql5 + Co233005003 +
2 92 2 2 2 2
02323042063 -+ 02332042063 + C3113051063 +
2 2 2 2 2 2
C3131001 (3 -+ (32230503 -+ C323205 (3 +
2 9 2 2 4
C3311Q¢1 Q3 + C3320Q7 (3 + C333303
Par soucis d’écriture, on n’explicitera pas les termes de la sixiéme somme (729 termes) ni

de la huitiéme somme (6561 termes).

Deuxiéme simplification : Plusieurs coefficients ¢ doivent étre identiques, car toutes
les permutations des a doivent laisser inchangée la valeur de la fonction d’anisotropie,
toujours pour des raisons de symétrie dans le cristal. Par exemple, si on reprend le cas
de la deuxiéme somme et que 1’on opére une rotations des indices des «, il est possible
d’écrire :

2 2 2 2 2 2 2 2 2
C1107 + Co20x,, + C330i3 = C11(g + Co20x3 + €337 = C1105 + Co20x7 + €330
ce qui implique que les coefficients sont égaux et par conséquent :

§ 2 2 2
Cij QG0 = 011(061 + (0% + 063) = C11

0,]

car quelque soit l'orientation de la polarisation magnétique dans le cristal, cos?(6;) +

cos?(0y) + cos?(f3) = 1. Tl est possible d’opérer de la méme sorte pour la quatriéme
somme :
2 2
E Cijmeuoyooy = crinn(af + oy 4 a3) + criz(aial + a3 + ajai)
i7j7k7l

ol il est encore possible de simplifier en utilisant 'identité remarquable suivante :
1= (ad+a3+a3) =a +ay+a;+2(alas + asa; + azal)
ce qui permet d’écrire :

g Cijki OG0 QE0y = Cr111 (1 2(adas + aza; + a3a1)) + cnm(aias + aja3 + a3ad)
i7j7k7l

= cuu + (01122 — 261111)(041062 + 042043 + 0430‘1)

Avec cette deuxiéme simplification, il est alors possible de conjecturer sur I’expression
de la sixiéme somme, qui devrait pouvoir s’écrire sous la forme :

6 6 6 2 2 9
g Cijklmn Qi QOO Ol Oy, = cimn (@] + as + a3) + crize33aaz05 +
i7j7k:7l7m7n

ennn(af(ad + a3) + aj(a3 + ) + aj(af + a3))
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ot il est ici aussi possible de simplifier de la sorte :

cinze(ai(a + o3) + az(af + of) + a3(af + a3))
cinze(ai(l —ai) + a5(1 — ad) + a3(1 — a3))

4 4 4 6 6 6
= 6111122(041 + Q9 + 063) — 0111122(051 + Qo + 063)

ol il est encore possible de simplifier en utilisant 'identité remarquable suivante :

1=(af+a5+a3)’ = af+ay+af+6ajasa; +

3 (0/11(043 + ozg) + ozé(ozg +ai) + aé(a% + a%))

= 6ajasal —2(af +af + o) + 3(a] + a; + a3)

et on en déduit que :

6 6 6 1 2.2 2 3 4 4 4
o +ay+a; = —5 43070505 + 5(a) + ay +ay)
1 2.2 2 3 2. 2 2 2 2 2
—1 4+ 3afaz0; + 3 (1 - 2(ajaj + o503 + azad))

_ 2 2 9 2 2 2.9 9 9
= 14 3ajasa; + 3(aja; + asas; + azay)

ce qui permet finalement d’écrire la sixiéme somme :

6 6 6 2 2 2
E Cijklmn QOO O, = 111111 (09 + 0 + ) + Cr1223307 505 +
i7j7k7l7m7n
4/ 2 2 47 2 2 47 2 2
crnzz(@y (g + a3) + ay(az + a7) + az(ag + a3))
6 6 6 2 2 2
= 6111111(041 + Oy + 013) + C112233001 Oy Qg +
4 4 4 6 6 6
crnoz(a] + a5 + a3) — ez (g + a; + ag)
2 2 2

2 2

= (Cllllll — C111122> (1 —+ 30[1042043 + 3(&%&% + OCQCYg + 04304%)) +

2 2 2 2 2 2 2 2 2
11223301 (ty Olg + C111122 (1 — 2(0&1042 + Q505 + Oé30él)>

2 2 2
= ¢y + (3(ein — cinge) + Crizess) ojasa; +

2 2 2 2 2 2
(30111111 - 50111122) (041042 + ay03 + 0‘3%)

On note que 'expression finale de cette sixiéme somme s’est grandement allégée. Par
soucis d’écriture, nous n’expliciterons pas la huitiéme somme, mais nous pouvons nous
avancer sur le nouveau terme qu’elle fait apparaitre. En effet, chaque somme explicitement
formulée fait intervenir un nouveau terme. La deuxiéme somme introduit o? + o2 + a3.
La quatriéme somme introduit afa3 + a3a3 + a3ai. La sixiéme somme introduit afa3as.
Avec les mémes conditions de symétrie, la huitiéme somme introduira donc un terme
en (a3 + adal + a2a?)? ou alors un terme en ajaj + ajaj + ajai. Cest la premiére
écriture qui est préférée car elle présente des puissances sur les a qui sont plus faibles.
De méme, la dixiéme somme introduira un terme en (afasas + azaiag + aiaias)?, mais
comme il nécessaire d’avoir des puissances paires de «, on le présentera obligatoirement

sous la forme ajaja? + ajaja? + ajaia. Enfin, la douziéme somme présentera un terme

en (afaial)?.

Troisiéme simplification et forme finale : Cette troisiéme et derniére simplification
consiste simplement a regrouper les termes communs aux différentes sommes. On remplace
toutes les contributions des coefficients ¢ par des nouveaux coefficients K. Ceci permet
d’exprimer la forme finale de I’énergie d’anisotropie magnétocristalline de la sorte :
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Ux = Ko+ Ki(ala2 + a3a3 + a2a?) + Ky(alaial)+
Ky(odod + adod + adod)? + Ki(otadod + adoda? + ofotod)t | (518
Ks(a3azad)? + ...

ol les termes K, Ky, K3, K, et K5 sont respectivement les premiére, deuxiéme, troisiéme,
quatriéme et cinquiéme constantes d’anisotropie. Cependant, expérimentalement seuls K4
et K, ont une importance®, et il est courant que tous les K; avec i > 2 soient négligeables
devant K et K. Ceci est corroboré par le fait que plus les puissances des a sont grandes,
plus les valeurs sont faibles car —1 < o < 1. Par ailleurs, K, est une constante qui ne
dépend pas des angles 6, 65 ou 63, et il n’est pas possible d’accéder a cette valeur par la
mesure a la balance de torsion, car seulement la dérivée est mesurable. De plus, seules les
variations d’énergie potentielles nous intéressent. On peut donc alléger une derniére fois
la fonction de I’énergie d’anisotropie en ne conservant que les grandeurs utiles :

Uk = Ki(afa3 + a§a§ + ozgozf) + Kz(afagag) (5.19)

5.2.3 Les valeurs remarquables

En utilisant cette notation simplifiée, il est possible de faire apparaitre quelques valeurs
remarquables. Tout d’abord, on peut retrouver 'expression du couple 5.4 issue de la figure
5.3. On rappelle que pour ce cas particulier, le couple est mesuré dans le plan (001) et que
I’échantillon posséde des axes de facile aimantation selon les arétes du cube de la maille
cristallographique. On a donc 03 = 7 = a3 = 0, ainsi que 6 = 6, et le couple doit étre nul
pour /1 =00oufy=0=a; =10uay=1. On a donc :

Uk

00

0
= 5 (Klozfoé)

_ _% (K, cos*(0) cos* (% — 0))

0 (K1
= % < 5 Sin (29)>
= —K;sin(260) cos(20)

re) — —%Kl sin(46)

r) =

On retrouver bien 'expression du couple 5.4 énoncé en début de chapitre, et on com-
prend ici l'origine du facteur —% qui n’avait pas été expliquée.

Par la suite, on peut faire apparaitre le lien entre les directions de faciles/difficiles
aimantation et le signe des constantes K, et K. Expérimentalement, il existe trois axes
de facile/difficile aimantation selon la nature des matériaux qui correspondent aux trois
famille de direction (100), (110) et (111). On se propose donc d’exprimer ’énergie d’ani-
sotropie magnétocristalline dans ces trois directions.

5. A titre personnel, je n’ai jamais pu trouver dans la littérature une valeur de K3 pour une structure
cubique.
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Premier cas, la polarisation magnétique est selon I'axe [100]. On a donc #; = 0 et

0y = 035 = T ce qui est équivalent & af = 1 et a3 = o3 = 0. Dans cette configuration,

I’énergie d’anisotropie magnétocristalline vaut :

Uknioo) = Ko (5.20)

Deuxiéme cas, la polarisation magnétique est selon I'axe [110]. On a donc 6; = 0, =
et 05 = Z ce qui est équivalent & o = o = 5 et aj = 0. Dans cette configuration, I'énergie
d’anisotropie magnétocristalline vaut :

Ukpio) = Ko + 1K) (5.21)

Troisiéme cas, la polarisation magnétique est selon l'axe [111]. On a donc 0; = 6, =

~ o : PP s 2 2 21 . » .
03 ~ 54,7° ce qui est équivalent & o] = a3 = a3 = 3. Dans cette configuration, I'énergie

d’anisotropie magnétocristalline vaut :

Uknu) = Ko+ 5K1 + 5K (5.22)

On justifie au passage la nécessite évoquée précédemment selon laquelle il faut appli-
quer un champ magnétique excitateur dans le plan (111) pour pouvoir mesurer K, avec
la balance de torsion.

On cherche donc a trouver des conditions sur le signe de K et K5 selon un classement
de ces trois niveau d’énergie. Il existe 6 configurations possibles.

Premiére configuration, [100] est 'axe facile, [110] est 1’axe moyen, [111] est I'axe
difficile :

Ukio0) < Ukpio) < Uk

0< %K1 < %Kl + %KQ

0< 3K, et 1K) <3Ki+ 5K
Ki>0 et K;>-3K,

t o0

Deuxiéme configuration, [100] est I'axe facile, [111] est ’axe moyen, [110] est I’axe
difficile :

Urkpoo) < Uk < Uk
& 0< 3K+ 5K, < 1K,
& 0<iKi+5K, et 3K+ 3Ky <K
& K >-iK, et K| <-1K,

Troisiéme configuration, [110] est 'axe facile, [100] est ’axe moyen, [111] est l'axe
difficile :

Uki] < Ukjio0) < Uk

%Kl <0< %Kl‘i‘%[(z

K1 <0 et 0<3Ki+ 5K,
Ki<0 et K;> _gKQ

Tt ¢
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Quatriéme configuration, [110] est 'axe facile, [111] est 'axe moyen, [100] est 'axe
difficile :

Uk < Uk < Uk

iKl < %Kl + %Kg <0

iKl <%K1+2—17K2 et %K1+2L7K2<0
Ky >—3K; et K| <—1K,

Tt ¢

Cinquiéme configuration,
difficile :

[111] est 'axe facile, [100] est I’axe moyen, [110] est 'axe
Uk < Ukpioo) < Uk

sKi+ 5Ky <0< 1K,

sKi+ 5K, <0 et 0<3K

K < _%KQ et Ki>0

t ¢

Sixiéme configuration,
difficile :

[111] est I’axe facile, [110] est 'axe moyen, [100] est l'axe
Ukpi < Ukpio) < Ukfioo)

= %K1+2—17K2<%K1<0

g %K1+2i7K2 < %Kl et AllKl <0

<~ Kl < _%KQ et Kl <0

Afin d’illustrer ces relations entre les constantes d’anisotropie, on peut représenter ces
six différentes configurations (numérotées 1 & 6) dans un repére en fonction de K et Ko.

N
.
N
N
N
N
N
N
N 1
N
N
N
N
N

N
S~ \
~< \
S~o \
~~o N
~< N
S~o N

(s) @ K,=-1/9K,

K,=-4/9K,
FIGURE 5.9 — [llustration des six configurations reliant K; et K.

Enfin, pour la plupart des matériaux magnétiques, il se trouve que |Ki| > |Ks| et il
est commun de faire la simplification suivante :

K, > 0 < [100] axe facile, K, <0 < [111] axe facile.
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Pour clore cette section, il est nécessaire d’ajouter un peu de complexité®. On termi-
nera donc en précisant que comme beaucoup de grandeurs en physique, les valeurs des
constantes d’anisotropie dépendent de la température, et cela de maniére furieusement
non linéaire. On présente ici 'exemple de valeurs de Ky et Ky du nickel issues de larticle
[TOI65], le méme article dont est issue la courbe de couple 5.4 dans le plan (111) de

I’échantillon de nickel.

4XI0°
o K|

2_ LN Kz
%
o 0 OO O OO ————]
%
)

..2_
7¢]
=
L
2-4-
o]
[®]
2-6fF
e
kS
w
'E_B__ | 1
< 450 500 550 600

T FK)
_|O_.

I I I ] i |
G 100 200 300 400 500 600 700

Temperature (°K)

FIGURE 5.10 — Exemple de valeurs des constantes d’anisotropie K; et K5 d’un disque
monocristallin de nickel en fonction de la température[TOI65]. 10 erg.cm™ = 1 J.m™.

On reléve effectivement la grande non linéarité des courbes, mais on observe notam-
ment que les constantes d’anisotropie peuvent changer de signe, et donc modifier 'axe de
facile aimantation. Sur I’exemple des courbes de la figure 5.10, a basse température, par
exemple 220 K, on reléve K; ~ —2 x 10* J.m™ et Ky ~ 1 x 10* J.m™, ce qui correspond a
la sixiéme configuration car Ky < 0 et K7 < —3 K> ol I'axe facile est [111] et I'axe difficile
est [100]. A haute température, par exemple 500 K, on reléeve K; > 0 et Ky > 0, ce qui
correspond a la premiére configuration car K7 > 0 et K7 > —%KQ ou l'axe facile est [100]
et 'axe difficile est [111].

6. En effet cette notion d’énergie d’anisotropie magnétocristalline étant tellement simple, on comprend
pourquoi elle n’est pas détaillée dans les livres.
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5.2.4 Le champ d’anisotropie

Le champ d’anisotropie est une grandeur caractéristique qui est liée aux constantes
d’anisotropie, et qu’il est utile d’introduire pour de futures expérimentations. Comme
I’énergie d’anisotropie est percue comme étant une énergie de rappel de la polarisation
magnétique sur I'axe de facile aimantation, il peut étre intéressant de faire apparaitre une
constante de raideur. En effet, dans le cas d’un systéme comprenant un ressort, on établit
que la force exercée par le ressort s’écrit (dans le cas linéaire) :

F=—kx (z— ) (5.23)
I la force,
k la constante de raideur,
avec
xo la longueur au repos,

xr —xo la variation de longueur.

Ceci améne a définir mathématiquement la constante de raideur :

_or
ox

De maniére analogue il est possible d’établir que le couple exercé par un ressort de
torsion s’écrit (toujours dans le cas linéaire) :

k= (5.24)

T=x0

I'=—-Cx(0—06p) (5.25)
ce qui améne & définir mathématiquement la constante de raideur :
or
C=—-—— (5.26)
90 | 9_g,

Par ailleurs, dans le cas de la balance de torsion, le couple est relié a ’énergie d’ani-
sotropie par la relation I' = —‘98% ce qui permet d’établir 'expression de la constante de
raideur :

 0PUx

¢ 062

(5.27)

0=0o

ol # désigne I'angle de rotation mesuré & partir de la position d’équilibre 6y, ¢’est-a-dire
quand la polarisation magnétique est alignée selon un axe de facile aimantation. Cette
constante de raideur peut étre comparée a celle d’un objet magnétique (tel un domaine de
Weiss) polarisé a saturation J; plongé dans un champ magnétique d’intensité H et dont
I'énergie volumique " est donnée par la formule :

E =—HJcos (5.28)

dans laquelle 0 désigne ’angle entre H et J;. Dans ce cas, C = HJ,. En reliant les deux
expressions des constantes de raideur, on définit le champ d’anisotropie noté H4 par :
1 9?Uk

A= — X% 2
7. o |, (5.29)

Il est possible d’expliciter la valeur du champ d’anisotropie. On se propose de faire le
calcul pour les deux cas qui nous intéresseront par la suite, & savoir quand 'axe de facile
aimantation est selon 'axe [100] et quand l'axe de facile aimantation est selon I'axe [111].

7. On parle alors d’énergie de Zeeman, en référence a Pieter Zeeman.
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Premier cas, l'axe de facile aimantation est selon I'axe
[100]. On rappelle que grace aux symétries du cristal, I’en-
semble des axes faciles sont selon la famille (100). On a
toujours # 'angle entre la polarisation et 'axe facile, ce qui
se traduit ici #; = 6. Pour traiter le probléme, il est né-
cessaire de passer en coordonnées sphérique. De plus, sans
excitation, la polarisation magnétique a tendance a s’aligner
selon cet axe de facile aimantation. On a donc 6 petit, ce
qui permet d’écrire :

[001]
ap =cosf~1— %92
ay = sinfcos ¥ =~ fcos ¥ (5.30)

a3 = sinfsinW¥ ~ fsin ¥

et il est possible d’écrire I’énergie d’anisotropie magnétocristalline en utilisant la forme
simplifiée, qui est celle de ’équation 5.1 ou 5.19 :

Uk = Ki((1—36%)%6%cos®(¥) + 6% cos® ()6 sin®*(V) + 6% sin®(V)(1 — 16%)?)
+K> ((1 — 16%)%6° cos® (V)6 sin’(0))
K1 ((1 = 26%)%6% + 6" cos*(V) sin®(¥)) + K> ((1 — 16%)°6* cos® (V) sin*(W))
K160 + K0 cos? (W) sin® () (5.31)

On calcule alors la premiére dérivée par rapport a 6 :

U
00

Et il vient que la dérivée seconde est :

= 2K,0 + 4K50? cos* (V) sin?(¥) (5.32)

D*Uk

S 2K + 12K560% cos® (W) sin? (W) (5.33)

On peut alors facilement calculer le champ d’anisotropie, noté H[?oo] pour ce cas, et
en prenant comme angle de référence 6y = 0. En effet, pour cette référence on a 6 = 0 et
U = 0, la polarisation Jg est bien selon la direction [100]. On obtient donc :

A

(5.34)

On note que ce champ d’anisotropie est dans ce cas précis indépendant de K5, comme
peuvent I’étre les courbes de couple relevées dans le plan (001).

Second cas, laxe de facile aimantation est selon 'axe [111]|. On rappelle que grace aux
symeétries du cristal, 'ensemble des axes faciles sont selon la famille (111). Le probléme est
ici bien plus long a traiter notamment a causes des lourdeurs des calculs. En effet, pour
mener a bien cette étude, il faut se ramener au cas précédent en effectuant un changement
de variable par une rotation dans I’espace du repére, et ce afin de faire correspondre I'axe
[100] du cas précédent a 'axe [111] du cas actuel. Il vient que les expressions des cosinus
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directeurs ne sont pas triviales, et que ’expression de 1’énergie d’anisotropie I'est encore
moins. Aprés une quinzaine de pages de calculs, on arrive au résultat suivant® :

1 92Uk AKG + 2K,
HA =25 — 3 977 ,
11 = 7 502 . 7. (5.35)

5.3 L’idée de la compensation

L’idée de compenser la constante d’anisotropie est la suivante : si K (et K3) est vue
comme la constante de raideur d’une force de rappel de la polarisation magnétique sur ’axe
facile, il serait intéressant de diminuer (voire d’annuler) sa valeur. Ainsi, il n’y aurait plus
d’axe facile ou difficile, et la polarisation prendrait aisément la direction de I'excitation
magnétique, ce qui se traduirait par une augmentation flagrante de la perméabilité d’un
matériau massif. En effet, dans la grande majorité des cas, la matiére ne se présente
pas sous forme de monocristaux, mais sous forme de polycristaux. Il est donc impossible
d’aimanter un matériau magnétique polycristallin selon son axe facile, car les axes faciles
de toutes les cristallites sont orientés dans des directions différentes®.

Une des plus anciennes publication date de 1937 [McK37|, ou lauteur présente les
constantes K pour un diagramme ternaire.

8. Il reste des rares exceptions ol on peut se permettre d’énoncer un résultat sans en donner la
démonstration si celle-ci encombre la lecture. A la maniére de Pierre de Fermat, on peut tout de méme
préciser : “Cujus rei demonstrationem mirabilem sane detexi. Hanc marginis exiguitas non caperet.”

9. On peut citer ici I’exception qui est les toles & grain orientés, oul un traitement mécanique par
laminage permet d’orienter les cristallites et ainsi de pouvoir exciter le matériau selon les axes faciles.
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IRON COBALT

FIGURE 5.11 — Valeur des constantes K; pour des alliages métalliques de Fe-Co-Ni obtenus
a partir de monocristaux [McK37]. 10 erg.cm™ = 1 J.m.

Sur la figure 5.11, les lignes montantes ou descendantes au niveau des points indiquent
une valeur positive ou négative de K, proportionnellement a I’échelle a droite. Les lignes
en gros pointillé indiquent un changement de phase cristallographique, et les lignes en petit
pointillé montrent la frontiére de changement de signe de la constante. On en conclut donc
qu’il existe des compositions ot K5 s’annule.

Concernant les ferrites, il est possible de trouver des digrammes similaires. On peut
citer ici 'excellent article de Keizo Ohta de 1963 [Oht63]. L’auteur trace des diagrammes
ternaires pour des ferrites de Mn-Zn-Fe.
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Fe,0z Z (mol%)

FIGURE 5.12 — Valeur des constantes K pour des ferrites de Mn-Zn-Fe obtenus a partir
de monocristaux a température ambiante [Oht63].

Sur la figure 5.12, 'auteur précise que les cercles blancs correspondent a une mesure
de constante d’anisotropie positive et les cercles noirs a une mesure de constante néga-
tive. Il met ensuite en corrélation un second diagramme ternaire concernant cette fois-ci
la perméabilité des ferrite Mn-Zn-Fe, en montrant que c’est bien pour K; =~ 0 que la
perméabilité est la plus importante.

7 7 /7
MnO o] 20 30 40 50 60 10 3/0 96 Fe,0
Fe,0  z (mol %)

FIGURE 5.13 — Valeur des perméabilités pour des ferrites de Mn-Zn-Fe & température
ambiante |Oht63].

Toujours dans cet article remarquable, ’auteur montre clairement qu’il est aussi pos-
sible d’annuler la constante d’anisotropie non pas par la composition, mais par la tem-
pérature. Pour la composition Mng 3;7Zng 11Feq s3Fe20y, il trace successivement la valeur
de K7 en fonction de la température, puis la valeur de la perméabilité en fonction de la
température.
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FIGURE 5.14 — Variations de K; et de la perméabilité en fonction de la température pour
le ferrite MH07312H0711F60758F6204 [Oht63]

L’auteur met en évidence le fait qu’il y a un maximum de perméabilité '* exactement
a la température ot K; s’annule '!. Ceci ouvre un champ des possibles gigantesque! I est
donc possible d’optimiser la composition chimique d’un ferrite afin d’obtenir un maximum
de perméabilité pour une température de travail donnée. A l'inverse, il est aussi possible
d’optimiser la composition chimique d’un ferrite afin d’obtenir une perméabilité quasi
constante si on désire travailler sur une large gamme de température.

Vingt ans plus tard, Keizo Ohta (associé cette fois-ci a d’autres auteurs) poussera alors
le vice & mesurer non seulement les constantes K; de ferrites Mn-Zn-Fe, mais aussi les
constantes K5 afin de minimiser I'effet d’'une constante d’anisotropie magnétocristalline

10. Le maximum de la perméabilité se situe réellement au voisinage de la température de Curie, le

72
pic correspondant & I'effet Hopkinson. Comme x(7") o Igl g; et que K1(T) décroit plus rapidement que

M2(T) avec la température, il vient que la perméabilité peut prendre des valeurs importantes. Cependant,
cela n’est pas exploitable car I’aimantation & saturation devient trés faible & ’approche de la température
de Curie, donc méme si le matériau est trés perméable, il est trés rapidement saturable.

11. Dans la littérature, certains auteurs parlent de température de transition de réorientation de spin,
et l’expliquent par le fait que le spin passe d’une orientation cristallographique & une autre, ce qui est
similaire & la notion d’axe facile et difficile aimantation.
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effective [INHSO83|. Ils tracent alors les diagrammes ternaires suivant :

[ 1000erg/cc

60 65

Fe,04 (mol percent) Fe,03 (mol percent)

FIGURE 5.15 — Diagrammes ternaires de K; et de Ky de ferrites Mn-Zn-Fe [NHSO83|.

Sur le premier diagramme de la figure 5.15, les lignes en pointillé indiquent les com-
positions qui présente K; nul, et sur le deuxiéme diagramme, les lignes en trait plein
indiquent les compositions ou K + %KQ = 0, en rapport avec ’équation 5.22.

Cependant, les compositions chimiques de ces ferrites ne sont pas intéressantes pour
les applications que nous visons, car elles présentent un certain taux de Fe?*, et les ferrites
sont conducteurs ce qui pose un probléme en haute fréquence a cause des courants induits
(p =~ 1Q.m). Par ailleurs, l'objectif est de synthétiser des ferrites par le procédé PECS
(Pulsed Electic Current Sinterring) en utilisant le protocole réalisé par Karim Zehani
durant ses travaux de thése. Les ferrites étudiés étaient de la famille Ni-Cu-Zn, ce qui est
adapté pour des applications haute fréquence.

L’idée principale est donc de trouver une composition chimique de ferrite présentant
une compensation de ’anisotropie. Pour cela, une premiére approche est de regarder les
constantes d’anisotropie des ferrites simples et de réaliser un ferrite mixte de telle maniére
que 'anisotropie totale soit la somme des K;.

Par ailleurs, durant ses travaux de thése, Anthony Lucas étudie 'influence du taux de
substitution de cobalt dans les ferrites Ni-Cu-Zn.

TABLE 5.1 — Constantes d’anisotropie magnétocristalline K; de quelques ferrites simples
a température ambiante issues de deux ouvrages.

Ferrite Ky (Jm™3) [SW59] | K1 (J.m™?) |Cra9s]
MnFe,Oy - 2 800 -4 000
Fe;Oy4 - 11 000 - 13 000
CoFe Oy 180 000 200 000
NiFe,O4 -6 200 - 6 900
CuFe Oy - 6 000 - 6 000
ZnFe, Oy 0 0
Lio75F62’5O4 - - 8 300

Cette démarche est précisément celle adoptée par Anthony Lucas durant ses travaux
de thése |Lucl0]. Afin d’étre str d’avoir un compensation, il faut utiliser des ferrites
simples possédant des constantes de signe différent. Il parait alors judicieux d’introduire
du ferrite de cobalt dans la composition. Anthony Lucas, puis Karim Zehani ont travaillé
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sur la composition suivante '2 : Nip 24Cug 20Zng 56Fe204. Afin de conserver le méme rapport
entre les éléments Ni, Cu, et Zn, Anthony Lucas introduit la composition suivante :

(Ni0,24cu0,202110,56) 1-2C0,Fes Oy

ce qui permet d’estimer'® dans un premier temps la constante d’anisotropie totale du
ferrite (& température ambiante) :

Ky = (0,24 x —6200 + 0,20 x —6000 + 0,56 x 0) x (1 — x) + 180000 x x (5.36)

et il vient que pour annuler cette constante, il faut un taux de cobalt x = 0,0147. On
s’attendrait donc que pour un tel taux de cobalt, la perméabilité devrait étre maximale.
Cependant, il n’en est rien. Anthony Lucas a mesuré la perméabilité en fonction du taux
de cobalt allant de x = 0 a x = 0,049 par pas de 0,07, et il a trouvé que la perméabilité
diminuait constamment avec ’augmentation du taux de cobalt 4. Il émet alors I’hypo-
thése que la constante d’anisotropie du deuxiéme ordre ne doit plus étre négligée, mais
malheureusement cette hypothése ne peux pas étre validée/invalidée car aucune valeur de
K5 pour ces ferrites n’est trouvable dans la littérature.

Des travaux similaires ont été publiés par Byun en 1999 [BBHK99], ou la composition
Chimique (NiogoCUgggZﬂoﬁo)1’02_zCO$F61’9804 a été étudiée. Les auteurs s’attendaient a
observer un maximum de perméabilité pour 0,02 < x < 0,03, mais ils ont mesuré que la
perméabilité ne cessait de diminuer avec ’augmentation du taux de cobalt. Ils concluent en
signalant que les variations de la perméabilité en fonction de la composition ne s’expliquent
pas complétement par le modéle simple de I'addition des constantes d’anisotropie, et que
d’autres facteurs doivent étre pris en compte.

5.4 La mesure de la constante au SATIE

Dans le but de mieux comprendre les variations de la perméabilité en fonction du taux
de cobalt dans les ferrites (Nig4Cuga0Zngs6)1--Co,Fea0y fritté par le procédé PECS,
nous avons souhaité mesurer les constantes d’anisotropie d’un tel matériau. Malheureu-
sement, nous ne possédons ni balance de torsion, ni monocristaux. Il a fallu trouver une
alternative.

5.4.1 La détection de point singulier

Nous nous sommes tournés vers des travaux d’Asti et Rinaldi, basés sur ce qu’ils
appellent la Singular Point Detection. Leur premiére publication sur ce sujet date de 1972
[ART2], ot ils mesurent le champ d’anisotropie d’un ferrite de baryum polycristallin, et ils
arrivent ainsi a remonter a la valeur de la constante d’anisotropie. Afin d’expliquer cette
mesure, il faut d’abord introduire la particule dite de Stoner et Wohlfarth.

12. Ils ont respectivement montré que cette composition présente peu de perte magnétique & haute
fréquence et qu’il est possible de la fritter par le procédé PECS.

13. Cette estimation est trés simpliste, car on suppose que I’anisotropie totale du ferrite est la somme
des anisotropie des ferrites simples. Cette hypotheése est effectivement trés forte, et pour s’en convaincre
il suffit de s’apercevoir qu’'un ferrite de Mn-Zn-Fe peut présenter une constante d’anisotropie positive
alors que le ferrite de Mn, le ferrite de Zn, et le ferrite de Fe présentent tous une constante d’anisotropie
négative.

14. Il met tout de méme en évidence que ’apport de cobalt permet de diminuer considérablement les
pertes magnétiques a hautes fréquences.
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La particule de Stoner et Wohlfarth est une particule imaginaire qui a la particularité
d’avoir une forme d’ellipsoide de révolution et uniformément polarisée a saturation Jj,
comme un domaine magnétique. Elle a été décrite par ces deux auteurs '® dans un article
de 1948 [SW48|. Cette particule présente un cycle J = f(H) différent selon qu’on l'excite

et qu’on mesure la polarisation selon I'axe facile ou bien ’axe difficile.

H T

(a) Particule. (b) Cycle selon I’axe facile. (c) Cycle selon I'axe difficile.

FIGURE 5.16 — Particule du modéle de Stoner et Wohlfarth avec des cycles correspondant
aux axes facile et difficile, symbolisé respectivement par H,, et H .

Sur la figure 5.16, les valeurs du champ H. sont identiques sur les deux courbes. Il y
a effectivement une concordance entre le champ coercitif qui est mis en évidence lorsque
Iexcitation et la mesure se font suivant 1’axe facile d’une part, et le champ nécessaire pour
atteindre la saturation lorsque I'excitation et la mesure se font suivant ’axe difficile d’autre
part. Cette valeur de champ correspondant dans les deux cas a une singularité, il sera donc
nommé Hgnguiarite par la suite. En effet, la notion de coercivité dépend rigoureusement
de la direction de la polarisation et de la mesure, alors qu’on verra par la suite que la
singularité ne dépend que de la nature du matériaux; c’est la raison pour laquelle on
abandonne le nom de H. au profit de H,guiarité-

Par ailleurs, cette particule présente une anisotropie uniaxiale, et il est possible d’écrire
I'énergie d’anisotropie magnétocristalline de la maniére suivante ¢ :

Uy = K1y sin?(0) + Ky, sin®(0) + ... (5.37)

ou Ky, et Ky, sont respectivement les premiére et deuxiéme constantes d’anisotropie
magnétocristalline uniaxale, et 6 est ’angle entre la polarisation magnétique et ’axe de
facile aimantation. Il est aussi possible de calculer le champ d’anisotropie, en posant 8, = 0
ce qui revient a dire que 'axe facile est suivant I'axe caractéristique de ’anisotropie, ou
encore que la valeur de K, est positive :

1 PUk,| 2K,

HA = —
Jo 00% oo s

(5.38)

15. Un certain directeur de thése, soucieux de la véracité de I’Histoire des Sciences, soutient le fait que
ce modeéle aurait été introduit par Louis Néel quelques années auparavant. Ce méme directeur de thése
aime raconter que Louis Néel a établi ce modéle en 1942 mais n’a pas publié pour que ces recherches ne
soient pas mises au crédit du régime de Vichy. Il publia ce résultat en 1947 dans une courte note, un an
avant Stoner et Wohlfarth.

16. Il n’est pas ici question de reconstruire cette fonction comme nous avons pu le faire précédemment
avec I’énergie d’anisotropie magnétocristalline dans le cas d’une symétrie cubique.
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Il est maintenant intéressant de calculer le champ nécessaire pour faire basculer la
polarisation magnétique d’une particule de Stoner et Wohlfarth de 'axe facile a I'axe dif-
ficile ; ce champ est noté H, sur la figure 5.16, et correspond au champ coercitif d’une seule
particule. Pour cela, on se propose de calculer I’énergie totale de la particule lorsqu’elle
est soumise a une excitation magnétique selon son axe difficile.

AFA |0 2

FIGURE 5.17 — Illustration de la polarisation et du champ excitateur pour le modéle d’une
particule de Stoner et Wohlfarth.

L’énergie totale est la somme de I'énergie magnétocristalline !” et de I’énergie Zeeman :
Uror = Uy + Uy = Ky, sin®(0) — J,H cos(3 — 0) (5.39)

ot il est possible de calculer 'angle 6 pour lequel le systéme minimise son énergie en
annulant la dérivée premiére :

OUror
00

Cette équation est vérifiée pour cos(f) = 0 < 0 = £7, et si 0 # £7, il est possible de
simplifier les cosinus et d’établir la relation :

= 2K, sin(#) cos(0) — JsH cos(f) =0 (5.40)

J.H = 2K, sin(f) (5.41)

On note bien que pour aligner la polarisation sur I'axe difficile, il faut que 6 — 7, ce
qui permet de calculer le champ de singularité H, d’une particule '® :

2K,
Hsingulam’té = Tl (542)

Il est intéressant de comparer cette valeur de champ coercitif a celle du champ d’ani-
sotropie, en s’apercevant qu’elles sont égales.

2Ku1
Js

Cela signifie que pour une particule magnétique ayant une symétrie uniaxiale, le champ
d’anisotropie est le champ nécessaire pour orienter la polarisation de I'axe facile sur I'axe

Hsingularité = HA = (543)

17. On se limite ici au premier ordre, car dans la plupart des cas, on a expérimentalement K, sin’ 0) >
+ Ky, sin*(6)
18. 1l est aussi possible de vérifier que la susceptibilité est constante en écrivant : J = poxH <

. . J.H _ g2
Jssin(0) = poxH < Jsm =puoxH & x = CTIY o
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difficile. Cette propriété est trés intéressante car il est possible de mesurer le champ de
singularité. Pour le cas d’une seule particule de Stoner et Wohlfarth, il suffit de relever
la polarisation dans l'axe difficile, et de la dériver deux fois par rapport au champ. On
s’apercoit alors que cette dérivée deuxiéme présente une singularité pour un champ égale
au champ coercitif.

C’est exactement cette propriété qui est exploité dans les publications d’Asti et Ri-
naldi [AR72] [ART74]. Ils font 'approximation qu’un échantillon polycristallin de ferrite de
baryum est constitué d’un ensemble de particules de Stoner et Wohlfarth. Ils obtiennent
le cycle d’hystérésis suivant :

1

45 10 05 00 05 10 15
h,

FIGURE 5.18 — Cycle d’hystérésis pour un assemblage isotrope de particules présentant
une méme anisotropie uniaxiale [Ber98|.

Sur la figure 5.18, la fleche indique un point particulier. Bien que I'enveloppe du cycle
d’hystérésis présente une courbe douce, il existe une singularité qui apparait sur la dérivée
deuxiéme. Méme si la distribution de 'orientation des particules est isotrope, ce point peut
montrer la particularité des particules qui sont orthogonales & I’axe d’excitation. En effet,
ce sont ces particules dont on souhaite mesurer Ueffet, car elles permettent d’identifier le
champ coercitif d’'une particule isolée, et donc le champ de singularité. Pour mettre en
valeur cet effet, il faut suivre la méme procédure que pour le cas d’une seule particule, a
savoir dériver deux fois la polarisation par rapport au champ.
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-d’<m,>/dh,” [ arb. units ]

1 h,

FIGURE 5.19 — Singularité de la dérivée seconde. La courbe en pointillée est la prédiction
du modéle théorique, la courbe en trait plein est obtenue a partir de mesures sur un ferrite
de baryum [Ber98].

La singularité présente sur la courbe permet donc d’identifier le champ d’anisotro-
pie H* et donc de remonter & la constante d’anisotropie magnétocristalline K,. Les
auteurs qui ont publié la méthode de la détection de point singulier affirment qu’il est
possible d’agir de la sorte pour une symétrie cubique. Asti complétera méme cette théorie
en écrivant réguliérement des articles avec différents auteurs : en 1985 [ABS85], en 1993
[ABC93], en 1994 [Ast94], et en 2005 [ASGO05|. Cependant, on peut noter le manque de
relevés expérimentaux dans ces publications (du moins pour les polycristaux a structure
cubique %), ce qui laisse un doute sur la pertinence de cette méthode.

On se propose donc de vérifier le bon fonctionnement de cette méthode de détection
de point singulier. Deux questions se posent ici :

— Le point singulier est-il détectable ?

— Le champ du point singulier correspond-il au champ d’anisotropie dans le cas cu-

bique ?

Pour cela, nous avons fait 'acquisition de cycle d’hystérésis de plusieurs échantillons a
I'aide d’un VSM ?° Lakeshore de la série des 7400. Les échantillons polycristallins mesurés
sont :

— un ferrite de baryum sous forme de poudre,

— une sphére de nickel,

— une sphére de ferrite de cobalt.

Le ferrite de baryum est utilisé ici pour vérifier la présence du pic a détecter sur la
deuxiéme dérivée. Il se trouve sous forme de poudre, ce qui permet de s’assurer que les
particules sont orientées de maniére isotrope. En revanche, il est impossible d’appliquer

19. L’article d’Asti et Rinaldi de 1974 est cité environ 250 fois sur le site internet du journal, et le
recensement indique que l'article est cité concernant des matériaux durs plutot que des doux.

20. VSM : Vibrating Sample Magnetometer, traduit en francais par Magnétométre & Echantillon Vi-
brant.
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une correction liée au champ démagnétisant. On trace successivement le cycle d hystérésis
complet, puis la premiére dérivée, puis la deuxiéme dérivée.
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FIGURE 5.20 — Cycle d’hystérésis du moment magnétique massique obtenu sur un échan-
tillon de poudre de ferrite de baryum. Temps d’acquisition : 10 heures. Nombre de points :
3401.

Nous avons volontairement fait une acquisition sur un temps trés long car nous avons
choisi d’avoir une constante d’intégration pour chaque point de mesure la plus grande
possible. Ce choix est justifié dans le but de minimiser le bruit de mesure, afin qu’il ne
perturbe pas les dérivées. Au vu de la courbe, et en comparaison avec celle de la figure 5.18,
le point singulier devrait se trouver dans la queue du cycle, donc au-dela de 750 000 A.m™.

N

Dérivée premiére

N L L I L I
0'—?.5 -1 -0.5 0 05 1 1.5
Champ magnétique (A/m) x10°

FIGURE 5.21 — Premiére dérivée du cycle d’un échantillon de poudre de ferrite de baryum.
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FIGURE 5.22 — Opposé de la deuxiéme dérivée du cycle d'un échantillon de poudre de
ferrite de baryum.

Malgré les précautions prises quant a la mesure, les dérivées numériques amplifient
suffisamment le bruit pour masquer le signal. On tente alors d’utiliser un des filtres dis-
ponibles dans Matlab pour obtenir le résultat suivant :
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FIGURE 5.23 — Opposé de la deuxiéme dérivée filtrée du cycle.

Les deux pics présents sur la courbe ne sont en rien les singularités recherchées. Ces
deux pics situés autour de + 500 000 A.m™! sont 'image des grandes variations du cycle
d’hystérésis. La singularité recherchée se trouve au-dela de 750 000 A.m™, et n’est pas
présente sur les courbes des deuxiémes dérivées.

On conclut que soit la singularité n’existe pas, mais cela remet en cause 'ensemble
des publications de Asti qui sont suffisamment citées pour estimer qu’elles ne sont pas
complétement fausses, ou que soit les dérivées numériques ne sont pas adaptées pour cette
mesure et qu’il serait plus judicieux de dériver analogiquement. Malheureusement, il ne
nous est pas possible de réaliser facilement cette mesure. Une autre possibilité concernant
I’absence de singularité est que le champ appliqué n’est pas suffisamment important pour
pouvoir atteindre cette singularité ; il faudrait alors un électroaimant présentant une force
magnétomotrice (en ampére-tour) plus grande afin d’obtenir des champs magnétiques plus
intenses.
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Afin d’avoir des éléments de comparaison, il est nécessaire de réitérer I’expérience avec
les autres échantillons.

Le nickel est un matériau magnétique qui a son axe de facile aimantation selon la direc-
tion |111]. L’échantillon est polycristallin et sphérique, ce qui présente 'avantage d’avoir
un coefficient démagnétisant valant % On trace successivement le cycle d’hystérésis com-
plet puis la deuxiéme dérivée dans le premier cadrant. Volontairement, nous n’appliquons
pas la correction due au champ démagnétisant pour éviter d’introduire du bruit numérique
di aux calculs.
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FIGURE 5.24 — Cycle d’hystérésis du moment magnétique massique obtenu sur une sphére
de nickel.

D’aprés le cycle d’hystérésis de la figure 5.24, on s’attend a voir la singularité au-dela
de 150 000 A.m™!.
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FIGURE 5.25 — Opposé de la deuxiéme dérivée du cycle d'une sphére de nickel.

Ici aussi, les dérivées successives ont amplifié le bruit de mesure, et il n’est possible
d’identifier clairement que quatre pics (qui ont plutot 'allure de gaussienne que de raie).
Mais effectivement, on localise un pic vers &= 160 000 A.m"!, ce qui laisse penser que c’est
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la singularité que 1’on recherche. Cependant, I'allure de cette dérivée deuxiéme n’est pas
exactement celle présentée par Asti sur la figure 5.19 : notre mesure posséde un pic2!
et les valeurs de la dérivée deuxiéme tendent a s’annuler de part et d’autre de ce pic,
alors que sur la mesure de Asti, il y a pic qui correspond bien & la singularité, mais les
valeurs de la dérivée deuxiéme ne sont pas nulles pour un champ plus faible que celui de
la singularité.

Il persiste donc un doute quant a la pertinence de cette mesure.

La sphére de ferrite de cobalt est intéressante car il ne faut pas perdre de vue
que l'objectif est de mesurer les constantes d’anisotropie pour des ferrite. L’axe de facile
aimantation est selon la direction [100].
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FIGURE 5.26 — Cycle d’hystérésis du moment magnétique massique obtenu sur une sphére
de ferrite de cobalt.

Cette mesure est intéressante dans le sens ou le cycle d’hystérésis montre que le fer-
rite de cobalt n’est ni un matériau magnétique dur, ni un matériau magnétique doux,
comme pouvaient I’étre respectivement le ferrite de baryum et le nickel. Tl se pourrait
donc que le mesure nous éclaire un peu plus sur la pertinence de la méthode de détec-
tion de point singulier. Par ailleurs, on s’attend a ce que la singularité apparaisse au-dela
de 300 000 A.m™!.

21. Il y a en réalité quatre pics, mais qui sont dus au parcours du cycle en entier : un premier pour un
champ et un moment positifs sur la branche descendante, un deuxiéme pour un champ et un moment
négatifs sur la branche descendante, un troisiéme pour un champ et un moment négatifs sur la branche
montante, et enfin un quatriéme pour un champ et un moment positifs sur la branche montante. Quant
on affirme qu’il n’y a qu’un seul pic, c’est qu’on évoque par exemple celui qui est présent pour un champ
et un moment positifs sur la branche descendante.
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FIGURE 5.27 — Opposé de la deuxiéme dérivée du cycle d’une sphére de ferrite de cobalt.

Comme il n’est ni dur ni doux, on retrouve dans la dérivée deuxiéme des éléments des
dérivées du ferrite de baryum et du nickel. Malgré le bruit de mesure qui est toujours
amplifié, on reconnait quatre pics. Que 'on soit sur la branche montante ou descendante,
les pics ne se localisent pas pour une méme valeur de champ magnétique, ce qui est di
a I'hystérésis du matériau. Par ailleurs, les pics se situent pour une valeur de champ ma-
gnétique inférieure a 300 000 A.m™, ce qui signifie qu’ils ne représentent pas la singularité
attendue.

Pour conclure sur cette méthode, nous pouvons dire que la détection de point singulier
ne se préte pas aux mesures réalisées par le magnétometre a échantillon vibrant, notam-
ment a cause des dérivées numériques qui amplifient le bruit haute fréquence. Des pics
sont tout de méme visibles sur les trois échantillons, mais ils ne correspondent pas a la
singularité recherchée ni pour pour le matériau dur de ferrite de baryum ni pour la ma-
tériaux "ni dur ni doux" du ferrite de cobalt. On en déduit que les pics ne correspondent
pas non plus a la singularité pour le matériaux doux de nickel.

Cependant, les valeurs de constantes d’anisotropie K, et K5 du nickel sont connues.
Afin de persévérer encore un peu, on se propose alors en dernier recours de faire une
simulation numérique pour s’affranchir des inconvénients de la mesure. Pour cela, a ’aide
de Matlab, on calcule la polarisation d’un échantillon fictif polycristallin qui posséde donc
plusieurs cristallites qui sont orientées de maniére isotrope par rapport a 'axe d’excitation
magnétique. Cette polarisation est calculée & partir de la recherche du minimum d’énergie
totale de chaque cristallite, qui est la somme de I'énergie d’anisotropie magnétocristalline
et de I'énergie de Zeeman : Uror = Uk + Uy.

Les valeurs utilisées sont : J, = 0,619 T, K; = —5700 J.m™3, K, = —2300 J.m™3. L’état
initial correspond a un fort champ appliqué afin d’avoir ’état saturé sur 'axe d’excitation,
puis & chaque itération, le champ appliqué diminue, ce qui signifie que la polarisation de
chaque cristallite se réoriente vers les axes de facile aimantation, et on calcule la projection
de la polarisation moyenne sur ’axe. On obtient alors la courbe de simulation suivante :
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FIGURE 5.28 — Simulation de la polarisation d’un échantillon polycristallin de nickel, et
calcul de 'opposée de la dérivée deuxiéme. La simulation est itérative, et le point de
départ est le point correspondant a la saturation. La simulation permet donc de tracer la
courbe de désaimantation.

Miraculeusement, on observe un pic sur la dérivée deuxiéme (40°™¢ point en partant

de la gauche), et qui présente une allure similaire & celui qui est présenté sur la figure 5.19
par Asti : cette dérivée a tendance a s’annuler pour des champs plus grand, et les valeurs
augmente lorsque le champ est plus faible. On note que la singularité intervient pour un
champ poHginguiarite = 14 mT, équivalant & Hgpguiariee =11 000 A.m!. Cette valeur est a
%Kﬁ-gKQ

7972 ~14 000 A,

comparer avec la valeur théorique : H4 =

La grande question est donc : est-ce que le Hgpguarite correspond au champ d’ani-
sotropie H4? La différence entre les valeurs laisse penser qu’il n’y a finalement pas de
lien, mais ces deux valeurs sont du méme ordre de grandeur, et la simulation comprend
des simplifications qui peuvent amener a des approximations trop importantes. Il manque
malheureusement trop d’éléments pour pouvoir répondre avec assurance a cette question.
Les valeurs numériques obtenues laissent penser que Hgnguiarite = —2K14K2 mais ce n’est

. . . 2JS
qu’une intuition.

Néanmoins, il est possible de comparer cette simulation avec la mesure faite sur I’échan-
tillon de nickel. Il faut cependant prendre en compte le champ démagnétisant. Pour cela,
a partir des résultats de simulation, nous avons ajouter un champ démagnétisant, de
telle sorte & avoir la courbe de la polarisation non plus en fonction d’'un champ magné-
tique interne au matériau, mais d’un champ magnétique appliqué. On obtient le résultat
suivant :
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FIGURE 5.29 — Simulation de la polarisation d’un échantillon polycristallin de nickel en
ajoutant un champ démagnétisant, et calcul de 'opposée de la dérivée deuxiéme.

En comparant la polarisation des figures 5.28 et 5.29 on peut voir l'effet de I'ajout
de ce champ démagnétisant sur le pas du champ : alors que le pas de champ est régulier
sur la figure 5.28, il est dilaté pour les faibles champs et comprimé pour les forts champs
sur la figure 5.28. Par la suite, il est nécessaire d’examiner ce que devient la singularité
de la dérivée deuxiéme. En effet, la présence de champ démagnétisant modifie quelque
peu lallure de la dérivée deuxiéme. On remarque que la singularité est toujours présente
(40°™me point en partant de la gauche), et qu'il s’est ajouté un second pic plus large centré
sur un champ poH ~ 0,215 mT, équivalent & H ~170 000 A.m™". Ce second pic semble
correspondre a celui qui est présent lors du calcul de la deuxiéme dérivée du moment ma-
gnétique du nickel mesuré avec le magnétometre, voir figure 5.25. Si cette correspondance
s’aveére exacte, il faudrait chercher le pic de la singularité vers la gauche du large pic; or,
pour une raison qui nous échappe, il n’apparait pas sur le calcul de la deuxiéme dérivée
de la figure 5.25. On peut juste supposer que le pic di a la singularité est masqué par le
bruit de mesure.

Nous avons aussi essayé d’opérer le processus inverse, ¢’est-a-dire de calculer la dérivée
deuxiéme sur un cycle d’hystérésis sur lequel une correction de champ démagnétisant
est réalisée. Malheureusement, la correction a tendance a comprimer l'axe du champ
magnétique, ce qui amplifie d’autant plus le bruit. Les courbes obtenues sont alors peu
lisibles.

Par la suite, il serait intéressant de faire cette simulation avec les autres échantillons,
mais il n’est pas possible de faire cette comparaison entre la poudre de ferrite de baryum
et la simulation car nous ne connaissons pas le coefficient démagnétisant de la poudre. I1
ne nous est, pas non plus possible de faire cette comparaison avec le ferrite de cobalt car
les valeurs des constantes d’anisotropie K; et K5 ne sont pas connus avec précision.

En conclusion de cette méthode de détection de point singulier, nous pouvons affirmer
que le bruit de mesure vient considérablement perturber les résultats car il est amplifié par
les dérivées numeériques, et qu’il serait plus judicieux de réaliser des dérivées analogiques.
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De plus seule la simulation fait apparaitre clairement une singularité ressemblant & celle
qui est présentée théoriquement par Asti et Rinaldi dans leur article [AR74]. Un doute
plane toujours sur le fait que la singularité correspond au champ d’anisotropie H* car les
valeurs de Hgpguiarite €t de H 4 différent légérement. Par ailleurs, la simulation montre que
le champ démagnétisant influe sur ’allure de la dérivée deuxiéme, et que la singularité est
accentuée lorsqu’il y a une correction de champ démagnétisant.

Quoi qu’il en soit, ce n’est pas avec des mesures réalisées au magnétometre, puis de
dériver numériquement, qu’il est possible d’identifier correctement le champ d’anisotro-
pie H4. Si I'on souhaite persévérer dans la quéte du champ d’anisotropie, pour ensuite
retrouver les constantes d’anisotropie, il est nécessaire de passer par un autre chemin.
C’est, précisément ce qui est présenté dans la suite, ol on s’essaye a mesurer I’amplitude
du deuxiéme harmonique de la tension induite par les échantillons lorsqu’ils sont sou-
mis a des champs magnétiques comprenant une composante statique et une composante
alternative.

5.4.2 La mesure du deuxiéme harmonique

Une autre maniére de détecter le point singulier est d’utiliser la mesure du deuxiéme
harmonique. A I'image de la détection de point singulier, cette méthode permet théo-
riquement de détecter les singularités d’une courbe de polarisation. La différence est la
suivante : on ne dérive pas la courbe de polarisation, mais on cherche a détecter la présence
des harmoniques dans la polarisation lorsque 1’échantillon est soumis & un champ magné-
tique variable. Un article de Garcia-Arribas et Barandarian de 1992 décrit précisément la
mesure [GABH92|, mais il convient d’en expliquer le principe.

A titre d’illustration, on suppose un échantillon polycristallin constitué de particules
de Stoner et Wohlfarth qui ont leur axe de facile aimantation réparti de maniére isotrope.
Lorsqu’on applique a ce matériau un champ magnétique constitué d’une composante
continue et d’une composante sinusoidalement alternative, certaines particules voient ce
champ appliqué selon leur axe de difficile aimantation. L.a composante continue du champ
sert & polariser le matériau, tandis que la composante alternative sert a exciter le matériau
autour du point de polarisation (on se trouve en régime petit signal). Pour les particules
qui ont leur axe de facile aimantation perpendiculaire au champ magnétique d’excitation,
trois cas se présentent en fonction du point de polarisation.

(a) H < Hsingularité (b) H - Hsingularité (C) H > Hsingularité

FI1GURE 5.30 — Forme de la polarisation en fonction du point de polarisation.

On rappelle que Hgpguiarite correspond au champ coercitif H, d'une particule de Stoner
et Wohlfarth, et que cette valeur est différente du champ coercitif du matériau massique.
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De la figure 5.30, on en déduit que si on applique un champ alternatif sinusoidal autour
d’un point de polarisation plus faible que H;,guiqrité, Une bobine de mesure placée autour
de I’échantillon peut fournir une tension induite de type e = —% qui est elle aussi
sinusoidale. De méme, si le point de polarisation est supérieur & Hginguiarite, la tension
induite dans la bobine de mesure est nulle. En revanche, si le champ de polarisation est
égal au champ coercitif de la particule Hg;pguiarice, alors la tension mesurée par la bobine
est dissymétrique. Cette tension est périodique, donc décomposable en série de Fourier,
et 'amplitude du deuxiéme harmonique est maximale lorsque Hgpnguiarite-

Un banc de mesure a donc été mis en place. Pour cela, il a fallu :

— un électroaimant associé a une alimentation 100 A pour créer le champ continu
permettant de polariser le matériau (H,,q, ~ 800000 A.m™),

— un générateur basse fréquence associé a un amplificateur ainsi que des bobines de
Helmholtz pour créer le champ alternatif; les bobines ont été dimensionnées afin
d’avoir une amplitude créte a créte du champ de 1 mT a la fréquence de 1 kHz,

— un amplificateur a détection synchrone (lock-in amplifier) relié¢ a la bobine de me-
sure, et qui permet de mesurer 'amplitude du deuxiéme harmonique de la tension

induite,
— un ordinateur permettant le pilotage de 'acquisition ainsi que ’enregistrement des
mesures.
Alim DC 100 A
— A
[ )
lic Bobine
Helmholtz
ex | .
be | Bobine de
—_— A mesure
H e L
AC Echantillon
GBF + - /
amplifier /f[e=er Lock-in
7
/ Iac o °°j
Bobine ] D
électroaimant 7 /

FIGURE 5.31 — Schéma du banc de mesure.

Dans un premier temps, nous avons réalisé une mesure du dispositif sans échantillon
afin de visualiser la réponse lié au montage uniquement.
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FIGURE 5.32 — Mesure de la tension du deuxiéme harmonique sans échantillon.

Dans un second temps, nous avons réalisé des mesures pour les échantillons suivants :
— un hexaferrite de type W qui a la particularité d’étre monocristallin,

— une sphére de nickel,

— une sphére de ferrite de cobalt.

Le monocristal d’hexaferrite permet de vérifier le bon fonctionnement du banc de
mesure. Il présente une anisotropie de symétrie uniaxiale, ce qui correspond exactement
au cas théorique. L’échantillon est placé de maniére a ce que I'excitation et la mesure
soient selon ’axe de difficile aimantation. Cependant, sa forme complexe ne permet pas de
connaitre le coefficient démagnétisant, et il est difficile d’appliquer une correction précise
liée au champ démagnétisant.
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FIGURE 5.33 — Mesure de la tension du deuxiéme harmonique pour un hexaferrite de
type W monocristallin.

Sur la figure 5.33, on observe trois pics. Le premier qui est a faible champ est di a
I’électroaimant car il se retrouve dans la mesure sans échantillon. Le second pic se présente
pour un champ d’environ 300 000 A.m'. On note que la valeur n’est pas strictement iden-
tique pour un champ montant ou un champ descendant, ce qui est certainement di a un
hystérésis soit de I’échantillon, soit de I’électroaimant. Le troisiéme pic, vers 750 000 A.m™,
est lui aussi dii au montage : ce pic ne se retrouve pas sur la mesure sans échantillon car
Iexcursion en champ était plus faible; mais cette augmentation de tension se retrouve
aussi pour I’échantillon de ferrite de cobalt, et elle est présente pour toutes les mesures
otl un fort champ magnétique a été utilisé.

On en conclut que s’il y a une singularité, elle est présente pour un champ magnétique
appliqué H ~ 300 000 A.m™". On verra par la suite s’il est possible de la faire correspondre
a une constante d’anisotropie.
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La sphére de nickel employée pour cette mesure est celle qui a déja été utilisée pour
les mesures au VSM avec la méthode de la détection de point singulier. Cela permet de
comparer justement les méthodes de mesure.
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FIGURE 5.34 — Mesure de la tension du deuxiéme harmonique d’une sphére de nickel.

Sur la figure 5.34, on observe deux pics, dont le premier est lié au circuit magnétique
de mesure. Le second se trouve a une valeur de champ qui vaut environ 160 000 A.m™'. On
pourrait croire que cela soit bien la présence d’une singularité, mais on s’apercoit que ce
pic est similaire & celui présent dans le calcul de la dérivée deuxiéme du moment mesuré
par le magnétométre, voir figure 5.25. On replace ici cette figure avec la méme échelle de
champ afin de faciliter les comparaisons :

Y
% '

0 05 1 15 35 4 45
x10°

Moins dérivée deuxiéme
- [8)]
T

2 2.5
Champ magnétique (A/m)

FIGURE 5.35 — Opposé de la dérivée deuxiéme du moment magnétique d’une sphére de
nickel.

On reléve la similarité des courbes des deux figures 5.34 et 5.35 : la position et la
largeur des pics sont trés semblables, et sur chaque mesure on remarque un léger décalage
des pics qui est di a ’hystérésis du matériau. On conclut donc que le pic détecté n’est
pas celui recherché, et que donc la méthode de la mesure du deuxiéme harmonique semble
bien compromise elle aussi.

La sphére de ferrite de cobalt est aussi celle qui a été utilisée pour la précédente
méthode de mesure au magnétomeétre.
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FIGURE 5.36 — Mesure de la tension du deuxiéme harmonique d’une sphére de ferrite de
cobalt.

Aussi surprenant que cela puisse paraitre, aucun pic n’est détectable. Aprés maintes
vérifications du cablage, et plusieurs acquisitions, cette mesure est réalisée de la méme
maniére que les précédentes. Un élément intéressant est le niveau de signal. Alors qu’il
était compris entre 0 et 3,5x10% V pour I'hexaferrite, et qu’il était compris entre 0 et
1x10 V pour le nickel, le signal prend ici des valeurs comprises entre 0 et 2x10° V
pour le ferrite de cobalt. Ceci explique que le pic dit au circuit magnétique a faible champ
n’apparaisse pas, son amplitude est trop faible pour étre visible sur cette mesure.

En conclusion de la méthode de la mesure de 'amplitude du deuxiéme harmonique
de la tension induite, il s’avére que nous n’avons pas non plus réussi a acquérir un signal
correspondant & une singularité pour trouver la valeur du champ d’anisotropie. Pour ce
qui est de ’échantillon du nickel, les résultats sont trés semblables a ceux de la méthode
de la deuxiéme dérivée, et c¢’est notamment cette ressemblance qui permet d’affirmer que
les pic détectés ne sont en aucun cas ceux recherchés. En revanche, cette méthode du
deuxiéme harmonique a été envisagé pour s’affranchir du bruit des dérivées numériques,
et on remarque qu’effectivement les signaux sont bien moins bruités.

5.5 L’incertitude concernant la compensation

Il est important maintenant de garder un ceil critique sur le contenu de ce chapitre.
Nous avons souhaité pouvoir déterminer le champ d’anisotropie H4 par deux différentes
mesures. On s’attendait a obtenir des courbes présentant une singularité pour un champ
nommé Hgpguiarite- Par la théorie, il est possible d’affirmer que H 4 = H ginguiarite pour
le cas d’une structure uniaxiale, mais cela n’induit pas pour autant que cette égalité est
aussi vraie pour le cas d’'une structure cubique. Admettons que cela soit vrai, il se pose
alors deux cas :

— l’axe de facile aimantation est selon I’axe [100], ce qui permet de remonter a la

valeur de K par la relation H [‘1‘00} = %, mais K5 reste inconnu,

— P’axe de facile aimantation est selon 1’axe [111], et il n’est pas possible de déterminer

4. 4
p p , . T Ki1+5K2
séparément K, et Ky avec la seule équation Hﬁln} e
S

Par ailleurs, nous avons espérer déterminer les constantes d’anisotropie des ferrites
simples dans le but de minimiser les constantes d’anisotropie d’un ferrite Co-Ni-Zn-Cu.
Cependant, des exemples issus de la littérature montrent que la constante K; d’un ferrite
mixte n’est pas la somme des constantes K; des ferrites simples. On pense alors aux
mesures de Keizo Ohta évoquées précédemment [Oht63], ot il mesure pour le ferrite
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de manganése, le ferrite de zinc et le ferrite de fer K; < 0, mais que pour certaines
compositions de ferrite Mn-Zn-Fe, il existe des cas ou K; > 0.

Enfin, un détail de la littérature semble avoir son importance. Beaucoup d’articles
présentent des résultats concernant I’anisotropie magnétocristalline. On se focalise ici sur
ceux qui parlent de la compensation de la constante d’anisotropie, et parmi eux, tous
ne présentent pas des courbes du type K7 = f(T') ou T est la température ou du type
Ky = f(z) ou x représente une concentration d’un élément (comme par exemple le taux
de cobalt d’un ferrite Co-Ni-Zn). Les articles qui montrent de telles courbes pour les
ferrites sont généralement des ferrites qui possédent une certaine proportion de Fe?" dans
la composition chimique des ferrites. Par exemple, Keizo Ohta dans son article de 1963
[Oht63] trace la courbe K; = f(T') pour le ferrite Mng 3;7Zng11Feg55Fe204 qui posséde
des ions Fe?". Plus récemment, un article de 1980 de Stoppels et Boonen [SB&0] présente
une courbe K1 = f(T) pour les ferrites Mn07532n0740Fe0,07Fe204, Mﬂ074QZH0’44F60,14F6204 et
Mng 30Zng 28Feg 40Fe204 qui possédent eux aussi des ions Fe? ™. De méme en 1956, Bickford,
Brownlow et Penoyer tracent des courbes K; = f(7T) pour différent taux de cobalt du
ferrite Co,Fes_,O4 pour identifier les températures qui correspondent a une compensation
de la constante d’anisotropie. A contrario, les études qui évoquent la compensation de la
constante d’anisotropie de ferrite dont la composition chimique ne contient pas d’ions Fe?™
manquent généralement de données. Par exemple, on peut évoquer des travaux menés par
Richard Lebourgeois qui cherche & modifier la température de compensation en jouant
sur le taux de cobalt de ferrites Co-Ni-Zn-Cu qui ne contiennent pas d’ions Fe?", et cela
sans jamais mesurer K. On cite ici un récent article de 2014 d’Edouard Brun, de Richard
Lebourgeois et d’Eric Labouré [BLL14|, ot I'introduction contient une courbe illustrative
K, = f(T), mais les auteurs ne s’aventurent pas a donner une quelconque valeur de K;
dans la suite de I'article. Un autre exemple concerne une publication de Kambale, Shaikh,
Kamble et Kolekar de 2009 [KSKKO09], ou les auteurs caractérisent 'influence du taux de
cobalt des ferrites Co,Ni;_,Fe;Oy,. Ils donnent des valeurs de constantes d’anisotropie qui
ne sont pas mesurées directement, mais qui sont estimées par la formule?? H, = Of\’fK,
qui semble étre faux puisque cette formule ne s’applique qu’au cas particulier des uniaxes
sans interactions. Enfin, un dernier exemple est un article de Liu, Ding, Yi et Ying de 2008
[LDY*08] intitulé : "Magnetic Anisotropies in Cobalt-Nickel Ferrites (Ni,Co;_,FeoO4)",
donc a priori un ferrite sans ions Fe?". Les sept valeurs de constantes d’anisotropie qu’ils
donnent sont basées sur la loi d’approche a saturation et ne sont pas directement mesurées.

Tous ces points soulevés précédemment peuvent s’expliquer comme suit (autrement
que par la mauvaise foi des auteurs). Il se trouve que chronologiquement il y eut d’abord
des études sur les ferrites Mn-Zn, puis ensuite des études sur les ferrites Ni-Zn ou Ni-
Cu-Zn. Et c’est seulement durant la premiére moitié du XX®™e siécle que les laboratoires
avaient en possession des balances de torsion et des monocristaux et donc il était pos-
sible de mesurer correctement des constantes d’anisotropie. Par la suite, ces équipements
ont peu a peu disparu, et les études actuelles doivent se passer de mesures précises pour
déterminer les constantes d’anisotropie. A notre grand regret, fort est de constater que
le littérature manque cruellement de valeurs de K et K, et qu’il est nécessaire de re-
mettre en service ces balances si I’on souhaite étudier en détail 'influence de ’anisotropie
magnétocristalline sur les propriétés de ferrites.

22. Cette formule a été établie par Louis Néel en 1947 pour un ensemble isotrope de particules uniaxiales
et monodomaines.
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5.6 Conclusion

Dans ce chapitre, une premiére partie a été consacrée a la notion d’anisotropie ma-
gnétocristalline en général. Une attention toute particuliére a été portée sur le caractére
expérimental de cette anisotropie, qui est liée historiquement a la balance de torsion.
Aprés analyse des courbes de couple, il est possible d’extraire des constantes, qui sont
appelées les constantes d’anisotropie magnétocristalline K; et K5, et qui sont fonction
de la nature du matériau et de la température. Nous avons voulu présenter une étude
théorique afin de déterminer ces constantes d’une part, et surtout afin de déterminer la
formule générale de I’énergie d’anisotropie d’autre part. En effet, cette énergie peut se
mettre sous la forme : Ux = K;(a?a3 + a3a2 + aza?) + Ky(a?a3a?). Cette équation est
présentée dans 1’ensemble des ouvrages traitant du magnétisme, mais 1’établissement de
cette équation est souvent occultée, et c’est pourquoi nous avons voulu la redémontrer.
Nous avons enfin définit le champ d’anisotropie H* a partir de 1’énergie d’anisotropie. Ce
champ s’écrit différemment selon les directions des axes de facile aimantation.

Par la suite, en utilisant des exemples issus de la littérature, nous avons montré qu’il
est possible d’annuler la valeur de K; pour certains matériaux et pour une température
précise. La conséquence immédiate est 'augmentation de la perméabilité. En conséquence,
nous avons souhaité mesurer les constantes d’anisotropie magnétocristalline de plusieurs
ferrites simples dans le but d’ajuster au mieux la composition chimique d’un ferrite pour
obtenir une valeur de K la plus faible possible. Malheureusement, nous n’avons a disposi-
tion ni balance de torsion, ni monocristaux. Une technique alternative a di étre envisagée.
Nous avons premiérement opté pour la méthode de détection de point singulier, et deuxieé-
mement pour la mesure de la tension du deuxiéme harmonique. Dans les deux cas, il s’agit
de détecter une singularité qui se situe a un champ Hgpnguiarie. Nous avons montré que
pour le cas d’'une anisotropie uniaxiale, comme par exemple pour des hexaferrites, il y a
'égalité suivante : H4 = Hinguiarite- 11 est donc possible de trouver la valeur du champ
d’anisotropie et de remonter a la valeur de K;. Cependant, il reste I'interrogation pour le
cas de I'anisotropie cubique qui nous intéresse : 'égalité H4 = Hingularite est-elle toujours
valable? Des premiers éléments nous laissent penser que cette égalité n’est pas vérifiée,
mais nous n’avons pas su répondre clairement a cette question, et nous sommes toujours
incertains sur la possibilité de détecter ces points singuliers.

Enfin, nous avons émis quelques critiques quant a la compensation de la constante
d’anisotropie magnétocristalline. Cette compensation ne se fait pas de maniére linéaire,
c’est-a-dire que méme si nous nous connaissions les valeurs de K de chaque ferrite simple,
il n’est pas évident de prédire la constante d’anisotropie d’un ferrite mixte car des exemples
nous montrent qu’il n’est pas possible d’additionner proportionnellement les constantes
d’anisotropie. Il semble méme qu’il n’existe aucun modéle donnant les constantes K a
partir des constituants d'un matériau.

Nous terminons par émettre un avis personnel : l'anisotropie magnétocristalline est
trés souvent évoquée, alors que les constantes sont rarement mesurées. L’ensemble des
ouvrages s’accorde a dire que la balance de torsion est la méthode la plus précise pour
déterminer K, et bien que cette méthode nécessite un équipement particulier, actuel-
lement elle reste la seule méthode qui donne des valeurs fiables de K. Il serait donc
bénéfique pour un laboratoire de se donner les moyens d’avoir une telle balance ainsi que
des monocristaux s’il aspire a obtenir de nouvelles mesures. Beaucoup d’articles ont déja
présenté de nouvelles idées pour mesurer des constantes d’anisotropie, méme récemment
[MLCT15], mais aucune de ces idées ne s’est finalement imposée face a la fameuse balance
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de torsion.

Bien qu’il réside encore des mystéres a percer, nous arrétons ici ’étude sur I’anisotropie
magnétocristalline, et nous choisirons d’optimiser la composition chimique des ferrites
selon d’autres critéres dans le chapitre suivant 6.
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Chapitre 6

L’optimisation de la composition
chimique du ferrite
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6.1 Introduction

Bien que les tentatives des mesures des constantes d’anisotropies se soient montrées in-
exploitables, il convient dans ce chapitre d’optimiser la composition chimique des ferrites.
Plusieurs critéres peuvent étre choisis afin de réaliser ces optimisations.

Le premier souhait refléte 'idée du précédent chapitre : maximiser la perméabilité
en modifiant le taux de cobalt. Pour cela, nous avons mesuré I’évolution du taux de
cobalt dans le ferrite (Nig24Cug0Zngs6)1—.Co.FeaQy. Cette premiére étude n’a pas été
concluante, mais nous a permis de déceler plusieurs soucis présents dans les matériaux :
une légére inhomogénéité et une trés faible résistivité.

6.2 L’influence du taux de cobalt

Afin, de modifier la constante d’anisotropie des ferrites Ni-Cu-Zn, 'ajout en petite
quantité de cobalt semblait une voie prometteuse. L’objectif était de diminuer cette
constante d’anisotropie pour augmenter la perméabilité. Byun en 1999 a mesuré une toute
autre tendance sur le ferrite de composition (Nig2Cug2Zng¢)102—2Co,Fe; g0y : ajout de
cobalt fait systématiquement diminuer la permeéabilité initiale [BBHK99|. Des mesures
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identiques effectuées dans la thése d’Anthony Lucas sur le ferrite de composition similaire
(Nip,24Cug 202100 56)1-2C0zFe1 9645041, ont amené & la méme conclusion [Lucl0].
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(a) Byun 1999.

Frittage 935°C / 2h
Ferrite R

Ni/Zn=043_Co=0 830 56 465 | 655
Ni/Zn=043_Co=0,007 | 550 95 521 | 652
Ni/Zn=043_Co=0014 | 420 123 517 | 655
Ni/Zn=043_Co=0021 | 347 160 555 | 652
Ni/Zn=043_Co=0028 | 277 201 557 | 644
Ni/Zn=043_Co=0035 | 233 244 567 | 652
Ni/Zn=043_Co=0042 | 205 271 555 | 653
Ni/Zn=043_Co=0049 | 180 317 571 66

(b) Anthony Lucas 2010.

FIGURE 6.1 — Evolution de la perméabilité initiale de deux ferrites Co-Ni-Cu-Zn.

Bien qu’une diminution de la perméabilité soit observée, Anthony Lucas met en évi-
dence que 'ajout de cobalt permet une augmentation du facteur de mérite ps x Fg, et il
montre dans la suite de ses travaux de thése que le cobalt diminue significativement les
pertes magnétiques dans le matériau. Ces résultats sont particuliérement intéressants pour
les applications en génie électrique, ot on souhaite justement augmenter les fréquences de
travail (pour diminuer la taille des composants passifs) sans pour autant augmenter les
pertes.

Comme chaque fabricant a ses propres recettes de cuisine, et que chaque procédé de
fabrication influe sur les propriétés de matériaux, nous avons souhaité comparer ces résul-
tats & des ferrites fabriqués par le procédé PECS. Nous avons choisi la méme composition
chimique qu’Anthony Lucas : (Nig 24Cug 20219 56)1--Co,Fe204 en utilisant le protocole de
frittage réactif mis en place par Karim Zehani [Zeh11] détaillé dans le chapitre 4. Pour
cela, huit échantillons ont été réalisés en faisant varier la quantité de cobalt 0 < x < 0,07
par pas de 0,01. Pour chaque échantillon, nous avons utilisé des poudres nanométriques
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Sigma Aldrich d’oxyde simple dans les proportions steechiométriques : NiO, ZnO, CuO,
Co304 et FeoO3. Nous les avons mélangé/broyé & 'aide du broyeur planétaire Fritsch
Pulverisette 7 pendant 30 minutes a une vitesse de 400 tours par minute. Chaque jarre
de broyage contenait 5,5 grammes de mélange d’oxyde simple sous forme de poudre avec
18 billes d’acier chromé de diamétre 7 millimétres et de masse 1,4 gramme ainsi que
quelques gouttes d’éthanol pour donner une consistance pateuse a la poudre.

-
@

a—y

FIGURE 6.2 — Pulverisette 7.

Par la suite, nous avons fritté par le procédé PECS pour réaliser un frittage réactif.
Un premier palier de 10 min a 580 °C permet de synthétiser la phase spinelle, puis un
deuxiéme de 5 min a 800 °C permet de fritter. Cette faible température de frittage est
rendue possible non seulement grace au procédé PECS car une pression uniaxale est
exercée, mais aussi par la présence de 1’élément cuivre dans les ferrites Ni-Zn-Cu qui
présentent des températures de frittage plus faibles que les ferrites Ni-Zn*
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FIGURE 6.3 — Allure temporelle de la température pour un frittage réactif.

Ces paramétres de frittages ont été optimisés durant les travaux de thése de Karim
Zehani [Zeh11] du point de vue des pertes magnétiques [ZMLL11|. En effet, on peut retenir
les tendances suivantes : la taille des cristallites dépend de la température, et la densité
dépend de la durée de frittage ainsi que de la pression uniaxiale. Pour éviter les pertes par
mouvement de paroi, il est nécessaire d’obtenir des cristallites monodomaines, ce qui est
le cas pour une taille de 'ordre du micrométre ou moins 2. Chaque échantillon ainsi fritté

1. Des résultats d’expériences sur les températures de frittage sont montrés dans la thése de Jérome
Ageron [Age99], mais aussi dans la littérature dés 1997 [Nak97].

2. Une étude relativement récente montre l'influence de la taille des grains sur les pertes pour des
ferrites Ni-Zn [SZTJO08].
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se trouve sous forme de pastille, ensuite percé au centre afin d’obtenir des tores pour en
mesurer la perméabilité.

FIGURE 6.4 — Ferrite réalisé par frittage réactif.

6.2.1 Les mesures magnétiques

Pour mesurer la permeéabilité, il existe plusieurs méthodes. Nous avons opté pour une
mesure fluxmétrique petits signaux qui se réalise facilement avec ’analyseur de spectre HP
4195A muni du kit impedance test adapter 41951-61001. Ce kit se présente sous la forme
d’une cellule coaxiale dans laquelle on place 1’échantillon sous forme de tore. L’analyseur
permet de mesurer I'impédance électrique complexe, et il vient que la partie réelle /résistive
permet de remonter & la valeur de p” tandis que la partie imaginaire /inductive permet de
remonter & la valeur de y/. En effet, il suffit de poser que 'inductance complexe prend la
forme :

n2 / /] S 2
L=7= po(p’ — jp )Z’ﬂ (6.1)

avec Z la réluctance du circuit magnétique. Ceci permet d’en déduire I'impédance :

. . N S . S
Z = jLw = jpo(p' — ju")gn’w = pop Tnw + juop' 5w (6.2)

Cette impédance est précisément la grandeur que 'on mesure a ’analyseur d’impédance,
et cette appareil nous délivre une valeur sous la forme :

Z=R+jX (6.3)

Ce qui permet d’en déduire les perméabilités :

, X0
r= o - 27 f -+ S - n? (64)
v R-?

= o - 27 f - S - n? (6.5)

¢ la longueur moyenne du tore

S la section du tore

n le nombre de spire, qui est ici de 1
f la fréquence

avec
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On peut apporter une précision quant au calcul de la longueur moyenne du tore. Il est
possible de déterminer la longueur moyenne géométrique en posant : £ = g(dmt + dext)-
Cependant, le champ magnétique est plus concentré vers l'intérieur du tore que vers
Pextérieur. En effet, avec le théoréme d’Ampére on écrit que fr Hdl = nt, ce qui se
simplifie pour le probléme du tore & H = 3 avec r le rayon, c’est-a-dire la distance
entre I'axe du tore et la ligne de champ considérée. 1l est alors possible d’exprimer le flux

magnétique traversant la section du tore par :

o = // BdS = / / uﬂdydr = ueﬁln (Text) (6.6)
r Tint 40 2mr 2m Tint

avec e I’épaisseur du tore. Ce résultat est & comparer au suivant, lorsque 1’on suppose que
le flux est réparti uniformément sur la section du tore :

ne
b =pHS = /176(7“&” — Tint) (6.7)

ce qui permet d’écrire que la longueur moyenne (qui est différente de la longueur moyenne
géométrique) des lignes de champ au sein du tore est :

Text — Tint de:ct - dint

s
0 =27 =T < _(dint + dea:t) (68)
() (%) T2

Tint int
Aprés ces quelques manipulations de grandeurs, on obtient les relevés de perméabilité

suivants pour les ferrites de compositions (Nig24Cug 20Zng 56)1-.Co,FeaOy, toujours pour
0 <z <0,07 par pas de 0,01.
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FIGURE 6.5 — Parties réelles et imaginaires des perméabilités. Exemple : la

courbe p'4 correspond & la partie réelle de la perméabilité de D’échantillon
(Nio,24cuo,2ozno,56)0,9GCOwF6204

Sur la figure 6.5, il est surprenant de ne pas observer de tendance. En effet, on pouvait
s’attendre a une diminution de la perméabilité avec 'augmentation du taux de cobalt,
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mais il n’en est rien 3. On note tout de méme que la fréquence de relaxation de 1’ensemble
des échantillons reste autour de 20 MHz, ce qui justifie une application en électronique
de puissance en haute fréquence.

Pour compléter, on trace la valeur de la partie réelle de la perméabilité en fonction du
taux de cobalt pour une fréquence de 2 MHz (ce qui peut étre considérée comme statique).

Partie réelle de la perméabilité a 2 MHz

30 .
20 .
10~ -
% i : 3 i : ; :
Quantité de cobalt en centimole
FIGURE 6.6 — Evolution de la permeéabilité initiale statique pour les ferrites

(Nip 24Cup20Zng 56)1-2Co,Fea Oy & une fréquence de 2 MHz.

On retrouve sur la figure 6.6 ce qui a été pressenti sur la figure 6.5, a savoir que
I’ajout de cobalt ne permet pas de montrer clairement une tendance sur la perméabilité.
Les différentes variations ne permettent pas de conclure sur 'influence du cobalt, et il
devient nécessaire d’effectuer d’autres mesures pour comprendre cet aspect quelque peu
chaotique.

Une autre mesure complémentaire est celle de la polarisation & saturation pour savoir
s’il est possible de dégager une tendance en fonction du taux de cobalt. La polarisation
de chaque échantillon est mesurée avec un VSM & 77 K (température de 1’ébullition de
'azote) ainsi qu’a température ambiante.

3. Au vu de ces résultats, les mesures ont été réalisées plusieurs fois, et & plusieurs jours d’intervalle
afin de s’affranchir de I'influence de la pleine lune et des grandes marées.

124



o o
» © -
[

o
~

o
[®)]
T

Polarisation a saturation (T)

01H——77 K

——20°C : :

0 | | | | | |

0 1 2 3 4 5 8 7
Quantité de cobalt en centimole

FIGURE 6.7 — Evolution de la polarisation & saturation & deux températures différentes
pour les ferrites (Nig24Cug 20210 56)1-C0,Fe20y.

Pour essayer de comprendre ces absences de tendance, il est nécessaire de procéder a
quelques vérifications quant aux matériaux frittés par le procédé PECS.

6.2.2 Analyses au microscope électronique et au diffractométre

Les analyses les plus communes sont celles issues de microscope électronique et de
diffractométre basé sur la diffraction de rayons X. Avec le premier appareil, il est possible
de visualiser la taille des particules du ferrite fritté.

FIGURE 6.8 — Microscopie de 'échantillon (Nig24Cug 20210 56)0,94C00,06Fe204. Les autres
échantillons de la série montrent des caractéristiques identiques.
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Sur la figure 6.8, la microscopie confirme la microstructure désirée, a savoir obtenir des
particules de 'ordre du micrométre. Toujours dans le but de vérifier les caractéristiques
des matériaux frittés, nous avons fait l'acquisition de spectre de diffraction de rayons
X en utilisant un diffractométre PANalytical X’Pert Pro avec une cathode de cobalt.
Comme attendu pour de faibles substitutions, les diffractogrammes sont trés similaires
pour I'ensemble des échantillons.

18000 . O , .
18000~ O Feute spinelle | |
0O ©Oxyde simple
14000 -
12000+ -
., 10000~ i
8000+ O —
6000 O -
O
4000~ .
o) O

2000 (He)] -

il )& o

L 1 1 | 1 1

%0 30 40 50 80 70 80

2 theta

FIGURE 6.9 — Diffractogramme de I’échantillon (Ni0724CUOVQOZIl0,56)0’94000706F6204. Les
diffractogrammes des autres échantillons sont similaires.

Le diffractogramme de la figure 6.9 permet de vérifier que la phase spinelle est bien
présente. On reléve au passage que tous les oxydes simples n’ont pas réagi car on dé-
tecte leur présence par des pics secondaires. Le logiciel de traitement des données permet
d’estimer qu’environ 96 % de I’échantillon est constitué de phase spinelle, et que les 4 %
restant correspondent aux oxydes qui n’ont pas réagi. On précise que le pourcentage n’est
ni atomique, ni massique, ni volumique ; ¢’est un pourcentage de phase.

TABLE 6.1 — Caractérisation du frittage réactif par le pourcentage de phase spinelle.

Taux de cobalt pourcentage de phase spinelle

0 95
0,01 94
0,02 93
0,03 98
0,04 93
0,05 99
0,06 96
0,07 100

D’autres informations peuvent étre extraites de I’analyse des spectres, comme le pa-
rameétre de maille. Pour I’ensemble des échantillons, il est proche de 840 pm.
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Pour vérifier la présence de la phase secondaire, une analyse EDS* a été utilisée.
Cette analyse permet de réaliser une cartographie chimique des éléments a la surface des
échantillons.

oK
AlK
FeK
8 coK
NiK
Cuk

. ZnkK

FIGURE 6.10 — Cartographie élémentaire obtenue par EDS de [’échantillon
(Nig,24Cug,20Z1m0,56)0,04C00,06 €204

Cette cartographie élémentaire permet tout d’abord de retrouver les espéces chimiques
qui composent le matériau. On note la présence (non souhaitée) d’aluminium, ce qui
s’explique par le fait que la poudre d’oxyde de zinc ZnO provenant de Sigma Aldrich
contient des traces d’aluminium. Il est aussi possible de ne faire apparaitre qu’un seul
type d’élément sur la cartographie, et nous constatons une anomalie concernant le nickel.

(a) Nickel. (b) Fer. (c) Oxygéne.

FIGURE 6.11 — Cartographies élémentaires du nickel, du fer et de 'oxygéne de I’échantillon
(Nig,24Cug,20Z1n0,56)0,04C00,06Fe2 0.1

Sur la figure 6.11, les cartographies du nickel, du fer de 'oxygéne sont montrées sur
la méme région de I’échantillon. On ohserve que le nickel peut se retrouver sous forme
d’agglomérat car il existe des zones ot il est concentré. Ces mémes zones de concentration
sont des zones de désertion pour le fer, et ’absence de fer indique clairement ’absence
de ferrite donc de la phase spinelle. Par ailleurs, comme l'oxygéne est réparti plutot
uniformément, on peut en déduire qu'une parie du nickel est restée sous forme d’oxyde et
n’a pas réagi lors de la synthése de la phase spinelle.

Au vu de ces résultats, on peut penser que le frittage réactif n’est peut-étre pas le
meilleur procédé de fabrication de ferrites (il a tout de méme le mérite d’exister!). Ce-
pendant, une meilleure connaissance de la physique du broyage pourrait amener a une

4. EDS est 'acronyme de Energy Dispersive X-ray Spectrometry, ce qui se traduit en francais par
Analyse Dispersive en Energie.
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amélioration de la poudre a fritter : en effet, bien qu’en moyenne la taille des particules
des oxydes de base soit inférieure & 100 nm, elle est différente pour chaque oxyde. Lors
du broyage, nous ne savons pas comment les espéces réagissent entre elles, et il est pos-
sible que les agglomérats d’oxyde de nickel soient présents deés cette étape de broyage.
Par ailleurs, il est difficile de prévoir les caractéristiques des matériaux issus d’un broyage
car cette étape est quelque peu chaotique et pas toujours trés reproductible. Les résultats
connus concernant le broyage sont trés souvent expérimentaux, et il reste difficile d’en
dégager des lois physiques.

6.3 Etude du défaut de fer

Durant les différentes mesures sur les échantillons de ferrites avec un taux de cobalt
variable, nous nous sommes apercus que les matériaux frittés ne possédaient pas les résisti-
vités attendues. De plus, les valeurs de résistivité différent de plusieurs ordres de grandeur
d’un échantillon a 'autre. Pour comprendre ces importantes variations, des recherches bi-
bliographiques nous ont montré qu’il faut s’intéresser de plus prés au défaut de fer présent
dans les ferrites, autrement dit la non-steechiométrie du fer dans la formule chimique des
matériaux fabriqués.

6.3.1 Mesures de résistivité

Pour la famille des ferrites Ni-Zn, deux articles de Van Uitert parus en 1955 et 1956
permette d’appréhender correctement la conduction électrique dans ces matériaux [Van55|
[Van56]. L’auteur arrive a la conclusion que la résistivité dépend grandement de la stoe-
chiométrie des matériaux, a savoir la formule exacte des ferrites. Il montre qu’un défaut
ou un exceés de fer dans un ferrite Nig 3Zng 7Fes; ;04 peut amener a une différence de neuf
ordres de grandeur sur la résistivité.
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FIGURE 6.12 — Variation de la résistivité p en fonction de la teneur en fer pour un ferrite
fritté a 1250 °C dans une atmosphére d’oxygene [SW59], d’aprés [Vanbs].

Bien qu’il y ait des atomes "en plus" ou "en moins" dans la maille, le matériau conserve

128



la structure spinelle. En effet, cette structure est assez souple et permet de s’éloigner de
la stoechiométrie exacte.

Concernant la résistivité, s’il y a un excés de fer, alors il est possible de trouver les
deux formes ioniques afin d’équilibrer les charges : Fe?* et Fe3t. Il peut donc s’opérer
une conduction par hopping®, ce qui est similaire & une conduction électronique pour les
semi-conducteurs de type N. En revanche, si le fer est en défaut, il n’est que dans son
état ferrique Fe3t, et cet ion n’est pas donneur d’électron. Ceci explique la plus grande
résistivité dés qu’un défaut de fer est réalisé.

On pourrait s’attendre a ce que la résistivité augmente continument avec le défaut de
fer, mais les mesures montrent que ce n’est pas le cas, et on observe sur la figure 6.12
que la résistivité stagne vers 10'° ohm.cm, soit 108 ohm.m. La faible conduction résiduelle
provient alors du couple rédox Ni*t et Ni*t qui permet lui aussi une conduction par
hopping (mais bien moins prononcée). Toujours dans ses articles, Van Uitert identifie une
derniére cause de conductivité : I’évaporation de zinc. Pour des températures de frittage
supérieures a 1200 °C, le zinc présent en surface a tendance a se volatiser. La conséquence
observée est une conduction de surface, et I'auteur montre qu’en poncant les surfaces
extérieurs, la résistivité passe bien de 103 ohm.m a la résistivité escomptée 10® ohm.m.

Pour notre étude, le frittage par procédé PECS se fait a une température de 800 °C
pendant quelques minutes. Nous estimons que la conduction des échantillons n’est pas
due a ’évaporation du zinc, mais principalement a I'absence de défaut de fer. Nous avons
donc fabriqué des ferrites de formule Nig24Cug20Zngseles; 504, avec un défaut de fer
—0,10 < 9 < 0,00 par pas de 0,10. Pour mesurer la résistivité, nous avons utilisé deux
électrodes en plaque de cuivre montées sur ressort. Les échantillons de ferrites sont placés
entre ces plaques de cuivre. Entre le ferrite et le cuivre, nous avons pris soin de placer un
caoutchouc conducteur afin d’améliorer le contact entre la cuivre et le ferrite.

FIGURE 6.13 — Mesure de la résistivité des ferrites.

Un ohmmeétre permet d’accéder a la valeur de la résistance des échantillons puis de

5. Le terme anglophone hopping est & prendre au sens d’une onomatopée : un électron issu de 1’ion
Fe?T saute vers un ion Fe3T en faisant "et hop, et hop, et hop".
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remonter & la valeur de la résistivité en utilisant les dimensions des échantillons.

107 e s s

résistivité (ohm.m)

—
Q
.

i i i i i
-0.1 -0.09 -0.08 -0.07 -0.06 -0.05 -0.04 -0.03 -0.02 -0.01 0
defaut de fer §

10

FIGURE 6.14 — Résistivité des ferrites Nig24Cug20Zng 56Fea4504 frittés par le procédé
PECS & 800 °C en fonction du défaut de fer.

Contrairement aux attentes, la courbe de résistivité de la figure 6.14 n’est point sem-
blable & celle de la figure 6.12. Bien que les compositions chimiques ne soient pas iden-
tiques, il aurait été logique d’obtenir une courbe ayant la méme allure. Par ailleurs, les
valeurs de résistivité sont plus faibles que celles des ferrites classiques. Les valeurs mesu-
rées sur les échantillons fabriqués par le procédé PECS sont au maximum de 5x 10° ohm.m
contre 5 x 107 ohm.m dans la littérature. Il reste donc une différence de quatre ordres de
grandeurs, ce qui laisse présager qu'un facteur est plus influencant que le défaut de fer
sur la résistivité.

Pour expliquer les faibles résistivités des ferrites fabriqués par le procédé PECS, nous
nous appuyons sur deux hypothéses :

1. la diffusion du carbone,

2. la volatilisation de I'oxygéne.

La diffusion du carbone. Le moule servant au frittage est en carbone. De méme, le
papiex n’est autre qu’une feuille souple en carbone, et on doit le placer entre les parois
internes du moule et ’échantillon poudreux a fritter. En conséquence, lors de la montée
en température, il est possible que du carbone diffuse dans ’échantillon et qu’il permette
a un courant électrique de s’établir dans 1’échantillon.

La volatilisation de 'oxygéne. Le frittage par le procédé PECS doit se faire sous
atmosphére neutre ou sous vide. En effet, s’il s’opére sous air ou sous oxygeéne, le graphite
du moule s’enflamme et détruit la machine. Il est impératif de chauffer sous argon. Il
est alors probable que quelques atomes d’oxygéne issus des oxydes simples se volatilisent,
ou bien se combinent avec le graphite du moule pour former du dioxyde de carbone.
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La conséquence immeédiate est que les ferrites frittés sont sous-stoechiométriques en oxy-
géne. Afin d’équilibrer les charges dans le matériau, les ions ferriques deviennent ferreux.
Par exemple, on imagine que sur un huitiéme de maille, la matiére perd un ion oxyde :
MeFe,O4 —MeFe;O3. Afin d’assurer 1’électroneutralité, les ions passent de la configura-
tion Me?tFe3TFe3t 4 la configuration Me?tFe?TFe?*. Il peut alors s’établir un courant
électrique par hopping avec les ions ferriques Fe?! voisins dans le cristal.

Cette deuxiéme hypothése s’appuie sur un fait remarqué par ’ensemble des utilisateurs
de la plate-forme de Thiais qui utilisent le frittage par le procédé PECS : tous s’accordent
a dire que ce procédé peut-étre réducteur. Un des utilisateurs a méme publié un article
dans lequel il a observé une réduction du nickel dans un ferrite Ni-Zn. Cette réduction
étant sévére, il a détecté que le nickel se trouve non plus sous forme d’oxyde, mais sous
forme métallique [VGA16].

Pour valider ces deux hypothéses, il est nécessaire de pouvoir doser le carbone et
loxygéne dans les échantillons. Cependant, il nous a pas été possible de trouver I'appa-
reil magique adéquat. La premiére intuition a été d’utiliser 'analyse EDS qui avait déja
servi a réaliser les cartographies des ¢éléments, mais le détecteur n’est pas dimensionné
pour relever la présence des éléments légers comme le carbone ou 'oxygéne. Les résultats
obtenus par EDS ne sont donc pas exploitables.

6.3.2 La spectrométrie photoélectronique X

Nous avons eu la chance d’avoir accés a un appareil sur le site CNRS de Thiais basée
sur la spectrométrie photoélectronique X, abrégée en XPS°®. L’échantillon est irradié par
des rayons X monochromatiques qui provoquent I'ionisation de ses atomes par effet pho-
toé¢lectrique. L’énergie cinétique de ces photoélectrons est mesurée, ce qui donne le spectre
de l'intensité des électrons en fonction de I’énergie mesurée. Chaque photon X incident
a la méme énergie, puisque le faisceau est monochromatique. Lors de l'interaction avec
I’atome, une partie de cette énergie sert a rompre la liaison, c¢’est 1’énergie de liaison;
le reste est transféré a 1’électron sous la forme d’énergie cinétique. Le spectre en énergie
cinétique présente donc des pics, et I’on peut déterminer I'énergie de liaison correspondant
a chaque pic par la relation d’Einstein :

E; = hv — E, (6.9)

E;  Ténergie de liaison en J

h la constante de Planck ~ 6,626 x 1073 J.s
avec
v la fréquence du rayon X en s !

E. Ténergie cinétique des électrons éjectés en J

On obtient donc un spectre constitué de pics. Chaque pic correspond a une énergie qui
est la signature d’un élément, et de petits déplacements de pics permettent de caractériser
le degré d’oxydation des éléments *. Nous avons donc fait des mesures sur les échantillons
de onze compositions avec différents défauts de fer : Nig24Cug 20Zng s6Fes 504 avec un

6. En anglais : X-Ray photoelectron spectrometry, d’ot I’acronyme XPS.
7. Ces quelques lignes précédentes sont extraites de l'article du méme nom de I’encyclopédie libre
Wikipédia.
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défaut —1,0 < 6 < 0,0 par pas de 0,1. Un exemple typique de spectre est montré en
figure 6.15.
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FIGURE 6.15 — Spectre XPS représentatif des ferrites Nig o4Cuig 20Zng 56Feat504 frittés par
le procédé PECS a 800 °C avant nettoyage par bombardement d’argon.

Sur la figure 6.15, plusieurs éléments sont a observer. Premiérement, la ligne de base
est colorée en vert, et elle n’est pas aussi horizontale que celle d'un spectre de DRX.
Certains pics semblent méme confondus avec la ligne de base.

Deuxiémement, on observe un pic de carbone. Cependant, Pierre Dubot, le chercheur
CNRS qui nous a accueillis sur la plate-forme XPS, nous a indiqué que ce carbone était di
4 la pollution environnante. Par exemple, il suffit que des hydrocarbures de I’atmosphére
viennent se déposer sur I’échantillon pour observer un pic lié au carbone. Cette hypothése
nous semble plausible car les échantillons n’étaient pas trés propres, en témoigne le pic de
sodium qui est caractéristique des contacts avec la peau, o des sels viennent se déposer.
Cette méme personne responsable a nettoyé les échantillons par bombardement d’atomes
d’argon grace a un dispositif intégré au spectrométre. Aprés nettoyage, les pics du carbone
et du sodium disparaissent.

Troisiémement, on observe un pic di a la présence de fer. Il est possible de connaitre
le degré d’oxydation en déterminant précisément 1’énergie correspondant au pic. Les ions
Fe?* font apparaitre un pic a 711 eV, tandis que les ions Fe3* font apparaitre un pic a
709 eV. Il est donc nécessaire de faire une acquisition précise autour des ces énergies. Pour
la plupart des échantillons, les spectres sont semblables a celui de la figue 6.16 :
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FIGURE 6.16 — Spectre XPS. Le pic a 709 eV est signé Fe3+,

Il est difficile de trancher quant a la présence de Fe?". En effet, & 711 €V précisément,
le signal est non nul, mais il est difficile de savoir si le signal est dii a la largeur du pic
centré & 709 €V, ou s'il est effectivement di a la présence de Fe?t.
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FIGURE 6.17 — Spectre XPS. Avant nettoyage par bombardement d’argon (en rouge), et
aprés (en vert). Fe?™ : 709 eV, Fe3™ : 711 eV.

Par ailleurs, pour quelques échantillons, la présence de Fe?t est indéniable, comme
montré sur la figure 6.17. Cependant,un bombardement a 'argon permet de retirer les
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premiéres couches atomiques, et une nouvelle mesure semble indiquer une diminution des
ions Fe?T. Pareillement, le signal a 709 eV n’est pas tout a fait nul, et il difficile de savoir
s’il doit étre compté comme étant dans la largeur du pic a 711 eV. Ceci est embétant, car
méme une petite quantité d’ions ferreux diminue drastiquement la résistivité.

En conclusion sur la mesure de spectroscopie photoélectronique X, on peut affirmer
que les ferrites frittés par le procédé PECS contiennent du carbone ainsi que des ions
Fe?*. Ces espéces sont susceptibles de participer a la conductivité des ferrites. Cependant
cette mesure indique aussi que ces espéces sont principalement en surface du matériau.
Or, chaque échantillon avait été au préalable poli a ’aide d’une polisseuse afin de retirer le
papiex, et la mesure XPS servait a vérifier la potentielle diffusion au coeur des matériaux.
Il parait peu probable que nous ayons arrété le polissage exactement a I'endroit ou il n’y
a plus d’ion Fe?*. En d’autres termes, tous les échantillons ont été polis, et I'abrasion de
matiére se fait sur plusieurs dizaines de microns ; une premiére mesure indique la présence
de Fe?t (courbe rouge de la figure 6.17); puis un nettoyage a largon enléve quelques
couches atomiques et il reléve absence de Fe?* (courbe verte de la figure 6.17). 1l parait
alors difficile de conclure avec certitude sur la faible résistivité des ferrites : carbone et
ions ferreux sont bien présents, mais en quelle quantité ?

6.3.3 La spectrométrie Mossbauer

Une derniére expérience a été possible. Toujours sur le site CNRS de Thiais, nous avons
pu utiliser un spectrométre Mossbauer. Cet appareil est trés bien adapté pour détecter la
présence d’ions Fe?" car il est conc¢u pour déterminer 'environnement du fer ; mais aucune
information supplémentaire sur le carbone ne peut étre extraite. Nous avons réalisé une
mesure sur 1’échantillon présentant le plus fort défaut de fer Nig24Cugp 20Zng s6Fe1,9004.
Nous avons pris soin de casser I’échantillon pour prendre une partie qui se trouve au coeur
et nous avons obtenu le spectre suivant :
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FIGURE 6.18 — Spectre Mossbauer de 1’échantillon Nig 94Cug 20Zng 56Fe1,00O4.

Le spectre Mossbauer obtenu est trés bruité. Un ceil aiguisé et habitué de cette techno-
logie reconnaitra tout de méme un sextet parfaitement résolu. Ce sextet est ici synonyme
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de la présence de Fe3" dans un environnement de Fe?'. Les atomes de fer présents dans
I'échantillon sont donc des Fe3 ™, ce qui est a mettre en corrélation avec le fait que la phase
majoritaire est spinelle, qui contient les ions Fe3*. A ce sextet, il vient s’ajouter une large
distribution de champs hyperfins, qui se traduit par de larges raies internes sur le spectre.
Cette large distribution signifie que environnement du Fe3" est aussi trés varié : outre les
autres Fe3T, les voisins d’un Fe3* peuvent étre trés divers. Ceci se justifie par la formule
chimique du ferrite qui fait intervenir plusieurs espéces : Ni, Cu, Zn, O. De plus, I’analyse
obtenue par EDS montre que les échantillons possédent une phase d’oxyde de nickel qui
n’a pas réagi, ce qui diversifie une fois de plus I’environnement du fer. Enfin, on observe
un déplacement isomérique, qui se traduit par 'excentricité sur le spectre. En effet, le
spectre n’est pas centré sur 0, mais sur une valeur d’environ 1 mm.s!. Ce déplacement
isomérique est exactement ce que 1’on recherchait, car il traduit la présence de Fe?".

Malheureusement, le spectre étant trop bruité, il est difficile d’utiliser les outils clas-
siques d’analyse. En effet, il aurait été bénéfique d’ajouter une courbe de tendance afin
de pouvoir quantifier au mieux les détails énoncés précédemment.

6.3.4 Le recuit

Il existe néanmoins une méthode simple pour augmenter la résistivité. Il s’agit de
procéder a un recuit sous air, ou mieux sous oxygéne. Ce recuit a deux fonctions. La
premiére fonction est de briiler le carbone résiduel. Nous avons utilisé un four pour faire
des recuits sous air. Un morceau de papiex a été placé dans ce four, et il s’est volatilisé
& une température comprise entre 700 et 800 °C. La seconde fonction est de réoxyder
le matériau. Si on suppose que l'oxygéne des oxydes se volatilise en partie durant le
frittage en provoquant I'apparition des ions ferreux Fe?", réoxyder le matériau remodifiera
I'équilibre des charges, et les ions ferreux redeviendrons des ions ferriques Fe3 ™.

Cependant, il n’est pas souhaitable de recuire a trop haute température ni trop long-
temps, car cela entrainerait une modification de la tailles des cristallites et donc des pro-
priétés magnétiques. La question qui subsiste est : le recuit agit-il seulement en surface
ou bien aussi au cceur du matériau? Le procédé PECS permet d’atteindre des densi-
tés proches de la densité théorique (supérieure a 98 %), ce qui permet d’affirmer que la
porosité est relativement fermée et que la diffusion des atomes d’oxygénes semble bien
compromise. Mais si la volatilisation de 'oxygéne durant le frittage ne se fait que sur
Iextérieur des matériaux, alors le recuit est bien adapté. Tant de réflexions auxquelles il
est difficile de répondre...

Dans son dernier article sur ses travaux de théses, Karim Zehani mesure les résistivités
de ferrite Nig24Cug 20Zng 56Fe204. Sans que cela soit explicitement écrit dans I'article, il a
procédé a un recuit, qu’il nomme décarburation dans son manuscrit de thése. Typiquement
il décarbure ses échantillons & 500 °C durant 1 heure sous air. Dans cet article, il donne
les valeurs de résistivité suivantes pour huit échantillons :
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TABLE 6.2 — Résistivité de ferrites décarburés a 500 °C pendant 1 heure [ZALT14].

Echantillon p (2.m)

5.15%x10°
1,47x103
0,58 % 10°
4,56x 103
5,22% 103
1,39% 103
0,34x 103
1,17x103

T ooHEoQwWe

Ces valeurs de résistivités sont finalement du méme ordre de grandeur que celles me-
surées précédemment sans décarburation, dont les valeurs se lisent sur la figure 6.14. De
plus, ces valeurs restent faibles par rapport a celles de la littérature, ou des résistivité
peuvent atteindre 108 Q.m. Il semblerait qu’il faille augmenter la température de recuit.
Nous avons procédé a un recuit de 800 °C pendant 1 heure sur quelques échantillons et
la résistivité des échantillons a augmenté, mais de maniére différente pour chacun des
échantillons et sans non plus atteindre des valeurs trés élevées.

Malheureusement, méme si le recuit a 800 °C parait un bon moyen palliatif pour dimi-
nuer la conductivité des ferrites fabriqués par le procédé PECS, il nous n’est pas possible
d’y avoir recours. En effet, il ne faut pas perdre de vue que 'objectif majeur des travaux
de théses est de fabriquer un composant monolithique, dont la mise au point est détaillée
dans le chapitre suivant, chapitre 7. Recuire un échantillon de ferrite est possible, mais cela
n’est pas le cas pour un transformateur. Comme les différents matériaux présentent des
coefficients de dilatation thermique hétérogénes, le ferrite des transformateurs craquéle
sous l'effet des contraintes & partir d’'une température avoisinant 500 °C.

FIGURE 6.19 — Aprés recuit a 500 °C, les transformateurs s’effritent facilement.

En conclusion, le recuit est recommandé pour les ferrites afin d’augmenter leur résis-
tivité, mais il est destructeur pour les transformateurs.

6.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons essayé d’optimiser la composition chimique des ferrites
fabriqués par frittage réactif.

Nous avons tout d’abord fritté des ferrites (Nip24Cug20Zng s6)1-.Co,FeaOy en jouant
sur le taux de cobalt. Cette composition a déja été fabriquée par frittage classique lors des
travaux de thése d’Anthony Lucas. Nous avons alors comparé les perméabilités initiales
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des ferrites fabriqués par ces deux méthodes distinctes, et nous nous sommes rapidement
apercus que les résultats n’était pas concordants, et que contrairement au frittage clas-
sique, le taux de cobalt ne semblait pas avoir d’influence sur la perméabilité des ferrites
frittés par le procédé PECS.

En utilisant un microscope électronique a balayage, puis une analyse EDS, il a été
possible de constater que les matériaux n’étaient pas toujours trés homogenes et qu’il
pouvait se produire des agglomérats d’oxyde de nickel. Cette présence de phase parasite
a aussi été détectée par des mesures DRX.

Par ailleurs, la résistivité des ferrites produits par le procédé PECS semble bien en
deca des valeurs usuelles issues de la littérature. Il est fort probable que la résistivité soit
dégradée par deux facteurs : la diffusion du carbone du moule/papiex dans 1’échantillon
d’une part, et la volatilisation de 'oxygéne d’autre part. Aprés plusieurs investigations,
ces hypothéses n’ont pu étre clairement validées ou invalidées. Les différents tests laissent
penser que ces deux mécanismes entrent en jeu, mais il n’a pas été possible de savoir dans
quelles proportions. Un moyen relativement efficace pour diminuer la conduction est de
recuire les matériaux ; malheureusement cette action est a proscrire pour les transforma-
teurs a cause notamment des contraintes de dilatations thermiques.

Enfin, une comparaison avec un ferrite commercial vient nuancer le manque de résis-
tivité des ferrites produits par le procédé PECS. L’entreprise Ferroxcube® commercialise
le ferrite nommé 4F1, qui est un ferrite Ni-Zn optimisé pour les fréquences de 'ordre du
mégahertz. Ce matériau est donc comparable aux ferrites fabriqués durant ces travaux de
theése. La documentation technique indique que la résistivité DC est de 10° 2.m, ce qui
se rapproche des ferrites produits par le procédé PECS. Cette valeur permet de statuer
sur le fait qu’il n’est pas toujours nécessaire d’obtenir les plus hautes résistivités possibles
pour avoir des matériaux performants.

Nous avons donc fait le choix d’abandonner la piste du frittage réactif, car la priorité
dans les travaux de théses est de mettre au point un composant monolithiques plutot que
de continuer a améliorer les matériaux.

8. Ferroxcube Taiwan Headquarters, 3F, 233-1, Baogiao Rd. Xindian Dist., New Taipei City 23145,
Taiwan
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Chapitre 7

La fabrication des transformateurs
monolithiques
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7.1 Introduction

Afin de réduire le volume des inductances dans les dispositifs électroniques ou d’élec-
tronique de puissance, il est intéressant de placer le conducteur a l'intérieur du matériau
magnétique. Cette topologie a permis l'apparition d’inductance et transformateur dits
planaires dont la conception est encore une voie de recherche [Orl07| |Tan12| |Dagl3]
[Ngul4|. Cependant, cette technologie n’est pas optimale du point de vue de 'espace oc-
cupé, notamment a cause de la couche en époxy sur laquelle sont gravées les pistes en

culvre.
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(a) Vue compacte (b) Vue éclatée

Q

FIGURE 7.1 — Inductance planaire.

Pour s’affranchir de la couche en époxy, il suffit de ne pas 'utiliser! On peut aussi
imaginer réduire ’espace entre le cuivre et le matériau magnétique. Dans le meilleur des
cas, il faudrait que le matériau magnétique épouse la forme du cuivre. Ceci est possible
si le matériau magnétique est fritté tout autour du cuivre, on parle alors de cofrittage.
Le probléme immeédiat qui se pose est le suivant : la température de frittage d’un ferrite
spinelle est d’environ 1300 °C tandis que la température de fusion du cuivre est de 1080 °C.
Pour pallier ce probléme, deux options sont envisageables. La premiére est de trouver un
conducteur ayant une température de fusion plus élevée (bon marché de préférence) ; et
la seconde est de trouver un matériau ou une technologie permettant une plus faible
température de frittage (place au PECS!!).

Les premiers articles relatant de la fabrication de composants magnétiques monoli-
thiques appliqués au génie électrique ont été publiés & 'ICF 62 en 1992. Des chercheurs
de TDK ont présenté la fabrication de micro-inductances cofrittées. Les composants ont
été fabriqués a partir de ferrite Ni-Cu-Zn et d’électrodes d’argent frittés ensemble a 870 °C
[Nom92| [NN92| [MNSN92| [OMK92| [NMN92|, et les résultats avaient déja mis en évi-
dence les problémes de diffusion du métal.

De nombreuses études ont depuis été menées pour améliorer les cofrittages. En France,
on peut citer ici des théses qui ont permis des avancées notables : celles de Jéréme Ageron
en 1999 [Age99|, de Sonia Duguey en 2007 |[Dug07|, de Mehdi Ammar en 2007 [Amm07],
d’Anthony Lucas en 2010 [Lucl0], de Karim Zehani en 2011 [Zehl11], de YaYa Dagal
Dari en 2013 [Dag13| d’Edouard Brun en 2014 [Brul4|, de Thi Yen Mai Nguyen en 2014
[Ngul4].

La fabrication des transformateurs monolithiques est au coeur des travaux de cette
thése. Encore une fois, nous nous sommes basés sur les prémices qui se trouvent dans la
theése de Karim Zehani [Zeh11] oti on peut y trouver des premiéres tentatives de réalisation
de transformateurs monolithiques par le procédé PECS. On propose ici de détailler les
différentes étapes du protocole de fabrication, en prenant soin de justifier au mieux les
choix technologiques qui y sont faits.

7.2 Le cofrittage

La faible température (< 900 °C) et la faible durée (< 10 min) de frittage des ferrites
Ni-Cu-Zn par le procédé PECS permet de cofritter le matériau magnétique avec du cuivre
massique. En effet, il est possible d’insérer du cuivre dans de la poudre préte a étre frittée.

1. PECS est ’acronyme de Pulsed Electric Current Sintering.
2. International Conference on Ferrite
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Le cuivre reste inerte durant toute 'opération du frittage. Notamment, on peut montrer
que le cuivre ne diffuse pas au sein du ferrite. Pour cela, une imagerie par MEB? est
effectué, ainsi qu'une cartographie des éléments chimique grace & une analyse EDS*
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FIGURE 7.2 — Coupe d’'un morceau de cuivre cofritté avec un ferrite de Ni-Cu-Zn. Sur un
segment, représenté par la fléeche orange, une analyse EDS donne la nature des éléments
chimiques [Zeh11].

Sur la figure 7.2, 'analyse montre les différents éléments chimiques. En vert, le fer est
bien présent de part et d’autre du cuivre, ce qui montre qu’il n’y a pas de diffusion du fer
dans le cuivre. On précise que le fer est bien celui de 'oxyde de fer, car I’analyse EDS ne
permet pas de mesurer le degré d’oxydation de ’élément. En noir, le cuivre est présent
au centre de la zone analysée, mais aussi dans le ferrite. Comme il n’y a pas de diffusion
du ferrite dans le cuivre massique, on suppose ici que le cuivre détecté dans le ferrite est
sous forme d’oxyde, car il s’agit d’un ferrite Ni-Cu-Zn. Enfin, on reléve aussi la présence
de cobalt, en bleu, car sur cet échantillon une substitution avait été faite.

Par ailleurs, on insiste sur le terme cofrittage. Durant la phase de chauffe 4 800 °C, les
particules de ferrites viennent se lier au cuivre. L’interface cuivre-ferrite n’est pas juste

3. Microscopie Electronique a Balayage. SEM en anglais pour Scanning Electron Microscopy.

4. analyse dispersive en énergie, ’acronyme correspond au nom en anglais : Energy-Dispersive X-ray
Spectroscopy. Il est possible de trouver plusieurs noms correspondant & cette spectroscopie : EDS, EDX,
or XEDS.
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une apposition des deux matériaux, car une fois le frittage terminé, il n’est pas possible
de désassembler le composant (du moins manuellement), autrement dit, le ferrite vient se
fritter sur le cuivre.

Une premiére inductance a été réalisée par cofrittage PECS, et est décrite dans le
rapport de stage de Quentin Beaudouin [Beall] ainsi que dans la thése de Karim Zehani
[Zeh11]. Une spirale de cuivre a quatre spires a servi pour le conducteur électrique, et une
poudre de ferrite Ni-Cu-Zn a servi de matériau magnétique. La géométrie est la suivante :

FIGURE 7.3 — Vue éclatée d’'une inductance monolithique cofrittée par le procédé PECS
de diamétre 20 mm et d’épaisseur 3 mm|Beall].

Pour ce composant, I'inductance mesurée est d’environ 2 nH pour une fréquence allant
jusqu’a 12 MHz.

7.3 Les matériaux

Pour fabriquer des transformateurs, différents matériaux sont nécessaires, a savoir
un matériau magnétique, un matériau conducteur, et un matériau isolant. L’objectif est
d’obtenir un composant sur le modéle de la figure 7.4.

FIGURE 7.4 — Vue éclatée d’un transformateur.
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7.3.1 Les spirales de cuivre

Compte tenu de la géométrie du moule en carbone pour fritter, les topologies possibles
pour le conducteur sont restreintes. De maniére analogue aux inductances planaires, le
choix se porte vers une géométrie spiralée. Afin de maximiser les valeurs des inductances
du transformateur, il est souhaitable d’avoir le plus de spires possible. Cependant, trois
facteurs vont limiter le nombre de spires. Premiérement, le diamétre du moule en carbone
qui n’est que de 20 mm. Deuxiémement, la technologie de fabrication des spirales, ou il
est difficile d’usiner des objets de 'ordre du millimétre. Troisiémement, il est nécessaire
d’avoir des objets suffisamment volumineux pour garder une tenue mécanique lors du
frittage5. En conséquence, nous avons opté pour des spirales ayant quatre spires, une
largeur de cuivre de 0,5 mm, une épaisseur de 0,5 mm, ainsi qu’une distance inter-spire
de 0,5 mm également.

En premier lieu, nous avons utilisé des spirales usinées chimiquement par la société
Chimicmetal . De maniére analogue a la technologie de fabrication des circuits imprimés,
leur procédé consiste a attaquer avec de 'acide une plaque de cuivre. On montre sur la
figure 7.5 une photographie de ces spirales.

1

FIGURE 7.5 — Spirales Chimicmetal gravées chimiquement.

Ces spirales sont extrémement bien usinées dans le sens ot la surface est bien lisse, et
elles respectent correctement les dimensions souhaitées. L’épaisseur est de 0,5 mm. Elles
ont en revanche 'inconvénient d’étre relativement onéreuses : le lot de 25 spirales cotitent
environ 500 euros.

Afin de pouvoir changer a souhait la géométrie, nous avons décidé de les réaliser par
nous-mémes. Pour cela, nous avons décidé d’utiliser le méme principe technologique qui
est 'attaque chimique. Cependant, nous n’avons pas trouvé dans le commerce des plaques
de cuivre présensibilisées, c’est-a-dire ayant un film photosensible servant de protection
contre l'acide sur les surface du cuivre ne devant pas étre usinées. Qu’a cela ne tienne,
nous allons le réaliser par nos propres moyens. Nous nous sommes procurés des feuilles de

5. On rappelle que durant le frittage, une pression uniaxiale de 50 MPa est appliquée, et il est préférable
que les spirales supportent ces forces pour ne pas se retrouver déformées.
6. Chimicmetal, 41 rue des Coteaux, 94100 Saint-Maur-des-Fossés.
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cuivre chez Radiospare”. Ces feuilles carrées ont une largeur de 300 mm et une épaisseur
de 0,45 mm. A cela, nous avons ajouté une résine photosensible en spray, achetée chez
Farnell 8.

Afin de déposer une épaisseur de résine uniforme sur le cuivre, nous avons eu recours a
la technique de I'enduction centrifuge®. Par la suite, nous avons classiquement utilisé une
insoleuse, puis un révélateur et enfin une gravure a I’aide de perchlorure de fer. Cependant,
I’attaque chimique n’a pas été concluante, car la dissolution du cuivre ne s’est pas faite de
maniére homogeéne. Certaines parties se sont gravées rapidement, tandis que d’autres pas
assez. Aprés analyse visuelle par un microscope optique, nous avons conclu que malgré le
spinner, I’épaisseur de résine photosensible n’est pas uniforme sur I’ensemble du cuivre.
Ceci peut s’expliquer par le fait que nous avons mal utilisé ce procédé de dépodt : nous
nous sommes servis d’une résine en spray alors qu’il aurait été plus judicieux d’utiliser
une résine liquide adaptée a cette technologie. Cependant, méme parmi les peu de zones
ol le dépot semblait homogéne, I'attaque chimique quant a elle ne I’était pas.

Afin de palier la difficulté d’obtenir une épaisseur de résine constante, nous nous
sommes tournés vers les films photosensibles. Comme ils sont fabriqués en rouleau, leur
épaisseur est trés bien controlée. Néanmoins, il est difficile de les appliquer & la main sur
le cuivre, car des défauts peuvent se former facilement, principalement des bulles et des
plis. Nous avons eu recours a une plastifieuse 11!,
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FIGURE 7.6 — Plastifieuse Profilm 325R6.

L’utilisation est simple : il suffit d’insérer la plaque de cuivre entre deux feuilles de
film photosensible dans la plastifieuse. Deux rouleaux vont ensuite entrainer ’ensemble

7. Entreprise rebaptisée RS Components en 1971, mais dont le nom Radiospares subsiste largement
dans le langage courrant. RS Components, Weldon Industrial Estate, Lammas Rd, Corby NN17 5JF,
Royaume-Uni.

8. Farnell element14, Canal Road, Leeds L.S12 2TU, Royaume-Uni.

9. L’enduction centrifuge ou enduction par centrifugation (plus connue sous son nom anglais de spin
coating) est une technique de déposition de couche mince et uniforme sur la surface plane d’un substrat.
Les principales applications de I’enduction centrifuge sont en microélectronique. La machine utilisée pour
cette opération est appelée spin coater ou spinner en anglais.

10. Une plastifieuse est prévue pour plastifier, c’est-a-dire recouvrir un objet par une couche en matiére
plastique, comme par exemple une carte d’identité. Il est possible de trouver ce type de produit sur
plastifieuses.com

11. On remercie au passage Claude Raffo, du centre d’impression numérique de ’ENS Cachan, pour
nous avoir permis de réaliser un premier test sur une des plastifieuses de 'atelier de reprographie.
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et exercer une pression qui va permettre au film d’adhérer au cuivre. Pour faciliter ce
procédé, la plastifieuse permet de chauffer 'ensemble cuivre-film.

Par la suite, nous avons a nouveau utilisé une insoleuse, puis un révélateur et enfin
une gravure a l’aide de perchlorure de fer. Les résultats obtenus sont de meilleure qualité,
mais ce n’est pas suffisant !2. Par exemple, la gravure n’est toujours pas homogéne, et
quelques parties des spires se trouvent attaquées chimiquement.

FIGURE 7.7 — Spirales usinées chimiquement avec un film appliqué par la plastifieuse.

Sur la figure 7.7, on reléve bien I’ inhomogénéité de la gravure. La spirale en haut a
droite est presque parfaitement usinée, tandis que celle qui est en haut a gauche ne I'est
pas du tout. Les deux spirales du bas sont quant a elles, a moitié usinées. Une solution
est de recouvrir par du scotch les spirales en bon état, et de passer une nouvelle fois la
plaque de cuivre dans le bain de perchlorure de fer. Cependant, il reste difficile d’obtenir
des résultats identiques.

12. Cette technique de gravure, utilisée avec du matériel adéquat (et trés onéreux, permet d’atteindre
des résolution de ’ordre du micromeétre. Des exemples de réalisation pour la microfluidique sont visibles
dans une publication de 2007 [SPRT07].
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FIGURE 7.8 — Exemples de surgravure.

Sur la figure 7.8, on observe clairement des zones ol les spires de spirales ont été
attaquées chimiquement. On l'explique par le fait que malgré la protection du film, la
réaction chimique a pu se faire car I’épaisseur de la plaque de cuivre est trop importante et
le perchlorure de fer agit aussi latéralement. Cette dégradation entraine une fragilisation
des spirales, ce qui détériore grandement la tenue mécanique et donc ne permet pas
d’envisager un cofrittage. A l'inverse, certaines spires ne sont pas assez usinées, et il
réside quelques dendrites en cuivre. Ces excédents ne sont pas souhaitables, car ils peuvent
facilement engendrer des court-circuits entre spires.

Tout de méme, parmi tous les essais que nous avons menés, quelques spirales sem-
blaient fonctionnelles, mais elles représentent un taux trop faible par rapport au nombre
de tentative. Pour cette raison, nous avons souhaité une technologie plus adaptée pour la
production de spirales.

Premiérement, nous avons envisagé un usinage mécanique, a l'aide d'une fraiseuse a
commande numérique. Sachant que le cuivre est un matériau qui s’usine trés mal a cause
de sa faible dureté, nous avons utilisé une fraiseuse adaptée pour usiner du cuivre sur un
support en époxy 3. Cependant, cet outil est concu pour usiner une épaisseur de cuivre
de 35 um, et non pas une épaisseur de 450 um comme c’est le cas des plaques de cuivre.
Le principal résultat de cette expérience est que nous avons cassé plusieurs fraises.

Deuxiémement, nous avons envisagé une découpe laser. La personne en charge de
cet équipement nous a déconseillé cette technologie car la géométrie souhaitée n’est pas
adaptée. En effet, le laser est trés utile pour découper des larges toles de métal, mais dans
notre cas, on souhaite obtenir des objets millimétriques. De plus, la géométrie n’est pas
favorable, car le faisceau laser reste concentré relativement longtemps sur une zone (au
centre de la spirale) et cela risque d’échauffer suffisamment le cuivre pour le faire fondre
(ou du moins le déformer sous 1'action de son propre poids).

13. Cette technologie s’appelle aussi la gravure a ’anglaise. Elle permet de réaliser des circuits imprimés
non plus & I'aide d’une attaque chimique, mais simplement en retirant le cuivre & ’aide d’une fraise.
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Troisiemement, nous avons envisagé une découpe par jet d’eau. Ici aussi, la personne
en charge de cet équipement nous a déconseillé cette technologie car ici aussi la géométrie
souhaitée n’est pas adaptée. Les petites dimensions des spires impliquent que le cuivre ne
supporterait pas les fortes pressions issues du jet d’eau. Méme si le cuivre est fixé sur un
support pour la découpe, on peut facilement imaginer qu’au moment ot le jet se focalisera
sur le centre de la spirale, celle-ci se déformera dans le sens de la profondeur.

Finalement, la solution miracle s’est trouvée étre I’électro-érosion par fil 4. Le principe
est simple et bigrement efficace. Un fil est porté & une haute tension, tandis que la piéce
a usiner est mise a la masse. En approchant le fil prés de la piéce, il se crée une étincelle
lorsqu’il y a claquage électrique de 'air. Cette étincelle vient vaporiser de la matiére issue
de la piéce (et du fil), puis un jet d’eau vient expédier les parties volatilisées. Le fil est

quant a lui monté sur un rouleau pour qu’il soit continuellement renouvelé. Nous avons
utilisé le modéle Robofil 300 de Charmilles Technologies ?.

FIGURE 7.9 — Robofil 300 Charmilles Technologies.

Cette technologie présente de nombreux avantages. Elle se caractérise par son apti-
tude & usiner tous les matériaux conducteurs de 1’électricité (métaux, alliages, carbures,
graphites, etc.) quelle que soit leur dureté. De plus, elle présente une trés bonne précision,
car elle dépend de la précision de déplacement du fil et qui est en général bien maitrisée.
Enfin, ce qui est primordial pour la réalisation des spirales, c’est qu’il n’y a pas d’actions
mécaniques entre la piéce et 'outil, donc pas de déformations sur la matiére & usiner. De
plus, il nous a été possible d’empiler les plaques de cuivre afin d’usiner plusieurs spirales
simultanément.

En revanche, cette technique posséde ses propres inconvénients. Une condition sine
qua none est d’usiner un matériau conducteur. On peut citer ici la lenteur de 1'usinage

14. EDM en anglais pour Electrical Discharge Machining.
15. 8-10, rue du Pré-de-la-Fontaine 1217 Meyrin Suisse
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en comparaison & un usinage par fraisage. Enfin, méme si le renouvellement du fil se fait
de maniére continue, il n’a pas été rare dans notre cas de le voir se casser, sans doute a
cause du passage d'un trop grand courant (autrement dit une grosse étincelle).

(a) a larrét (b) en fonctionnement

FI1GURE 7.10 — Electro-érosion.

Sur la figure 7.10, on remarque le fil permettant la découpe lorsque la machine est a
Parrét, et lorsqu’elle en fonctionnement, on remarque les arcs électrique se forme entre le
fil et la piéce a usiner.

Enfin on présente sur la figure 7.11 une photographie des spirales qui seront par la
suite utilisées dans les transformateurs.
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FIGURE 7.11 — Spirales usinées par électro-érosion.

7.3.2 Le diélectrique

Le diélectrique est un élément sensible pour les transformateurs. Méme si sa seule
fonction est d’isoler électriquement les spirales de cuivre, il est nécessaire qu’il supporte
lopération de frittage, c’est-a-dire qu’il faut qu’il résiste & une haute température de
800 °C et une pression de 50 MPa. De plus, afin d’éviter toute contrainte résiduelle dans le
transformateur fritté, il est souhaitable que le diélectrique ait des coefficients de dilatation
thermique du méme ordre de grandeur que le ferrite et que le cuivre. Avec seulement ces
trois contraintes, peu de matériaux peuvent prétendre jouer correctement ce role.

Dans la littérature, il est possible de trouver plusieurs exemples d’essais ou les au-
teurs ont testé des diélectriques pour le cofrittage. En ’an 2000, Yamaguchi a utilis¢ un
diélectrique a base de TiO, avec des bandes de ferrite Ni-Cu-Zn. A cause d’une trop
grande différence des coefficients de dilatation thermique, 'auteur reléve I'apparition de
nombreuses fissures. De maniére similaire, Hagymasi en 2005 [HRK'05] cofritte un diélec-
trique commercial DuPont 951 avec un ferrite Ni-Cu-Zn a une température de 900 °C, et
il a lui aussi observé des fissures dans le ferrite. Anthony Lucas en 2010 et Karim Zehani
en 2011 utilisent a nouveau le Dupont 951, et ils observent que la phase vitreuse est trop
importante qui non seulement vient polluer le ferrite, mais qui permet au diélectrique
de se déformer. Enfin, Edouard Brun en 2014 change de voie : plutot que d’utiliser un
dié¢lectrique classique, il utilise astucieusement un ferrite Ni-Cu-Zn ayant un fort taux
de zinc, et qui se trouve étre paramagnétique a température ambiante. L utilisation d’un
ferrite paramagnétique comme diélectrique réduit grandement les problémes de dilata-
tion thermique, mais les prototypes fabriqués doivent néanmoins passer par une étape de
barbotine.

Dans cette thése, nous sommes partis dans 'objectif d’utiliser un matériau réfractaire.
Comme les ferrites sont des céramiques, nous avons instinctivement eu 'idée d’utiliser une
céramique, mais frittant a une température supérieure a la température de frittage des
ferrites Ni-Cu-Zn. Nous avons simplement opté pour ’alumine Al;O3. Nous nous sommes
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procurés des rondelles d’alumine, correspondant au dessin de la figure 7.4, chez Sceram
Ceramics . Les dimensions des rondelles sont de 16 mm pour le diamétre extérieur, 5 mm
pour le diamétre intérieur, et 0,2 mm pour I’épaisseur.
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FIGURE 7.12 — Rondelles en alumine.

La premiére vérification effectuée est la tenue en température. Quelques rondelles ont
été placées dans un four classique pendant une heure a 1000 °C. Une fois redescendues
a température ambiante, les rondelles n’avaient aucunement changé d’apparence, a tel
point qu’il n’est pas possible de distinguer une rondelle qui a été chauffée d’'une autre
qui ne I'a pas été. Néanmoins, on reléve sur la figure 7.12 que ces rondelles sont trés
fragiles, et qu’une simple pression exercée par les doigts suffit a les briser, ce qui n’est pas
encourageant pour un cofrittage PECS ou une forte pression est appliquée.

Un autre matériau a été sélectionné. Il s’agit du mica sous forme de feuilles, ou encore
appelé papier mica. Ce matériau est utilisé pour ses propriétés d’isolant électrique et
de résistance a la chaleur dans plusieurs domaines d’application. Dans le domaine du
génie électrique, le mica peut étre trouvé comme diélectrique dans certains condensateurs
moyenne et haute tension en haute fréquence. Il peut aussi se trouver sous forme de
feuille isolante électriquement (souvent enduite de pate thermique) entre un composant
électronique (comme un transistor de puissance) et un dissipateur. C’est précisément ce
produit qu’on cherche & se procurer. il est possible d’en acheter sur tme.eu.

16. 10 rue des Rosiéristes - Batiment C, ZAC des Carrés du Parc, 69410 Champagne au Mont d’Or
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FIGURE 7.13 — Plaque en mica. Isolant électrique et conducteur thermique pour composant
de puissance.

Par chance, il a été possible de le trouver directement sous forme de rondelle, et aux
bonnes dimensions, ce qui a évité toute forme de redécoupe. Les rondelles peuvent étre
achetées chez le distributeur Farnell (sous le nom de kit d’isolation, référence 520-070),
avec comme dimensions 16 mm de diamétre intérieur, 5 mm de diamétre intérieur, avec
une épaisseur variant de 0,05 mm a 0,10 mm selon les échantillons.

FIGURE 7.14 — Rondelles en mica.

Ici aussi, une premiére vérification de tenue en température a été réalisée dans un four
1000 °C pendant une heure. Aucun changement d’apparence n’a été a signaler. Comparées
aux rondelles d’alumine, les rondelles de mica sont bien plus souples, ce qui est cette fois
encourageant pour un cofrittage sous pression.

7.3.3 Le matériau magnétique

Compte tenu des différentes expériences précédentes des chapitres 5 et 6 qui n’ont
pas été concluantes, nous avons choisi d’abandonner le frittage réactif car il est plus
difficile de connaitre la formule chimique brute des ferrites produits. Nous nous sommes

151



alors penchés sur un ferrite pouvant étre fritté par un frittage simple, a une température
proche de 800 °C. Le choix s’est donc porté sur de la poudre de ferrite spinelle fabriquée par
Marion Technologies évoquée précédemment, dans la sous-section 4.4.2. La formule brute
du ferrite est Nipo7Cug16Zngs7Fe20,. Cette composition a été optimisée par Anthony
Lucas, non pas durant ses travaux de thése, mais durant ses travaux de post-doctorat
au laboratoire Laplace a Toulouse. Une attention particuliére est portée sur la taille des
particules : on rappelle que pour favoriser le frittage, il est souhaitable d’avoir des tailles
de particules de I'ordre de la centaine de nanométres.

Aprés quelques essais préliminaires, nous avons constaté que la poudre de ferrite
Nig 27Cug 16210 57Fe204 fritte & 900 °C, mais la densité n’est pas suffisante. Les mesures
donnent une moyenne de 4,7. Pour augmenter la densité, nous avons recours a l'utili-
sation de fondants. Techniquement, cela permet de passer d’un frittage en phase solide
[BABO5a| a un frittage en phase liquide [BAB05b|. Comme son nom l'indique, 'objectif
du fondant est de fondre, et cela & une température inférieure a celle du frittage pour
créer une phase liquide. Cette phase permet une plus grande diffusion des ions et donc de
réduire la porosité du composant fritté. Réduire la porosité revient & augmenter la densité.
Il en résulte qu’il est possible d’obtenir des ferrites denses & une température encore plus
faible. On trouve dans la littérature plusieurs espéces chimiques utilisées comme fondant :
Si0s, Bis O3, BisTizOq9, PbO, M0O3, V50s5... C’est cette derniére espéce que nous avons
choisi, car son point de fusion est d’environ 680 °C, ce qui est proche de la température
de frittage.

Concernant le pentoxyde de vanadium V505, on peut citer plusieurs références in-
diquant les effets. En 1973, Kulikowski montre qu’un petit ajout de V,O5 (inférieur a
0,5 % massique) permet d’augmenter la densité des ferrites Ni-Zn, mais sans précision
quant a la composition exacte du ferrite [Kul73]. Par la suite, Jain en 1979 étudie la
densification et les propriétés magnétiques des ferrites NigssZng aoFeq 0204 + V205 et
Nig g2Zng 40Fe1 9804 + V205 avec 0,000 < x < 0,010 pour des températures de frittage
allant de 1100 a 1250 °C. Les auteurs concluent qu'un ajout de pentoxyde de vanadium
permet une meilleure densification des ferrites sous-stoechiométrique en fer, une augmen-
tation de la perméabilité, une diminution des pertes magnétiques, ainsi que la diffusion
des ions V° dans la maille spinelle [JDG79|. Ensuite, Hsu en 1995 publie une étude
sur 'ajout de V505 sur les ferrites Ni-Cu-Zn. Une investigation imagé a l'aide d’un mi-
croscope électronique en transmission permet aux auteurs de conclure sur le fait qu’une
bonne densité est obtenue avec un ajout 0,50 % molaire de Vo035 avec un frittage a 900 °C
[HKC95]. En 2007, Parvatheeswara décrit I'influence d’un ajout de V5,05 sur le ferrite
Nig g5Zn9 35Fe204 fritté a 1210 °C. L’ajout est de 0,0 & 1,5 % massique par pas de 0,3 %.
Les auteurs concluent en signalant que la résistivité semble augmenter, que la perméabilité
diminue, mais que les pertes magnétiques augmentent dues a la présence de cristallites plus
grande (4,9 pm sans V5035, et 7,8 um avec 1,5 % massique) [PKKO07]. En 2007 également,
Richard Lebourgeois publie lui aussi sur 'addition de V505 pour réduire la température
de frittage et augmenter la densification du ferrite Nig 24Zng 55Cug 2Cop p2Feq 99O4. L'addi-
tion est de 0,6 %, 0,8 %, 1,0 % et 1,2 % massique pour un frittage a 800 °C sous air. Une
fois frittés, les auteurs observent que les ferrites ont des tailles de particules trés hétéro-
génes, mais qu’en moyenne la taille augmente avec ’ajout de pentoxyde de vanadium. Ils
concluent eux aussi en signalant que ces ajouts permettent de fritter & plus basse tempé-
rature mais que les propriétés magnétiques sont dégradées, notamment la perméabilité et
les pertes [LDGHO7|. Enfin, en 2010, Kaiser publie un compte-rendu détaillé en reprenant
plusieurs éléments bibliographique pour évaluer I'influence du V05 sur la conductivité
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et la croissance de grain d’un ferrite Ni-Zn-Cu [Kail0].

A la vue de toutes ces études, il est difficile d’estimer précisément la quantité nécessaire
a ajouter dans la poudre de ferrite pour ne pas détériorer les propriétés magnétiques.
Cependant, une tendance est quand méme observée : 'ajout de Vo035 permet d’augmenter
la densité. En conséquence, nous avons arbitrairement choisi d’ajouter 1 % massique de
pentoxyde de vanadium dans le ferrite Nip97Cug 16Zn957Fe204. Pour cela, nous avons
utilisé la poudre brute de Marion Technologies et nous I'avons calciné & 1000 °C sous air
pendant 2 heures. Cette nouvelle calcination permet de s’assurer de 'omniprésence de la
phase spinelle.
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FIGURE 7.15 — Spectres de diffraction de rayons X de la poudre de ferrite de spinelle.

On remarque sur les spectres I'intérét d’effectuer une nouvelle calcination. Avant cal-
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cination, on observe de nombreux pics qui sont non seulement diis & la phase spinelle,
mais aussi a la présence d’oxydes simples qui non pas réagis. Nous avons pu notamment
identifier des pics correspondant & de 'hématite FeoO3. A cause de la présence de ces deux
phases, le logiciels de traitement de données ne nous a pas permis d’estimer clairement
la taille moyenne des cristallites. Aprés calcination, il ne reste que les pics liés a la phase
spinelle. On remarque que ces pics se sont aussi affinés, ce qui laisse entendre que les
cristallites ont grossi sous 'effet de la température. On estime ici la taille moyenne des
cristallites a 283 nm.

Par la suite, nous avons a nouveau eu recours au broyeur pour mélanger 'oxyde de
vanadium & la poudre de ferrite spinelle. Dans une jarre, nous avons placé 5,5 grammes de
poudre auxquels nous avons additionné 55 milligrammes de V,05. Nous avons utilisé 18
billes en acier chromé de diamétre 7 millimétres et de masse 1,4 grammes. Quelques gouttes
d’éthanol sont nécessaires pour lubrifier. La jarre est placée dans le broyeur pulverisette 6
pendant une durée 3 heures a une vitesse 450 tours par minute. Afin d’évaluer I'influence
de cet ajout, nous avons commencé par faire ’acquisition d’un spectre de diffraction de
rayons X sur cette poudre directement sortie d broyage.
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FIGURE 7.16 — Spectres de diffraction de rayons X de la poudre de ferrite de spinelle
broyée avec du pentoxyde de vanadium V,0Os.

On note que le nombre de pics du diffractogramme reste inchangé, ce qui signifie
que la phase spinelle est conservée. Cela signifie aussi que le 'oxyde de vanadium ne se
détecte pas avec la diffraction de rayons X, certainement parce qu’il n’est pas suffisamment
abondant et il est possible qu’il se trouve en phase vitreuse. On remarque aussi que les pics
se sont quelque peu élargis, et que leur intensité est moindres. Cela est la signature que
les particules diminuent de taille durant le broyage. On estime ici que la taille moyenne
des cristallites est 77 nm. L’acquisition et I’analyse de ces spectres permettent de s’assurer
que le les paramétres de réglage du broyage sont satisfaisant, notamment dans le sens ot
la phase spinelle est conservée.

Toujours dans I'optique de comprendre 'influence du pentoxyde de vanadium, nous
comparons maintenant deux échantillons de ferrite, mais cette fois-ci frittés. Pour cela,
nous avons utilisé la méme poudre fabriquée par Marion Technologies, recuite, puis broyée
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avec ou sans Vo0Os5. Chaque poudre est ensuite frittée par le procédé PECS a 800 °C
pendant 10 minutes pour obtenir des ferrites solides.

A Taide de nouveaux diffractogrammes, nous avons mesuré le paramétre de maille.
Dans les deux cas, le paramétre de maille vaut a = 0,841 nm. Il est aussi possible d’éva-
luer la taille moyenne des cristallites grace a la largeur des pics du spectre. Sans V505,
le calcul donne une taille moyenne de 173 nm, et avec V505, le calcul donne une taille
moyenne de 287 nm. Une autre mesure concernant 'influence de cet ajout est la densité par
la méthode d’Archiméde. Sans V5035, la densité est de 4,847, tandis qu’avec VoOs5 la den-
sité est de 5,267. En comparaison, la densité théorique du ferrite Nig 97Cug 16210 57Fe204
seul est 5,339. De plus, une mesure de la perméabilité initiale a été réalisée a 'aide de
Ianalyseur de spectre HP4195A.
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FIGURE 7.17 — Perméabilités initiales du ferrique Nig 27Cug 16Zn¢ 57Fe204.

Par la suite, une mesure de résistivité est effectuée a I’aide de la presse décrite de la
section 6. Sans V503, la résistivité est d’environ 106 £2.m, tandis qu’avec VoOs la résistivité
est d’environ 35,7 Q2.m. Ceci s’explique principalement par 'augmentation de la densité :
la porosité étant plus faible, les particules présentent plus de surface de contact entre elles
et permettent & un courant électrique de s’établir plus facilement.

Enfin, un controéle visuel est fait par microscopie électronique & balayage pour observer
les tailles des particules.
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FIGURE 7.18 — Micrographie du ferrique Ni0727Cu0’1GZn0757FeQO4.

Sur la figure 7.18, en (a) et (b), deux échantillons sont comparables car ils sont a la
méme échelle. On note qu’il y a peu de différences, si ce n’est que les particules semblent
légérement plus grandes quand le ferrite a été fritté avec du pentoxyde de vanadium. En
revanche, il est possible de trouver de régions de I’échantillon avec vanadium contenant
des particules bien plus grandes, voir (c), ce qui n’est pas le cas pour I’échantillon sans
vanadium, oll une certaine régularité dans la taille des particules est observée sur toute
la surface du ferrite.
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TABLE 7.1 — Tableau récapitulatif de ’ajout de pentoxyde de vanadium.

ferrite Nip97Cug 16Zng 57F€204 sans VoOs | avec Vo035 1 % masse
densité 4,847 5,267
pourcentage densité théorique 90,78 % 98,65 %
paramétre de maille 0,8414 nm 0,8412 nm
taille des cristallites (calcul DRX) 173 nm 287 nm
taille des particules (visualisation MEB) | 0,2 a4 1 um 0,245 um
perméabilité statique 15 112
résistivité 106 Q2.m 37,5 Q.m

En résumé, nous pouvons affirmer que 'addition de pentoxyde de vanadium permet
une meilleur densification lors du frittage, notamment di au fait que le frittage s’effectue
en phase liquide. Cette aide au frittage induit une croissance des cristallites. Ceci est
vu comme une diminution de la porosité, ce qui a pour conséquence 'augmentation de la
perméabilité puisque I'entrefer entre particule est moindre. En revanche, comme le contact
entre les particules augmente, il vient que la résistivité du matériau diminue.

7.4 L’assemblage et le cofrittage - version initiale

En conséquence, aprés avoir choisi les matériaux nécessaires a la réalisation des trans-
formateurs, il est possible d’assembler les différentes parties pour réaliser un cofrittage.
L’assemblage se fait directement dans le moule en graphite utilisé pour le procédé PECS.
Par la suite, afin d’alléger la description du protocole, nous omettons d’évoquer les étapes
concernant le papiex. Il faut donc garder en téte que les parois du moule doivent en étre
revétues, comme détaillé dans la sous-section 4.4.6.

Il faut donc, dans 'ordre :

1. prendre la partie tubulaire du moule de diamétre 20 mm, et placer un premier
piston,

2. commencer a remplir le moule avec environ 1,8 g de poudre,

3. insérer la premiére spirale, en ayant pris soin d’incliner vers le bas les parties dédiées
aux contacts électriques,

4. placer au centre une rondelle de mica,

5. insérer la deuxiéme spirale, en ayant pris soin cette fois-ci d’incliner les contacts
vers le haut,

6. recouvrir le tout par 1,8 g de poudre,

7. refermer le moule par le second piston.

157



FIGURE 7.19 — Etape 3 de I’assemblage.

On montre une coupe de 'assemblage complet sur la figure suivante 7.20

le——— Moule en graphite

. Diélectrique en Mica

Ferrite en poudre

FIGURE 7.20 — Schéma de ’assemblage prét a étre fritté. Version finale.

On précise que la masse de poudre a insérer deux fois, les 1,8 grammes, est difficilement
explicable par un calcul; elle a été déterminée au fil des différents essais. Premiérement,
elle est fonction du diamétre (donc du volume) du moule. Secondement, elle est tributaire
de la géométrie de la spirale : il faut que la partie correspondant au contact électrique
soit entiérement enfouie dans la poudre, car dans le cas contraire, le piston peut venir
enfleurer le contact et déplacer 'ensemble de la spirale. Il ne faut pas non plus insérer
trop de poudre, car si les contacts sont trop enfouis, il sera alors difficile d’y accéder.
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FIGURE 7.21 — Premier cofrittage de transformateur monolithique.

7.5 La validation du protocole par tomodensitométrie

Par la suite, il faut pouvoir retrouver les contacts en cuivre pour relier électriquement
le transformateur a un quelconque circuit. La question de savoir ol sont les contacts se
pose. Il serait judicieux d’utiliser une technique permettant de visualiser le cuivre dans le
ferrite, sans pour autant avoir a détruire I’échantillon. La technologie salvatrice permettant
un controle non destructif (CND) s’appelle la tomodensitométrie. Alléluia!

La tomodensitométrie est une technique d’imagerie permettant de reconstruire numé-
riquement un objet en 3D. Cette technologie est trés présente dans le domaine médical
pour "scanner" l'intérieur du corps humain, et elle se développe actuellement dans les
domaines de la R&D des sciences de 'ingénieur. Nous avons utilisé deux tomographes.
Le premier appartient a UIFSTTAR sur le site de Versailles-Satory. Le second est celui
du laboratoire de génie mécanique '” de ’ENS de Cachan, et il est principalement dédié
a I’étude des fissures interne dans du béton.

Le principe de fonctionnement est le suivant. L’objet & analyser est placé entre une
source ponctuelle de rayons X et un détecteur. Lorsqu'un cliché est réalisé, les rayons X
se propagent de la source vers le détecteur en traversant 1’échantillon. Plus I’échantillon
est dense, plus il absorbe les rayons incidents, d’oii le nom de cette technologie. Par la
suite, il est possible de faire pivoter ’échantillon sur lui-méme et de reprendre un cliché.
Une rotation compléte de I'échantillon est finalement réalisée en un certain nombre de
clichés. Plus grand est le nombre de cliché, meilleure sera la résolution. Par la suite, un
ordinateur utilisant I’ensemble des images avec un algorithme de reconstruction permet
d’obtenir une vue en trois dimensions de I’échantillon '®. La partie la plus intéressante
est la suivante : il est numériquement possible de faire apparaitre seulement le ferrite ou
seulement le cuivre en jouant sur les contrastes ainsi que I'histogramme du niveau de gris
car les matériaux ont des densités différentes. Cet outil sera donc d’une grande aide par
la suite pour visualiser les défauts internes.

Par ailleurs, comme énoncé précédemment, le diélectrique est un point sensible dans la
réalisation des transformateurs. Afin de vérifier qu’il n’entre pas en fusion durant le frit-
tage, il est nécessaire de mesurer la résistance d’isolation entre le primaire et le secondaire

17. Le LMT pour Laboratoire de Mécanique et Technologie.
18. On comprend alors que cette technologie prend aussi les noms de tomographie axiale calculée par
ordinateur (TACO), ou en anglais CT-scan pour computerized tomography.
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une fois le protocole PECS achevé.

7.5.1 1° essails : structure 4 contacts enfouis

Pour les premiers essais, nous avons utilisé deux spirales de cuivres de Chimicmetal,
voir figure 7.5, de la poudre de ferrite et une rondelles de mica (0,1 mm). Une fois fritté,
il est impossible de savoir oll se positionnent les contacts, voir figure 7.21. Le tomographe
de 'IFSTTAR nous a permis d’obtenir les clichés suivants :

; “\ \ L . 3

35mm
Front 1

25mm

FIGURE 7.22 — Clichés du premier transformateur. Tomographe IFSTTAR.

En se basant sur le repérage de défauts au niveau du contour, il est possible d’estimer
la position des contacts du cuivre dans le ferrite. Nous avons essayé d’accéder aux contacts
a I’aide d’une perceuse, mais sous 'effet des contraintes mécaniques, une fissure s’est créée,
puis s’est propagée dans le plan de la rondelle de mica.

La premiére conclusion tirée est la suivante : il faut pouvoir accéder aux contacts
directement en sortie de frittage. Dans cette optique, nous utiliserons par la suite les
spirales ayant une grande surface de contact, voir figure 7.11, en prenant soin de faire
ressortir les extrémités vers le haut et a I'extérieur du ferrite. Afin de les protéger lors de
I’application de la pression uniaxiale exercée sur les pistons, il faut prendre soin d’insérer
dans le moule de la poudre d’alumine Al;O3 par dessus la poudre de ferrite.
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FIGURE 7.23 — Assemblage cuivre-mica.

7.5.2 2¢mes aggaijs : structure A contacts sortis sur une face

Ces deuxiémes essais consistent a reprendre le méme protocole que précédemment,
mais avec des spirales ayant des contacts électriques vers le haut, et en ayant pris soin
de recouvrir I’ensemble ferrite-mica-cuivre avec de la poudre d’alumine pour protéger les
contacts.

FIGURE 7.24 — Photographie pendant 1’étape de démoulage. On distingue les deux pistons
(en noir), la poudre d’alumine pour protéger les contacts (en blanc), et le transformateur
fritté recouvert de papiex (en noir brillant).
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FIGURE 7.25 — Transformateur de la série des deuxiémes essais. Les quatre contacts se
trouvent sur le dessus. Diamétre 20 mm.

Apreés frittage, la résistance d’isolation entre primaire et secondaire mesurée a 'ohm-
meétre est de 0,7 €. Cette résistance bien trop faible indique certainement un court-circuit
entre les enroulements. Encore une fois, nous utilisons la tomodensitométrie, mais cette
fois dans le but de localiser le ou les court-circuits.

FIGURE 7.26 — Visualisation d’un court-circuit. Tomographe LMT.

Sur la figure 7.26, nous avons pu faire apparaitre uniquement les spirales de cuivre en
)
jouant numériquement sur le contraste et I'histogramme du niveau de gris. Nous observons
bien un court-circuit car les deux spirales entrent en contact. On imagine alors que le
diélectrique a fondu localement. Heureusement, le court-circuit est localisé et il n’est
2
pas réparti sur ’ensemble du diélectrique. La solution envisagée est alors d’augmenter
I’épaisseur en employant un plus grand nombre de rondelles de mica.
. - , )

Par ailleurs, on note que le cuivre s’est fortement dégradé, et que donc I'ensemble

rondelle-spirale manque de tenue mécanique. Pour remédier a cela, nous choisissons de
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coller le cuivre sur le mica & I'aide d’une pointe de verni isolant ** qui permet de maintenir
I’ensemble, et il en sera d’autant plus plus facile de placer ces éléments dans le moule.

7.5.3 3emes aggais : structure i isolation renforcée

Pour les troisiémes essais, nous avons augmenté le nombre de rondelles de mica pour en
évaluer la conséquence. Nous avons utilisé le méme profil de température pour le frittage.
Nous avons mesuré la résistance entre les deux enroulements aprés frittage.

TABLE 7.2 — Résistance d’isolation en fonction du nombre de rondelle.

nombre de rondelles | épaisseur | résistance d’isolation
1 0,1 mm ~ 0,7
2 0,2 mm ~ 1,10
3 0,3 mm ~ 10,6 2
4 0,4 mm ~ 10,9 Q
5 0,5 mm ~ 98 Q

Pour deux rondelles, la résistance d’isolation reste faible, ce qui sous-entend qu’il y a
toujours un court-circuit entre les deux enroulements. On le vérifie une fois encore a l'aide
de la tomodensitométrie.

FIGURE 7.27 — Visualisation d'un court-circuit, deux rondelles utilisées.

En revanche, a partir de trois épaisseurs de mica utilisées, la résistance d’isolation
augmente environ d’un ordre de grandeur, et semble se stabiliser autour d’une dizaine
d’ohms. De nouvelles inspections sont effectuées pour essayer de détecter les défauts.

19. Le verni en question est le méme que celui utilisé en électronique pour isoler le cuivre.
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FIGURE 7.28 — Transformateur sans défaut apparent.

Sur la figure 7.28, on note une nette amélioration de la tenue mécanique de I’ensemble
du transformateur. L’empilement des rondelles de mica ne semble pas déformé, et les
spires de cuivre conservent bien une section rectangulaire. Par ailleurs, les contacts sont
suffisamment accessibles pour étre reliés & un circuit électriques via des soudures.

FIGURE 7.29 — Spirales sans court-circuit.

FIGURE 7.30 — Transformateur connecté de la série des troisiémes essais. Diamétre 20 mm.

Malgré une bonne réussite quant au cofrittage de ces matériaux, et a la mise en ceuvre
du transformateur, le probléme de la résistance d’isolation d’une dizaine d’ohms persiste.
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Il est bien entendu inacceptable d’utiliser tel quel ce composant car 1'isolation galvanique
n’est pas respectée. Cependant, cette faible résistance s’explique facilement. Elle provient
de la faible résistivité des ferrites frittés par le procédé PECS. Une mesure réalisée avec
un systéme dédié et décrit dans la section 6 indique que la résistivité est de 5,64 2.m. De
plus, la grande surface de contact entre le cuivre et le ferrite favorise la baisse de résistance
entre les enroulements.

Pour améliorer la résistance d’isolement, nous avons en premier lieu procédé a un recuit
sous air comme habituellement avec les ferrites. L’objectif du recuit est ici de réoxyder
le matériau magnétique afin de diminuer sa conductivité. Malheureusement, toutes les
tentatives se sont soldées par le méme échec : le ferrite se craquéle dia a la différence entre
son coefficient de dilatation thermique et celui du cuivre. Ces craquélements s’opérent a
une température avoisinant les 500 °C, ce qui est bien peu pour réoxyder.

FIGURE 7.31 — Transformateur de la série des troisiémes essais recuit a 500 °C.

FIGURE 7.32 — Aprés recuit a 500 °C, les transformateurs s’effritent facilement.

Sur la figure 7.31, en plus de fissurer le ferrite, on peut noter que les contacts en cuivre
sont eux aussi bien oxydés, ce qui n’est pas souhaitable. Il faut donc trouver une solution
pour augmenter la résistivité du ferrite.

7.5.4 4°mes egsais : ajout de CaO dans le ferrite

Afin de rendre le ferrite moins conducteur, nous nous sommes inspirés d’une solution
déja existante pour les ferrites Mn-Zn. 1l s’agit d’ajouter dans la poudre de ferrite, avant
frittage, de 'oxyde de calcium CaO.

Dés 1962, il semble qu’une premiére étude ait été publiée par M.Paulus et C.Guillaud
intitulée "Grain Structure and Properties of Ferrites" dans la revue "Journal of the Phy-
sical Society of Japan", volume 17 pages 632 & 640, mais malheureusement l’article est
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introuvable sur les bases de données usuelles de I'Internet. En 1991, Otsuki publie des
résultats sur 'ajout de CaO dans le ferrite Mng 74Zng 18Fes 0604. Avec une addition de
0,04 % massique, la résistivité mesurée est de 370 mQ.m, alors qu’elle était initialement
de 12 m€).m. Les auteurs indiquent aussi qu’'une micrographie & ’aide d’un microscope
électronique en transmission révéle que calcium se trouvent entre les cristallites, c’est-a-
dire aux joints de grain, ce qui explique 'augmentation de la résistivitée [OYOT91]. En
1999, Otobe montre qu’en plus du CaO, 'ajout de NbyOs5, ou de TayOs, ou de ZrOs
permet une meilleure ségrégation du CaO au niveau des joints de grain [OYH'99]. Enfin,
en 2012, Vincent Loyau décrit une méthode mathématique permettant de quantifier et de
prédire Peffet du CaO sur la résistivité [LWLM12].

A la vue de ces articles, nous avons essayé de reproduire sur un ferrite Ni-Cu-Zn ce
qui est un bon résultat sur les ferrites Mn-Zn. Nous avons décidé d’ajouter 1 % massique
de CaO a la poudre de ferrite Nig27Cug 16Zn957Fe20,4 contenant déja 1 % massique de
V,,05. Pour cela, nous avons acheté chez Sigma-Aldrich de la poudre de CaO, et nous
I’avons mélangée a 1’aide du broyeur pulverisette 6 pendant une durée 3 heures a une
vitesse 450 tours par minute.

Par la suite, nous avons fritté la poudre par le procédé PECS, avec le méme protocole,
c’est-a-dire pendant 10 minutes a 800 °C. Pour cette étude, seulement des pastilles de
ferrite pur ont été réalisées, nous n’avons pas fabriqué de transformateurs. La premiére
mesure faite est celle de la densité. La mesure par la méthode d’Archiméde donne une
valeur de 4,795, ce qui est assez faible par rapport a la densité théorique de 5,339 car elle
ne représente que 90 % de la valeur théorique.

La mesure de résistivité se fait en utilisant le systéme décrit dans la section 6. La
valeur est de 108 2.m, ce qui est équivalent a la valeur du ferrite seul (sans V,0s).

Une étude par DRX a montré que le paramétre de maille est de 0,8417 nm, et la taille
moyenne de cristallites est calculée & 140 nm.

Afin de visualiser la taille de particule ainsi que la porosité, une micrographie par
MEB a été réalisée.

FIGURE 7.33 — Micrographie du ferrite avec CaO.

Sur la figure 7.33, on note la faible taille de particule, qui est inférieure au micrométre.
On remarque aussi que 'aspect est semblable au ferrite initial, comme si I'ajout d’oxyde
de calcium avait inhibé 'effet de 'oxyde de vanadium.

Enfin, nous avons essayé de mesurer la perméabilité en usinant des tores. Il se trouve
malheureusement que tous les échantillons se sont brisés sous les efforts mécaniques di
au percage avec un outil diamanté. Aucune mesure de perméabilité n’a été possible. On

166



imagine cependant qu’avec 90 % de densité théorique, la perméabilité resterait faible.

TABLE 7.3 — Tableau récapitulatif de ’ajout d’oxyde de calcium.

ferrite N10’27CUO’16ZH0757F€204 Jrl(%Hl V205 Jrl(%)ﬂl V205 +1%m CaO
densité 5,267 4,795
pourcentage densité théorique 98,65 % 89,81 %
paramétre de maille 0,8412 nm 0,8417 nm
taille des cristallites (calcul DRX) 287 nm 140 nm
taille des particules (visualisation MEB) | 0,2 & 5 pum 0,241 um
perméabilité statique 112 non mesurée
résistivité 37,5 Q.m 108 Q.m

En conclusion, dans notre cas 'ajout d’oxyde de calcium a détérioré les propriétés
magnétiques des matériaux, et nous ne l'utiliserons plus par la suite. Quelques réserves
sont tout de méme & noter pour adoucir ce jugement sans appel. Par manque de temps,
nous n’avons pas étudié correctement l'ajout de CaO. Il aurait fallu évaluer l'effet de
différentes quantités, alors que nous avons seulement additionné 1 % massique. De plus,
nous n’avons pas eu connaissance de la taille des particules de CaO achetées chez Sigma-
Aldrich, et il est imaginable qu’elle ne soit pas suffisamment faible pour venir se loger
correctement entre les cristallites du ferrite. Nous concluons finalement que par manque
de connaissance et de temps, nous n’utiliserons plus d’oxyde de calcium, mais qu’une
étude plus approfondie reste envisageable car cet ajout est bel et bien bénéfique sur les
ferrites Mn-Zn issus de la littérature.

7.5.5 5°mes egsais : ajout de peinture céramique sur le cuivre

Suite aux résultats non concluant de I'ajout de CaQ, nous ne souhaitons plus modifier
le matériau magnétique. Il faut donc trouver une solution permettant d’isoler le cuivre du
ferrite pour augmenter la résistance d’isolement.

Pour cette série, les cinquiémes essais, un matériau supplémentaire doit étre ajouté
pour isoler le cuivre du ferrite dans le but d’augmenter la résistance d’isolation entre
primaire et secondaire. Il faut donc trouver un matériau qui soit :

— électriquement isolant,

— chimiquement inerte,

— résistant aux hautes températures,

— facilement utilisable sur les petites dimensions du transformateurs.

Apreés recherche, deux produits sont retenus. Il s’agit du nitrure de bore en spray,
et d’'une peinture céramique & base d’alumine. Ces deux produits de marque Cotronics
Corporation 2 ont été achetés chez le distributeur Final Matériaux Avancés 2!,

Sur leur site internet, le distributeur indique concernant le nitrure de bore en spray
BN 1012 : "Le liant organique contenu dans le BN 1012 assure d’excellentes propriétés
adhésives jusqu’a une température de 250 °C. Au dessus de cette température une couche
de particules de nitrure de bore persiste, celle-ci assure une excellente lubrification et
conserve ses propriétés jusqu’a de trés hautes températures. Le nitrure de bore reste
efficace jusqu’a 800 °C dans l'air et 1950 °C sous gaz inerte, ce qui en fait un lubrifiant
sec.". Les applications sont :

20. 131 47th Street, Brooklyn, N.Y.
21. 1, rue des Vergers, 67160 Rott
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— Protection pour thermocouple et sonde de mesure

— Protection pour outillage de coulée

— Lubrifiant haute température : Moules de fonderie, tréfilage joints, ...

— Isolant électrique

— Additif pour silicone et résine pour améliorer la conductivité thermique

— Agent de démoulage (métallurgie, industrie de meétallisation, moule d’injection

plastique,...)

— Couche protectrice pour frittage et autre applications

— Revétement pour diminuer la friction et augmenter I'inertie chimique

Concernant la peinture céramique a base d’alumine Duralco 215 : "La résine DU-
RALCO 215 s’utilise comme résine d’imprégnation ou comme revétement isolant élec-
trique sur tous composants électriques ou électro-mécaniques. Par imprégnation cette
résine a base céramique, permet d’isoler électriquement bobines, électroaimants, instru-
ments, tout en garantissant une protection a hautes températures. DURALCO 215 est
d’un usage facile, ¢’est un mono-composant qui ne demande pas de préparation spécifique.
Cette résine, fluide s’applique par pulvérisation, par trempage ou a la brosse. Elle séche
a 'air ambiant et assure une excellente protection, électrique, chimique et thermique. La
faible viscosité de la résine, ainsi que la finesse de la charge céramique garantissent une
pénétration de la DURALCO 215 dans les espaces les plus réduits. Habituellement les
cables hautes températures sont enduits de TeflonTM ou d’une gaine de fibres de verre
pour un usage limité entre 300 et 420 °C. Au dela de cette limite I'isolation électrique
est défaillante et le composant inutilisable. DURALCO 215 est la solution incontournable
pour les applications a hautes températures dans un environnement hostile. L’intégrité de
I'isolant est assuré jusqu’a 1400 °C. DURALCO 215 représente le choix le plus judicieux,
lorsque isolation électrique, températures élevées sont les contraintes caractéristiques de
Papplication."

En résumé, ces deux produits résistent a des températures supérieures a celle du
frittage, et ils peuvent s’appliquer sur les spirales en cuivre pour les séparer physiquement
du ferrite. Pour cela, il faut dans un premier temps assembler les quatre rondelles de mica
et les spirales en cuivre, puis dans un second temps appliquer le nitrure de bore en spray
ou la peinture céramique

(a) Nu (b) Avec NB (¢) Avec peinture

FIGURE 7.34 — Assemblage rondelles-spirales recouvert.

22. Instinctivement, nous avons appliqué la peinture avec un pinceau. Pour un meilleur résultat, n’hé-
sitez pas & passer une deuxiéme couche.
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Par la suite, ces assemblages sont cofrittés par le procédé PECS, avec les réglages
habituels, c¢’est-a-dire pendant 10 minutes a 800 °C sous une pression uniaxiale de 50 MPa.
une premiére mesure a I’ohmmétre est effectuée.

TABLE 7.4 — Résistance d’isolation selon l’enrobage isolent.

isolant résistance d’isolation
nitrure de bore 18 4 140 2
peinture céramique 150 a 2800 2

Premiérement, on note que l'utilisation d’une couche supplémentaire pour isoler le
cuivre du ferrite améliore grandement la résistance d’isolation d’au moins un ordre de
grandeur. Secondement, on reléve que la résistance d’isolation est plus élevée avec 1'utili-
sation de la peinture céramique qu’avec le nitrure de bore. Ceci s’explique par la fragilité
du nitrure de bore : une fois appliqué, il s’enléve trop facilement (avec les doigts par
exemple). On imagine alors que lors de application de la pression uniaxiale, il est pos-
sible que la poudre de ferrite puisse déplacer le nitrure de bore sur de petites zones,
laissant ainsi apparaitre quelques surfaces de contact entre le cuivre et le ferrite. En re-
vanche, la peinture céramique se présente sous le méme aspect qu'une peinture usuelle
utilisée dans le batiment pour peindre les murs. Une fois appliquée, elle séche et a alors
une meilleure tenue mécanique. C’est donc ce matériau que 'on va conserver dans les
futures fabrications.

Par ailleurs, la disparité des valeurs de la résistance d’isolation s’explique par le fait que
I’application de ces isolants se fait manuellement et a 'appréciation visuelle de I'opérateur.
Si la couche d’isolant est trop faible par endroit, alors des lignes de courant peuvent
s’établir entre le primaire et secondaire.

Encore une fois, nous utilisons la tomodensitométrie pour visualiser 'intérieur du
composant afin de s’assurer de 'intégrité de I'isolant.

FIGURE 7.35 — Transformateur ayant de la peinture céramique pour recouvrir les spirales
de cuivre.

Sur la figure 7.35, le volume occupé par la peinture est clairement visible. Les spirales
de cuivre occupent bien la place désirée, et le diélectrique en mica, bien que peu apparent,
ne semble pas s’étre déformé. Cette image refléte trés bien le propos énoncé précédem-
ment : il est difficile d’obtenir une couche de peinture homogéne et réguliére. Par ailleurs,
on note que ’épaisseur de peinture n’est certainement pas suffisante au niveau des spires
inférieures, ce qui limite certainement la résistance d’isolation.
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D’autres clichés permettent de visualiser le manque partiel de peinture céramique, no-
tamment sur la partie remontante des spirales. Cette zone est critique car c¢’est justement
a cet endroit que des courants électriques peuvent s’établir car la distance entre les deux
enroulements est faible.

FIGURE 7.36 — Visualisation de I'inhomogénéité de 1’épaisseur de la couche de peinture.
On note une trés faible épaisseur au niveau des spires remontants vers les contacts, ce qui
limite certainement la résistance d’isolation.

Cependant, la valeur de la résistance d’isolement n’est toujours pas satisfaisante pour
une quelconque application du transformateur. Enfin, les clichés montrent aussi une cer-
taine irrégularité dans la surface supérieure du transformateur. La surface inférieure est
plane, car directement en contact avec le piston lors du frittage. En revanche, la surface
supérieure est en contact avec une rondelle de papiex, le tout surmonté par de la poudre
d’alumine. Premiérement, le papiex a pour effet de diminuer la résistivité du ferrite, et
secondement, lors de I’application de la pression uniaxiale, la poudre d’alumine appuie sur
le papiex, qui appuie lui-méme sur la poudre de ferrite. Cette configuration rend possible
la déformation des surfaces, comme visualisé sur la figure 7.36.

7.5.6 6°ms essais : ajout d’une protection céramique en alumine

Afin de limiter la chute de la résistivité du ferrite pendant le frittage, et d’éviter la
déformation de la surface supérieure au moment de I'application la pression uniaxiale,
une solution simple a été adoptée. Lors du positionnement des différents éléments dans le
moule, il faut remplacer la rondelle de papiex séparant la poudre de ferrite de la poudre
d’alumine par une rondelle en alumine solide.

Les rondelles d’alumine ne sont pas identiques a celles évoquées précédemment, sur la
figure 7.12 par exemple. Elles sont différentes car le diamétre est ici de 20 mm, avec une
épaisseur de 2 a 3 mm. Pour les obtenir, nous avons commencé par acheter un cylindre
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de céramique en alumine Al,Oj3 chez le distributeur Radiospares. La marque est Macor,
du fabricant Corning 23.

FIGURE 7.37 — Tige Macor de 100 mm de long, 20 mm de diamétre.

Ce produit est présenté comme étant une vitrocéramique usinable. Ce point est essen-
tiel dans notre cas car il faut non seulement pouvoir découper le barreau en tranche, mais
il est nécessaire de percer chaque tranche pour laisser traverser les contacts des spirales
de cuivre. De plus, ce matériau est adaptée pour un frittage car il supporte les hautes
températures.

Pour découper en tranche le barreau, nous avons utilisé deux outils de découpe diffé-
rents. Premiérement une scie a fil diamanté : le modéle 3242 Precision Vertical Diamond
Wire Saw de la marque Well. Secondement, une trongonneuse a disque diamanté : le mo-
déle Secotom 10 de la marque Struers. Quelque soit la machine employé, le résultat de la
découpe est satisfaisant car il n’est pas nécessaire ici d’obtenir une grande précision quant
a Iétat de surface.

(a) Well - 3242 (b) Struers - Secotom 10

FIGURE 7.38 — Machines pour découper la céramique Macor.

Chaque tranche est ensuite percée a 'aide d’une perceuse a colonne en utilisant un
foret diamanté. Cette opération a pour but de laisser traverser les contacts en cuivre
pendant ’assemblage.

23. One Riverfront Plaza Corning, NY 14831 USA
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FIGURE 7.39 — Rondelles de céramique en alumine. Diamétre 20 mm.

Par la suite, un frittage par le procédé PECS est réaliser, toujours a 800 °C pendant
10 minutes sous une pression uniaxiale de 50 MPa. Aprés démoulage, il se trouve que la
rondelle de céramique en alumine s’est cofrittée avec le ferrite, et il n’est pas possible de
séparer les matériaux.

FIGURE 7.40 — Transformateur de la série des sixiémes essais. Diamétre 20 mm.

Sur la figure 7.40, on visualise le cofrittage. Afin de réduire ’épaisseur de la céramique
en alumine, il est nécessaire de poncer la surface. Cela a pour conséquence de couper
les contacts, et la grande surface des extrémités du cuivre n’est malheureusement plus
utilisée. Sur cette méme photographie, on précise que le cuivre a été par la suite étamé,
étape nécessaire pour connecter le composant durant les mesures.

Par ailleurs, un détail intéressant est visible : au niveau des contacts, on distingue les
différents empilements de matériau. Par exemple, sur le deuxiéme contact en partant de la
droite, on distingue le contact recouvert d’une soudure a 1’étain, puis on visualise une zone
jaunatre. Il s’agit de la peinture céramique qui a été recouverte par le flux de soudure,
d’oui sa couleur. Apreés, un liserai noir indique la présence du ferrite qui est remonté le long
des contacts lors de I'application de la pression uniaxiale. Ensuite, il apparait une zone
blanchatre rugueuse, qui n’est autre que la poudre d’alumine nécessaire a la protection des
contacts et qui ne fritte pas en dessous de 1350 °C; elle apparait ici car quelques particules
viennent s’incruster & la surface du ferrite durant le frittage, et il suffirait d’abraser cette
partie pour voir émerger le ferrite.
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Une vue interne permettrait de visualiser tous ces différents matériaux, raison pour
laquelle nous usons encore de la facilité d’utilisation de la tomodensitométrie.

FIGURE 7.41 — Visualisation des différents matériaux au niveau des contacts.

Sur la figure 7.41, on retrouve bien les différents matériaux évoqués précédemment. La
rondelle de céramique en alumine qui surmonte le ferrite est visible en noir. On observe
aussi que la peinture céramique enrobe le cuivre correctement, et que le ferrite a tendance
a remonter par les trous de la rondelle de céramique.

La résistance d’isolation mesurée a I’'ohmmeétre est d’environ 8000 ohms. L’ajout de la
rondelle de céramique se trouve donc étre bénéfique méme si la valeur de cette résistance
reste trop faible.

En revanche, pour la premiére fois, on reléve la présence de fissure dans du ferrite.
Ces fissures sont un probléme conséquent. Elles sont synonymes d’amorce de rupture
mécanique. On remarque d’ailleurs sur la figure 7.41 que le transformateur n’est pas
complet, car il s’est cassé en bas a droite. Ces fissures introduisent aussi des entrefers dans
le matériau, le rendant inhomogéne. Ces entrefers vont donc dévier les lignes de champ
magnétique, ce qui entrainent une saturation locale et donc des pertes magnétiques plus
importantes. Cependant, la priorité étant d’améliorer la résistance d’isolation, cet ajout
de rondelle en céramique est vue comme un apport bénéfique.

7.5.7 7°mes egsais : ajout de deux protections céramiques

Afin d’améliorer la résistance d’isolation, nous avons fait le choix d’augmenter [’épais-
seur de la couche de peinture. Par ailleurs, bien que I'ajout d’une rondelle a provoqué
Iapparition de fissures dans le matériau magnétique, nous faisons le choix de non seule-
ment la conserver, mais aussi d’en ajouter une autre, mais cette fois au niveau inférieur
du transformateur. En effet, nous avons aussi remarqué que le cofrittage du ferrite et de la
céramique en alumine a permis de limiter les différents petits éclats. Par exemple, sur la

173



figure 7.41, on remarque un éclat sur la surface inférieure alors que la surface supérieure
conserve une apparence correcte (selon la tomographie).

Apreés un frittage par procédé PECS, a 800 °C pendant 10 minutes sous une pression
uniaxiale de 50 MPa, puis un polissage pour réduire I'épaisseur des deux rondelles de
céramique en alumine, puis une soudure avec des fils, nous obtenons le transformateur
suivant :

FIGURE 7.42 — Transformateur de la série des septiémes essais. Diamétre 20 mm.

Ici aussi, on observe aisément la peinture céramique autour des contacts. De plus, on
observe que le ferrite s’est infiltré entre la rondelle de céramique et le moule au moment
de I'application de la pression uniaxiale, ce qui explique I'irrégularité de la frontiére entre
les deux matériaux. On précise que cette imperfection n’est présente qu’en périphérie du
composant. On précise aussi qu’il est possible de poncer suffisamment la céramique en
alumine afin de 'enlever entiérement.

Enfin, on mesure la résistance d’isolation des transformateurs de la septiéme série. La
grande dispersion des valeurs nous améne & ne pas donner seulement la moyenne, comme
fait pour les transformateurs des série précédentes.
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TABLE 7.5 — Résistance d’isolation des transformateurs de la septiéme série.

numéro | résistance d’isolation
Transfo 1 31,8 k2
Transfo 2 1,20 MQ
Transfo 3 10,6 k2
Transfo 4 138 k2
moyenne 345 k)

On note une nette amélioration de la résistance d’isolation, pouvant méme atteindre
une valeur supérieure au mégohm, ce qui commence a étre acceptable pour une isolation
galvanique. La raison pouvant expliquer la grande hétérogénéité des valeurs provient de la
peinture céramique. Pour cette série, nous avons bien augmenté I’épaisseur de la peinture,
mais il est difficile de reproduire exactement cette couche d’un échantillon a 'autre.

Malheureusement, tout comme les échantillons précédents, il est possible de visualiser
a l'aide de la tomodensitométrie quelques fissures dans le matériau.

FIGURE 7.43 — Visualisation de fissure, notamment dans la jambe centrale.

Sur la figure 7.43, les rondelles en céramique ont été filtrées numériquement afin d’avoir
un meilleur contraste sur le ferrite. On repére bien une fissure dans la jambe centrale, et
qui est vue comme un entrefer. Cet entrefer diminue le coefficient de couplage entre le
bobinage primaire et le secondaire, mais heureusement, la fissure reste trés localisée et ne
s’est pas répandue dans sur toute la section de la jambe centrale. Enfin, on note aussi que
la surface inférieure n’est pas aussi plate que pour les échantillons précédents. On estime
que ce retrait est di a la rondelle qui doit freiner le retrait du matériau durant la baisse
en température en fin de frittage.

Aprés tous ces essais, nous n’avons pas conduit d’autres tests car les résistances d’iso-
lement sont devenues acceptables.

7.6 L’assemblage et le cofrittage - version finale

Apreés toutes ces expériences, il convient de récapituler toutes les modifications appor-
tées et de mettre a jour le protocole d’assemblage pour ensuite réaliser le cofrittage. Une
fois de plus, nous omettons d’évoquer les étapes concernant le papiex; on rappelle donc
qu’il faut en revétir les parois du moule.

Il faut donc, dans 'ordre :
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1. réaliser un premier assemblage de 4 rondelles de mica (environ 0,1 mm chacune),
auquel on colle les spirales supérieure et inférieure en faisant ressortir les 4 contacts
électriques vers le haut,

2. peindre ce premier assemblage avec de la peinture céramique en prenant soin d’en-
rober la totalité,

3. découper 2 rondelles de céramique en alumine (environ 2 mm chacune), et percer
I'une d’entre elles afin de laisser passer les contacts électriques,

prendre la partie tubulaire du moule et placer un premier piston,
placer la rondelle de céramique non percée,

commencer a remplir le moule avec environ 1,8 g de poudre de ferrite,
déposer I'assemblage mica-cuivre-peinture au centre,

continuer a remplir le moule avec environ 1,8 g de poudre de ferrite,

e N A

placer la rondelle de céramique percée en prenant soin de faire correspondre les
trous avec les contacts électriques,

10. recouvrir le tout de poudre d’alumine qui ne fritte pas afin de protéger les contacts
électriques,

11. refermer le moule par le second piston.

Afin d’illustrer ce protocole, une coupe du moule aprés assemblage est montrée sur la
figure suivante :

Moule en graphite
Poudre d’alumine
Contacts électriques

Peinture céramique

Diélectrique en mica

Spirales en cuivre

Ferrite en poudre

Rondelle d’alumine

FIGURE 7.44 — Schéma de ’assemblage prét a étre fritté. Version finale.

C’est avec cet assemblage que les transformateurs seront ensuite réalisés pour une
application. On rappelle une derniére fois qu’avec le procédé de frittage PECS, ils sont
frittés a 800 °C pendant 10 minutes sous une pression uniaxiale de 50 MPa.
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7.7 Conclusion

En conclusion de ce chapitre, nous pouvons affirmer que nous sommes arrivés a réaliser
des transformateurs monolithiques fonctionnels, ce qui est un résultat essentiel pour cette
thése?*. A chaque prototype fabriqué, nous avons mis en avant les défauts associés, et
nous avons proposé une solution technique. Cette succession d’expériences et d’analyses a
permis la mise au point d’un protocole de fabrication qui s’avére suffisamment fiable. La
validité de ce protocole s’est axée autour de plusieurs tests. Premiérement un test visuel
pour vérifier 'intégrité du composant (effritement, délaminage, ...). Deuxiémement, un
test par mesure de la résistance d’isolation permet de donner une image de la qualité de
la réalisation, car dans le cas d’un transformateur, on souhaite bien évidemment qu’il y
ait une isolation galvanique. Troisiémement, la technique de la tomodensitométrie nous
permet d’obtenir des tomographies afin d’opérer un controle non destructif des compo-
sants, principalement dans le but de visualiser ’aspect des spirales de cuivre au sein du
matériau magnétique.

24. On remercie au passage Gérard Chaplier pour son aide et ses astuces qui ont permis la réalisation
de ces transformateurs.
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Troisiéme partie

Utilisation des composants fabriqués.
Application au cas d’une alimentation

de type VRM
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Chapitre 8

Caractéristiques mesurées et simulées
des transformateurs
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8.1 Introduction

Le moment est venue de caractériser les transformateurs fabriqués par le procédé
PECS!. Ces transformateurs sont destinés a étre utilisés dans une structure de type
alimentation a découpage, et les caractéristiques attendues sont décrites dans un article
des techniques de 'ingénieur [FAC*91]. Bien que datant d’environ 25 ans, cet article met
en avant les grandeurs utiles décrivant le fonctionnement électrique et magnétique d’un
tel composant, afin de comprendre sa place dans une structure a découpage.

Il convient dans ce chapitre d’extraire les caractéristiques des transformateurs afin dé-
terminer un modéle équivalent, et de les comparer avec quelques simulations par éléments
finis.

8.2 Schémas équivalents et équations
Il existe plusieurs schémas électriques pour modéliser un transformateur. Certains se

dessinent simplement par quelques éléments de base, d’autres au contraire s’attardent a
prendre en compte tous les éléments parasites ou non linéaires. Par exemple, on peut citer

1. PECS est l’acronyme de Pulsed Electric Current Sintering, qui est la technologie de frittage em-
ployée.
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ici la thése d’Ambroise Schellmanns qui décrit étape par étape des schémas équivalents
complet d’un transformateur & deux enroulements puis a trois enroulements [Sch99]. On
peut aussi citer la thése de Wenhua Tan, qui tient & modéliser les éléments parasites en
haute fréquence pour les prendre en compte dans la conception de filtres planaires [Tan12].
Notre approche ici est toute différente. Plutot que d’obtenir des schémas complexes per-
mettant une bonne connaissance des systémes réels, nous avons fait le choix de se limiter
4 une modélisation simple tout en sachant qu’elle est représentative d’un fonctionnement
dans des conditions restreintes.
Nous utilisons donc les deux schémas ci dessous qui sont équivalents :

FIGURE 8.2 — Schéma de type inductances couplées.

Bien qu’équivalent, les deux schémas existent car ils ne mettent pas ’accent sur les
mémes grandeurs électriques. Par exemple, le schéma de type transformateur met en
avant I'inductance magnétisante L, tandis que le schéma de type inductances couplées
fait intervenir I'inductance mutuelle M. Nous avons ici volontairement occulté les éléments
dissipatifs (résistances pertes cuivre et résistances pertes fer), car nous verrons dans la
suite que les inductances de fuites sont en fait le défaut majeur des transformateurs
fabriqués, car elles ne sont pas négligeables devant I'inductance mutuelle.

On précise tout de méme le nom des grandeurs des figures 8.1 et 8.2. Sur le premier
schéma, uy, us, 11 et 19 sont les grandeurs électriques d’entrée et de sortie et qui sont
toujours mesurables par des sondes de tension et de courant. e; et es sont les forces élec-
tromotrices (fem) primaire et secondaire de la partie idéale du transformateur, et qui ne
sont pas toujours mesurables. n; et ny sont respectivement le nombre de tours des enrou-
lement primaire et secondaire, et qui sont tous les deux de quatre dans notre étude. m
est le rapport du nombre de tours, et qui vaut ici m = Z—f = 1, il est aussi vu comme le
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rapport de transformation du transformateur idéal. En général, ce rapport de transforma-
tion du transformateur idéal est quelque peu différent du rapport de transformation du
transformateur réel, qui lui est défini comme étant le rapport de la tension secondaire sur
la tension primaire. Le courant iy; est le courant entrant dans la partie idéale du trans-
formateur, et il est lié au courant secondaire par la relation i1; = m - i5. Le courant i, est
la courant magnétisant (ou le courant a vide), et il est & minimiser car il ne participe pas
directement au transfert de puissance du primaire vers le secondaire. s et [y, sont respec-
tivement les inductances de fuite primaire et secondaire. Sur le second schéma, on trouve
en plus L; et Ly qui sont respectivement I'inductance vue du primaire et I'inductance vue
du secondaire, aussi appelées les inductances propres de chacun des enroulements. Enfin,
M est 'inductance mutuelle.

Ces deux schémas sont équivalents et il est tout a fait possible de déterminer des rela-
tions entre les diférentes grandeurs. A partir du schéma électrique de type inductances
couplées, on peut écrire les équations magnétiques et électriques au primaire comme au
secondaire :

Y1 = mdr=Li-ig— M-y (8.1)
Yo = nogo =M 11 — Ly i (8.2)
dll dlg
S L R .
“ Y dt (8:3)
i dis

A partir du schéma électrique de type transformateur, on peut écrire les équations
électriques au primaire comme au secondaire :

. dll dil()
N T
le d(Zl — ilt)
S O T e G S 24
g e dt
dil d(’tl —m - Zg)
o oA 2T IR
g e dt
dl ng
= (lf1+L) dt—m'Lu'a (85)
B —l disy
Uz = €9 f2 - dt
dis
= m:- lfg dt
dllo dZQ
sl ey
d(iy — m - i) diz
= m-L i “legy
diq diy
= m-L, — % —(m? - L, + 1) - Fn (8.6)

Par identification des équations électriques, on en déduit les relations qui permettent
de faire une équivalence des grandeurs des deux schéma :
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M

Ly = — (8.7)
M

L, = lf1+L#<:>lf1:L1—E (88)

Ly = lpp+m’L, & lyp=Ly—mM (8.9)

Dans notre cas, les transformateurs monolithiques fabriqués par le procédé PECS
ont été congus avec quatre tours au bobinage primaire et quatre également au bobinage
secondaire. On a donc :

oy (8.10)
m p— == — .
n1 4

ce qui permet de simplifier les équations précédentes :

L, = M (8.11)
L, = lf1+LM<:>lf1 =I1—-M (812)
Ly = lf2+LH<:>lf2:L2—M (813)

On se permet d’insister une derniére fois : ¢’est uniquement dans ce cas particulier que
Iinductance magnétisante est égale & 'inductance mutuelle, et qu’il faut garder en téte
qu’elles prennent en général des valeurs différentes.

Enfin, on définit le coefficient de couplage k, qui n’est pas représenté sur les schémas,
comme suit :

M
vV LiLo

k= (8.14)

8.3 Résultats de mesure

Nous avons a disposition quatre transformateurs numérotés 1, 2, 3, et 4, ainsi qu’un
transformateur a air, c’est-a-dire un transformateur comprenant deux enroulements sépa-
rés par un diélectrique mais qui ne comprend pas de matériau magnétique. Ce transfor-
mateur & air est numéroté 0.

8.3.1 Rapport de transformation

Un résultat des plus intéressants concernant les transformateurs est le rapport de
transformation. Il est défini comme étant le rapport de la tension secondaire u, sur la
tension primaire u;. Dans le cas ou le transformateur est idéal, ce rapport est aussi égale
au rapport des nombres de spires ns sur n;. Pour notre étude, nous avons mesuré ce
rapport de transformation en fonction de la fréquence avec de 'analyseur HP 4194 A. Ce
rapport de transformation dépend de la charge mise au secondaire, et avec I’analyseur il
nous a été possible de faire des mesures a vide ou bien avec une charge de 50 ohms.
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FIGURE 8.3 — Rapport de transformation du transformateur 0 (a air).

La figure 8.3 montre le rapport de transformation d’un transformateur a air. Ce trans-
formateur ayant 4 spires au primaire et 4 au secondaire, le rapport de transformation idéal
est de 1. Cependant, avec ’absence de matériau magnétique, le flux n’est pas canalisé, et
le champ créé par le primaire n’est pas entiérement vu par le secondaire. Ceci explique
les faibles valeurs mesurées. Il est possible d’améliorer ce rapport de transformation du
transformateur a air en placant correctement les bobines 'une par rapport a 'autre, et
de maniére & maximiser les surfaces en regard. Dans notre mesure, nous avons placé les
spirales identiquement au cas du transformateur avec circuit magnétique.

On remarque cependant deux résonances, une a la fréquence de 31 MHz et I'autre a
la fréquence de 42 MHz. Ces résonances sont dues aux capacités parasites des spirales, et
elles sont amorties dés qu’une résistance de charge est branchée.
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FIGURE 8.4 — Rapport de transformation du transformateur 1 (avec ferrite fritté par le
procédé PECS).

Sur le spectre la figure 8.4, on retrouve les mémes résonances en haute fréquence, et qui
sont amorties quand le transformateur est chargé. Ce spectre permet aussi de délimiter
une bande utile comprise entre 10 kHz et 10 MHz. Entre ces fréquences, le rapport de
transformation est maximal et prend une valeur relativement stable. Ce rapport devrait
étre égale a 1 si le transformateur était idéal, mais il est de 0,885 (4 1 MHz), ce qui signifie
que les inductances de fuite ne sont pas négligeables devant 'inductance mutuelle.

Afin d’avoir une idée de la dispersion des valeurs, on trace les courbes des rapports
de transformation des quatre transformateurs, lorsqu’ils sont chargés par 50 ohms afin
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d’avoir aussi I'image de la bande utile.

fréquence [Hz]

FIGURE 8.5 — Rapport de transformation des transformateurs avec une charge de 50 ohms.

Sur la figure 8.5, on reléve que les transformateurs ont un comportement trés simi-
laire les uns par rapport aux autres. On en déduit que le frittage par procédé PECS est
reproductible, et que les petites dispersions des valeurs sont sans doute dues aux mani-
pulations lors de I'assemblage ; par exemple, il est difficile de positionner les bobines dans
le moule exactement au méme endroit pour chaque échantillon. Les valeurs des rapports
de transformation & 1 MHz sont données dans le tableau suivant :

TABLE 8.1 — Rapport de transformation & 1 MHz chargé par 50 €.

Echantillon Ug /Uy
1 0,883
2 0,887
3 0,916
4 0,907

8.3.2 Inductances

Par la suite, il est nécessaire de mesurer les inductances propres Ly, qui est I'inductance
de I'impédance d’entrée des transformateurs. Dans cette étude, 'inductance propre L; est
aussi la somme de I'inductance de fuite /f; et de I'inductance mutuelle M.
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FIGURE 8.6 — Inductances L.

Il est a noter que dans la bande utile, la valeur des inductances propres L, est compris
entre 1 et 2 pH. Ces inductances sont de type L = %, et compte tenu du faible nombre
de tours, on comprend les faibles valeurs. Par ailleurs, au deld de 10 MHz, les mesures
sont faussées. En effet, 'analyseur HP 4194 A mesure une impédance sous forme de
module et de phase (Z = |Z|exp(j0)), et nous avons tracé les courbes d’inductance en
utilisant un modéle R-L série. Or, au vu des courbes tracées précédemment, des effets
capacitifs sont notables au dela de 10 MHz. Des mesures similaires ont été réalisées pour
les inductances propres Lo, et les valeurs se trouvent étre quasi identiques. Ceci s’explique
par la bonne symétrie du composant, ou la réluctance du circuit magnétique associé a la
spirale supérieure est de méme valeur que celle du circuit magnétique associé a la spirale
inférieure. Enfin, les valeurs des inductances propres L; a 1 MHz sont données dans le
tableau suivant :

TABLE 8.2 — Inductances propres L; a 1 MHz.

Echantillon Ly en pH

1 1,56
2 1,34
3 1,84
4 1,63

Bien que du méme ordre de grandeur, on remarque une dispersion plus prononcée sur
les valeurs d’inductances que sur les valeurs du rapport de transformation. Ceci s’explique
par le fait que l'inductance est plus sensible au positionnement des spirales que ne peut
I’étre le rapport de transformation. En effet, I'inductance est inversement proportionnelle
a la réluctance, qui s’écrit : Z = % ; et la section du circuit magnétique dépend de la
position des spirales. Il suffit que lors de I'application de la pression uniaxiale les spirales
se déplacent un peu, la réluctance est inévitablement modifiée. En revanche, le rapport de
transformation est sensible & la position des spirales, I'une par rapport a I'autre. Celles-ci
sont fixées sur les rondelles de mica avant le frittage, et leurs positions relativement reste
inchangées. Le matériau magnétique permet de canaliser le flux magnétique, et comme
les mesures ont ét¢ réalisées loin de la saturation du matériau, la position des spirales
présente moins d’influence sur la rapport de transformation que sur I'inductance.

Par la suite, on mesure 'inductance mutuelle M de ces quatre transformateurs. Pour
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cela, il faut mesurer le courant primaire a I'aide d’une sonde? et la tension secondaire.
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F1GURE 8.7 — Inductances mutuelles M.

Une fois encore, il faut savoir faire preuve de prudence pour les mesures au dela de
10 MHz. En effet, a ces fréquences les valeurs des inductances mutuelles M sont plus
élevées que les inductances propres Lq, ce qui n’est pas physique. On peut toujours I'ex-
pliquer par le fait que les mesures ont été calées sur un modéle R-L série sans prendre
en compte les capacités parasites. Cependant, on estime que les mesures a 1 MHz sont
fiables car a cette fréquence il n’y a que peu d’effet des capacités. On donne les valeurs
suivantes :

TABLE 8.3 — Inductances mutuelles M & 1 MHz.

Echantillon M en puH

1 1,38
2 1,20
3 1,69
4 1,47

On rappelle que pour notre étude, I'inductance mutuelle M présentée sur le schéma de
type inductances couplées a la méme valeur que I'inductance magnétisante L, présentée
sur le schéma transformateur, car les enroulements présentent le méme nombre de tours.
De ces mesures, il est possible d’en déduire I'inductance de fuite [, en utilisant la relation :
lf1 = L1 — M. On obtient alors les valeurs suivantes :

TABLE 8.4 — Inductances de fuites l;; a 1 MHz.

Echantillon lf1 en pH L1/ Ly

1 0,18 0,12
2 0,14 0,10
3 0,15 0,08
4 0,16 0,10

2. Il est nécessaire de faire une correction sur les sondes de courant, car elles apportent généralement
un déphasage. Une mesure au préalable sur une charge connue permet de retrouver la fonction de transfert
afin de pouvoir I'inverser lors de la correction. Par ailleurs, sur la figure 8.7, la plage de fréquence débute
4 10 kHz et non & 1 kHz car la sonde posséde elle-méme une bande passante.
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On note que les inductances de fuites [¢; sont relativement élevées, elles représentent
environ 10 % de la valeur des inductances propres L;. Ceci n’est pas un bon présage
pour les transformateurs, car en général les inductances de fuites des transformateurs
industriels sont négligeables devant les inductances propres, dans le but de maximiser le
couplage.

Des mesures similaires ont été effectuées pour déterminer Ly et [, et il se trouve que
les valeurs obtenues sont quasi identiques (aux erreurs d’incertitudes prés). Cela se traduit
par le fait que les enroulements des transformateurs fabriqués sont interchangeables, dans
le sens ot il n’est pas nécessaire de différencier le primaire du secondaire.

8.3.3 Résistances

Par la suite, nous avons tout de méme mesuré la partie résistive des enroulements. Sur
le schéma électrique du transformateurs, il est d’usage de modéliser les pertes cuivre par
une résistance R; en série avec I'inductance de fuite, et les pertes fer par une résistance
Ry en paralléle avec I'inductance magnétisante.

FIGURE 8.8 — Modéle électrique du primaire d’un transformateur non chargé (io = 0).

L’impédance équivalente en régime harmonique vaut :

PO S Ryl Reg + jX 8.15
o= Rt et et e | T Rt X (819)

La mesure partie réelle de I'impédance (R.,) des enroulements est montrée sur la figure
suivante.

—1

|l—a
---0

-
()]

résistance [(]
T

o
[$)]
T

10
fréquence [Hz]

FIGURE 8.9 — Résistances des enroulements (partie réelle de I'impédance R.,).
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Sur la figure 8.9, on représente le spectre de la partie réelle de 'impédance qui re-
présente les pertes cuivre et les pertes fer. Comme attendu, la résistance R., de chaque
échantillon augmente avec la fréquence. La résistance du cuivre augmente & cause de
Papparition de l'effet de peau, et la résistance des pertes fer augmente car les cycles
d’hystérésis des matériaux magnétiques s’élargissent et sont parcourus plus de fois par
seconde.

Par ailleurs, le transformateur a air ne présente que des pertes cuivre, et pourtant,
entre 2 MHz et 10 MHz, les pertes sont plus importantes que dans les transformateurs
qui présentent quant a eux des pertes cuivre mais aussi des pertes fer. Cela est di au
fait que la présence du matériau magnétique diminue l'intensité du champ magnétique
dans les spirales de cuivre, et diminue par la méme occasion 'influence de 'effet de peau.
Cependant, a plus haute fréquence, les pertes fer augmentent suffisamment pour que les
pertes dans les transformateurs soient supérieures aux pertes cuivre du transformateur a
air.

Cependant, si’on souhaite avoir une idée de la valeur de Ry, il faut supposer que la va-
leur R; soit identique pour tout les échantillons. Cette approximation est acceptable pour
les basses fréquences, et on peut estimer qu’a 1 MHz, R; = 62,0 m(2. Il est alors possible
de déterminer la résistance Ry des pertes fer connaissant R.,, I; et L, en écrivant :

RfLi&)Z

Rey = R, + — 220
e ]+R§+Liw2

& R}(Req — Rj) — RyL2w* + Liw*(Reg — R;) =0 (8.16)

oll on reconnait une équation du second degré, et les racines sont de la forme :

L2w? + \/Lﬁw“ —A4L2w?(Rey — Rj)?
R 8.17
/ 3Py~ ) (&1

Mathématiquement il existe donc deux valeurs possible pour Ry. Il faut donc choisir
celle qui parait la plus plausible physiquement. Pour cela, on calcule ces deux valeurs?
pour le premier transformateur a la fréquence de 1 MHz :

R;=32,7mQ ou R; =230k (8.18)

Quelle valeur choisir 7 Dans le cas o Ry = 32,7 m{) qui est une valeur trés faible
par rapport & 'impédance de I'inductance magnétisante, cela signifierait que le courant
d’entrée ¢; circulerait principalement dans le résistance Ry et trés peu dans I'inductance
magnétisante L,,. Cela se traduirait par le fait qu’il y aurait beaucoup de pertes et trés peu
d’inductance. Or, lorsque 1'on trace les spectres des perméabilités p' et p” du matériau
seul, on a :

3. Ces deux résultats se retrouvent en faisant les deux approximations suivantes. La premiére est
R? < Lioﬂ, alors

Rogm R+ B g piR
eq =14 + Rfc + Lin RA<L2w? eq = i + iy
et la seconde est Rfc > LZoﬂ, alors
I R+ RyL2w? R R+ L2w?
“ / R? + L2w?  RI>I2w? d / Ry
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FIGURE 8.10 — Spectre des perméabilité du ferrite des transformateurs.

Sur la figure 8.10, on reléve que la valeur de p” est quasi nulle & 1 MHz alors que
ce n'est pas le cas pour u'. A cette fréquence, le matériau est donc plutot inductif que
dissipatif. Ceci permet de trancher quant a la valeur de la résistance Ry a choisir : il faut
choisir le cas ou Ry = 2,30 k(2.

Finalement, la racine donnant des résultats réalistes est celle qui se calcule avec le
signe plus au numérateur. On peut alors dresser le tableau de valeurs a 1 MHz :

TABLE 8.5 — Valeurs de résistances des transformateurs 4 1 MHz.

Echantillon R.q en mS) R; en mQ2 Ry en k2

0 62,0 62,0 T oo
1 04,7 62,0 2,30
2 89,1 62,0 2,10
3 116 62,0 2,09
4 88,4 62,0 3,23

On remarque que R, ~ R; + %jz, qui est bien le résultat lorsque R} > L2w?”.
Pour cette raison, on peut considérer qu’elle n’intervient pas, et que les pertes fer sont
négligeables a cette fréquence. C’est pour cette méme raison que nous avions fait le choix
de ne pas la représenter sur le schéma de la figure 8.1.

Enfin, nous avons mesuré la résistance d’isolation entre les deux enroulements en
fonction de la fréquence, toujours a ’aide de I'analyseur HP 4194 A. On rappelle qu’en
continu, nous avions mesuré a 'ohmmeétre les résistances suivantes :

TABLE 8.6 — Résistance d’isolation DC des transformateurs.

Echantillon Rpc d’isolation
1 31,8 kQ
2 1,20 MQ
3 10,6 k2
4 138 k2
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FIGURE 8.11 — Module de I'impédance d’isolation.

Sur la figure 8.11, le spectre de I'impédance d’isolation est tracé pour les quatre trans-
formateurs ainsi que pour le transformateur & air numéroté 0. On précise que cette mesure
est réalisée en injectant une tension de 1 V créte-a-créte. Le transformateur a air permet
de visualiser l'effet des capacités parasites, dont on s’est pour linstant bien gardé de
les localiser *. Elles permettent cependant de fixer une limite supérieure de I'impédance
d’isolation, et on remarque que cette impédance est purement capacitive, avec une pente
de -20dB/dec. On peut d’ailleurs calculer ici la valeur de la capacité entre primaire et
secondaire : & 1 MHz, I'impédance est de 10* €, ce qui correspond & une capacité de
15,9 pF. Bien que nous nous soyons réjouis d’avoir améliorer considérablement cette ré-
sistance lors de la mise au point de la fabrication des transformateurs, elle semble ici bien
faible dés lors que I'on souhaite travailler & une fréquence de 'ordre du mégahertz. On
dresse la tableau de valeurs de cette résistance d’isolation pour chacun des échantillons a
la fréquence de 1 MHz.

TABLE 8.7 — Impédance d’isolation a 1 MHz.

Echantillon Impédance d’isolation
0 11,1 kQ
1 3,41 kQ
2 5,37 kQ
3 3,56 kQ
4 4,65 k€2

8.3.4 Mesures avec charge résistive

Afin de tester les transformateurs dans des conditions réelles, il faut le relier & une
alimentation et a une charge. Afin de minimiser les problémes de résistance d’isolation,
nous avons fait les mesures sur le transformateur numéro 2. A 1 MHz, on rappelle que
L,=M=1,20 pH et ly1 = 4o = 0,14 pH. L’impédance liée a I'inductance magnétisante
est L,w = 7,54 (). Cette valeur est en fait trés contraignante, car elle limite la valeur de la
charge. En effet, il est toujours possible de ramener les éléments du circuit secondaire au

4. Sont-ce des capacités entre enroulements ou bien entre tours ? Certains répondraient "les deux mon
capitaine!"
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niveau du circuit primaire. Ces éléments remplacent alors le transformateur. On illustre
ces propos par les schémas suivants :

FIGURE 8.13 — Schéma électrique équivalent, avec le secondaire ramené au primaire.

On rappelle que dans notre cas, m = Z—i = 1. On remarque alors que si on veut maximi-

ser le courant ¢y, qui est I'image du courant o, il faut alors que l'impédance ,/R? + l]%Quﬂ

soit plus faible que I'impédance L,w, qui vaut 7,54 Q a 1 MHz. Il faut alors que la résis-
tance de charge R, soit la plus faible possible.

. . 4 lro . .
Dans le cas extréme ou R, = 0, on a alors i19p = ; ﬁﬂh ~ 0,114, et de méme
"
. . l# . ~ . . . N . .
on a iy = iy = i ~ 0,9 - 41. Cela signifie que méme en court-circuit, le courant
I

magnétisant i19 n’est pas négligeable devant le courant de courant de sortie 7. On peut
affirmer que les transformateurs sont assez mal dimensionnés...

Une premiére solution pour remédier a ce probléme serait d’augmenter 'inductance
magnétisante. Pour cela il faudrait soit augmenter la perméabilité soit reconcevoir la
géométrie du circuit magnétique. Pour ce qui est de la perméabilité, il serait possible de
modifier les paramétres de frittage afin d’avoir des cristallites plus grosses pour augmenter
la susceptibilité par 'apparition de domaines de Weiss ; mais cela risquerait de diminuer
la bande passante du matériau. Pour la géométrie, cela parait difficile de la modifier car
nous sommes limités par les dimensions du moule de frittage.

Une deuxiéme solution serait d’augmenter la fréquence, pour augmenter 'impédance
liée & L,w. Cependant, on se souvient que les pertes cuivre et fer ont été négligées a 1 MHz,
mais qu’elles deviennent importantes au-dela. Travailler & plus haute fréquence implique-
rait des pertes qui ne sont évidemment pas souhaitables.

Envers et contre tout, nous avons tout de méme souhaité effectué des mesures avec
une charge réelle. Pour cela, nous avons placé une charge de 10 € non inductive et capable
de dissiper 100 W. A 1 MHz, il faut prendre soin de minimiser la longueur de fils et de les
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torsader afin d’éviter les effets de propagation d’onde, car si on souhaite faire des mesures

précises, il est nécessaire d’acquérir les signaux de maniére synchrone pour ne pas ajouter
un déphasage.

Sur la figure suivante, on trace les tensions et courants d’entrée et de sortie.

tension (V) et courant (A)

temps (s)

FIGURE 8.14 — Grandeurs électriques d’un transformateur chargé par 10 €.

Ces mesures sont brutes, c’est-a-dire qu’elles sont issues de 'oscilloscope sans traite-

ment comme par exemple un moyennage ou une acquisition en mode haute résolution. De
ces courbes, on extrait les valeurs intéressantes :

TABLE 8.8 — Valeurs efficaces des grandeurs électriques.

Grandeur Valeur
uleff 2760 V
UQeff 2706 V
ileff 379 mA
’iQeff 198 mA

De ces courbes, on calcule aussi d’autres grandeurs qui sont en rapport avec 1’électro-
nique de puissance :

TABLE 8.9 — Grandeurs pour I'électronique de puissance.

Grandeur Valeur
rapport de transformation 0,793
Sy 0,985 VA
P 0,348 W
Q1 0,921 var
cos(¢1) 0,353
Sa 0,408 VA
Py 0,403 W
Q- 0,060 var
cos(¢p9) 0,989

Plusieurs conclusions sont a tirer des valeurs. Premiérement, on peut évoquer le rap-
port de transformation qui est logiquement plus faible avec une charge de 10 €2 qu’avec
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une charge de 50 €2 (la charge de 50 Q était celle de 'analyseur d’impédance, et la mesure
était faite pour le rapport de transformation en fonction de la fréquence). On évoque
également que les tension u; et up ne sont pas tout a fait en phase, et que ce déphasage
est di aux inductances de fuites. Deuxiémement, on note que la puissance absorbée par le
primaire est essentiellement de la puissance réactive, ce qui reste cohérent avec le fait que
I'inductance magnétisante est trés faible et qu’elle absorbe donc beaucoup de courant. Ce
résultat est visible sur les courbes de la figure 8.14, ou le courant ¢; est plutot en quadra-
ture qu’en phase avec la tension u;. Troisiémement, la puissance fournit par le secondaire
a la charge est quant a elle essentiellement active, ce qui signifie que la résistance de
charge est peu inductive, et le peu de puissance réactive est certainement lié au cablage.
Quatriémement, un résultat qui nous échappe quelque peu, est le fait que la puissance
active délivrée par le secondaire est plus grande que la puissance active absorbée par le
primaire; ce qui implique que le rendement est supérieur & 1 (n = % = 1,16). Bien
entendu, ce résultat cache une erreur de mesure, et méme apreés calibration des sondes de

courant, nous n’avons pas su la localiser.

8.4 Résultats de simulation

Comme les mesures effectuées a des fréquences de 'ordre du mégahertz ne sont pas
évidentes, et que les résultats ne sont pas toujours justes, le choix a été fait de les comparer
a des simulations numeériques en utilisant la méthode des éléments finis®. Le logiciel mis
a disposition est Maxwell qui est inclus dans la suite Ansys.

La premiére étape est de dessiner le transformateur en 3D le plus justement possible.

0 10 20 (mm)

FIGURE 8.15 — Dessin du transformateur sur le logiciel Maxwell.

Comme pour les échantillons, ’enroulement primaire est celui qui se trouve au-dessus
du mica, et ’enroulement secondaire est celui qui se trouve au-dessous. Les caractéristiques
du cuivre et du mica peuvent chargées a partir du logiciel, mais pour le ferrite, il a fallu
renseigner la résistivité (p=35 Q.m) et la perméabilité (u=110). Puis, par une simulation
avec les solveurs par défaut du logiciel, les résultats des inductances sont les suivant :

5. On remercie ici Mickaél Petit d’avoir participé aux simulations.
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TABLE &8.10 — Valeurs simulées des inductances.

Inductance Valeur en puH
Ly 4,59
Lo 4,72
M 4,37

Les résultats de simulations donnent des valeurs du méme ordre de grandeur que les
valeurs mesurées. Cependant, les simulations donnent des valeurs environ deux fois plus
grandes, que ce soit pour les inductances propres ou mutuelles, et donc aussi pour les
inductances de fuites. Cette différence s’explique par la non prise en compte de la couche
de peinture céramique lors de la simulation. En effet, un premier test en ajoutant cette
couche de peinture a considérablement augmenté le nombre de cellules du maillage, et
n’a pas permis au calcul de converger. Intuitivement, le volume occupé par la peinture
augmente la distance entre conducteur et matériau magnétique, ce qui explique que les
inductances mesurées sont plus faibles que les inductances simulées.

8.5 Conclusion

Au vue des mesures présentées dans ce chapitre, nous concluons que les transforma-
teurs fabriquées par le procédé PECS sont mal dimensionnés. Nous avons identifié¢ deux
principales causes :

— La premiére cause est la faible valeur de l'inductance magnétisante L, (qui est
égale dans notre étude a la mutuelle M). Sa faible valeur limite considérablement
la possibilité de charger les transformateurs par de grandes charges, car I'impédance
liée & cette inductance est de 7,54 Q & 1 MHz.

— La deuxiéme cause est la valeur des inductances de fuites par rapport a I'inductance
magnétisante. En effet, I, et [zo ne sont pas négligeables devant L, (ou M), ce
qui se traduit par un rapport de transformation trop faible pour une utilisation
efficace.

L’utilisation prévue des ces composants, a savoir les utiliser comme transformateurs,
semble donc bien compromise pour une alimentation & découpage. Il faut donc leur trouver
un autre usage, ce qui est fait dans le chapitre suivant 9, ou leur place est toute trouvée
lorsqu’ils sont utilisés comme coupleur.
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Chapitre 9

Application : la réalisation d’un
convertisseur statique DC-DC

Sommaire
9.1 Introduction . ... .. .. .. it 197
9.2 La structure : le VRM entrelacé couplé . .. ... ....... 198
9.3 Simulations des formes d’ondes . . . . . ... ... 0 L. 199
9.4 La réalisation du prototype . . . ... ... ... ... ..., 200
9.5 Performances de la structure . . ... ... ........... 202
9.6 Conclusion. . . . . . v v v i i i i vt e e e e e e e e e e e e e 210

9.1 Introduction

En début de projet de thése, 'idée était de réaliser un transformateur monolithique
fritté par le procédé PECS. Aprés bien des améliorations, il a été possible de réaliser de tels
transformateurs, mais les caractéristiques mesurées étaient bien éloignées de celles d'un
transformateur idéal. Deux défauts majeurs rendent ces composants non fonctionnels. Le
premier est la faible impédance d’isolation entre les deux enroulements. Le second est la
faible inductance magnétisante, ce qui se répercute sur le fait que 'inductance de fuite
n’est pas négligeable par rapport a I'inductance mutuelle.

Nous avons tout de méme souhaité les utiliser dans une structure de conversion de
puissance !. Pour cela, il a fallu se détacher du projet initial qui était de les insérer dans
une alimentation de type flyback ou forward. Au vu des caractéristiques des composants
fabriqués, nous avons abandonné 'utilisation en mode transformateur, et nous avons opté
pour une utilisation en mode coupleur, ot le composant vient coupler magnétiquement
les courants électriques circulant dans deux lignes électriques.

L’inductance de fuite du transformateur peut alors étre vue comme une inductance
classique et qui peut par exemple étre utile pour du filtrage afin de lisser le courant. Ce
qui était un défaut en mode transformateur peut étre maintenant vue comme un avantage
en mode coupleur.

1. On remercie au passage Fabien Adam, Denis Labrousse, et Bertrand Revol de I’équipe EPI (Elec-
tronique de Puissance et Intégration) pour leur aide précieuse dans la réalisation du prototype présenté
dans ce chapitre.
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(a) Transformateur (b) Coupleur

FIGURE 9.1 — Deux branchements menant a deux modes d’utilisation différents pour un
méme composant.

9.2 La structure : le VRM entrelacé couplé

Le choix s’est porté sur un convertisseur continu-continu de type hacheur série en-
trelacé couplé par TICs, pour une application VRM. [’acronyme VRM signifie Voltage
Regulator Module, et I'application a donné son nom a ce type de convertisseur. C’est
une structure de convertisseur abaisseur, et qui se retrouve notamment dans les blocs
d’alimentation des microprocesseurs des cartes méres des ordinateurs. L’adjectif entrelacé
implique qu’il existe plusieurs cellules de commutation au sein de ’alimentation, et que les
lois de commande des cellules sont déphasées entre elles. Par exemple, nous allons mettre
en place une structure a trois phases, et donc les commandes des interrupteurs des cellules
sont déphasées de % I'une par rapport a 'autre. Chaque sortie de cellule de commutation
est couplée par des TICs, qui est I’acronyme de Transformateurs InterCellules, autrement
dit par des coupleurs.

Nous nous sommes limités & une structure a 3 bras d’onduleur, car le but est ici
d’illustrer les performances des coupleurs plutot que d’inventer une nouvelle structure. Le
schéma électrique est le suivant :

TF T

TF T

TFT
TFT
<
T _
»—\3 .
=<

.
|
o

FIGURE 9.2 — Schéma électrique de la structure VRM entrelacée couplée étudiée.

Le principale intérét de cette structure est de diminuer 'ondulation de courant de sortie
is. En effet, si la fréquence de découpage des interrupteurs est a f, la fréquence du premier
harmonique du courant de sortie est aussi égale & f, mais du fait du couplage, ’harmonique
ayant I'amplitude la plus grande est & 3f, ce qui permet de diminuer 'ondulation. Ce
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résultat se retrouve aussi dans les sorties de cellules de commutation, ot I’harmonique de
plus grande amplitude des courants iy, io et i3 se trouve & une fréquence de 3f.
La relation entrée-sortie est similaire a celle d’un hacheur abaisseur, et on a idéalement :

VS = Q- VDC (91)

avec « le rapport cyclique de la commande des interrupteurs.

9.3 Simulations des formes d’ondes

Deux articles présentent de maniére analytique cette structure de convertisseur. Le
premier décrit les équations régissant le fonctionnement des grandeurs électriques [PK97],
et le second introduit des éléments de dimensionnement [FLMS09|. Les équations décrivant
le fonctionnement de la structure VRM entrelacée couplée sont complexes, principalement
a cause du couplage entre les branches issues des cellules de commutation. Nous avons
donc eu recours a la simulation pour prédire le comportement des grandeurs physiques,
notamment des courants dans chaque phase et la tension dans la charge.

Cette simulation a été réalisée sous Matlab Simulink en boucle ouverte, c’est-a-dire
sans régulation de la tension de sortie. On choisit alors les valeurs des composants, de la
tension d’entrée et du rapport cyclique pour ensuite observer la tension de sortie ainsi que
les formes d’ondes des courants. Le but a été, en autre, de prédire 'ordre de grandeur de
la fréquence f pour avoir un point de fonctionnement satisfaisant.

On rappelle que les inductances propres et mutuelles des coupleurs sont celles des
transformateurs fabriqués précédemment, et les valeurs sont en moyenne :

TABLE 9.1 — Valeurs moyennes des mesures des inductances.

Inductance Valeur en pH
Ly 1,6
M 1,4

On utilise ici les valeurs moyennes des inductances plutét que les valeurs mesurées de
chaque composant dans le but de simplifier la simulation, et aussi d’obtenir des formes
équilibrées.

Pour le choix des valeurs des autres composants, il est intéressant d’obtenir une ré-
sistance de charge, une capacité de filtrage, ainsi qu'une fréquence de découpage les plus
faibles possibles, tout en préservant le bon fonctionnement de 1’alimentation.

La résistance de charge peut simuler ici 'impédance d’entrée d’une carte mére. Ces
cartes électroniques sont de plus en plus gourmandes en puissance au fur et & mesure que
les technologies progressent. On imagine alors une carte nécessitant 100 W et alimentée
sous 12 V, ce qui se traduit par une résistance d’entrée de 1,44 €. La capacité doit étre
la plus faible possible car nous restons dans une optique d’intégration de puissance, et
il est nécessaire de réduire au mieux le volume des composants passifs. Enfin, une faible
fréquence de découpage est souvent synonyme de faibles pertes par commutation, et limite
I’apparition de problémes liés a la compatibilité électromagnétique. Empiriquement, des
formes d’ondes intéressantes ont été obtenues avec les valeurs suivantes :
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TABLE 9.2 — Valeurs des grandeurs ¢lectriques déterminées empiriquement.

Grandeur Valeur
résistance 2 Q
capacité 1 pF
fréquence de découpage 2 MHz
tension d’entrée 24V
tension de sortie 12V
rapport cyclique 0,5

La fréquence est de 2 MHz, alors que les mesures du chapitre précédent sont effectuées
a 1 MHz, ce qui est du méme ordre de grandeur. Avec ces valeurs, les courbes issues des
simulations sont les suivantes :

i} 1 i i 1 I 1 i i 1
a 100 200 300 400 500 w00 70O 800 200 1000
Temps (ns)

Tension (¥)

1 i i 1 I 1 i i 1
0 100 200 300 400 500 B0OO 700 8OO 500 1000
Temps (ns)

FI1GURE 9.3 — Formes d’ondes simulées.

La nomenclature correspond & celle de la figure 9.2 : ig est le courant de sortie, i,
est le courant sortant d’une des cellules de commutation, Vg est la tension de sortie, et
Vpm;y est la tension du point milieu, c’est-a-dire celle de la sortie d’une des cellules de
commutation. Comme attendu, la fréquence apparente du courant de sortie est de 6 MHz
(3x2 MHz). Toujours sur les simulations, on note que 'ondulation du courant est de
2,5 A, ce qui correspond a 42 % de la valeur moyenne du courant, qui est de 6 A. Ceci est
principalement lié aux faibles valeurs d’inductances des coupleurs. La tension de sortie
est bien de 12 V, et on devine au pixel prés une légére ondulation de tension, ce qui est

di au fait que la valeur de la capacité est dimensionnée au plus juste. Cette ondulation
est de 50 mV.

9.4 La réalisation du prototype
Afin de valider les résultats obtenus, nous avons mis en ceuvre une structure VRM cou-
plée a trois phases. Le principal soucis technique est de choisir correctement des transistors

de puissance pouvant fonctionner a la fréquence de 2 MHz.
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Les cellules de commutation sont réalisées a partir de composants GaN commercialisés
par Texas Instruments? (LMG5200). 1l s’agit de composants 80 V, 10 A. La particularité
de ce composant est que les drivers (de type bootstrap) sont directement intégrés dans le
méme boitier facilitant ainsi la mise en ceuvre. Une gestion des temps mort est cependant
nécessaire. Une photographie d’un bras est représentée sur la figure suivante :

Condensateurs de découplage
du bus DC

FIGURE 9.4 — Cellule de commutation avec driver.

Sur la figure 9.4, on peut voir les composants GaN et leur driver intégré (LMG5200), le
circuit de réglage des temps morts et le circuit de filtrage de I'alimentation du driver. Les
condensateurs de découplage du bus DC sont des composants CMS montés en traversant
afin de minimiser au maximum l'inductance de la maille de commutation. Ces cellules de
commutation sont branchées sur une carte fond de panier, ce qui permet de de connecter
les autres éléments du montage.

2. Texas Instruments, Dallas, Texas 75243, Etats-Unis.
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FIGURE 9.5 — Prototype du convertisseur VRM entrelacé couplé réalisé.

Sur la figure 9.5.la photographie montre le prototype. Bien qu’un des objectifs soit
Iintégration de puissance, la structure est ici volontairement éclatée afin d’avoir accés a
différents points de mesures. On retrouve les trois cellules de commutation ainsi que les
trois coupleurs (numérotés 1, 3, et 4 dans le chapitre précédent). On repére le condensa-
teur de sortie de 1 pF (3x330 nF). La résistance de charge de 2 2 se situe derriére les
ventilateurs. La tension d’entrée Vpe provient d’une alimentation stabilisée. Enfin, un
DSP TMS320F28335 permet de programmer & souhait la commande des interrupteurs.

Il convient d’éclaircir quelque peu la commande. Le module DSP permet de réaliser
une commande par MLI (modulation de largeur d’impulsion). La fréquence interne est
de 150 MHz, et si on souhaite obtenir une fréquence de découpage de 2 MHz, il suffit de
réaliser un compteur qui compte jusqu’a 75. Pour régler le rapport cyclique a o« = 0, 5, il
faut donc modifier le signal de commande des transistors lorsque le compteur atteint la
valeur de 37.

9.5 Performances de la structure

Par la suite, nous avons mesuré tensions et courants dans le but de les comparer avec
la simulation dans les mémes conditions (Vpe = 24 V, a = 0,5, f; = 2 MHz). On précise
qu’il est difficile d’accéder au plus prés du potentiel de sortie de la cellule de commutation,
et que la mesure est inévitablement dégradée par les inductances parasites liées au point
d’insertion de la sonde. L’oscilloscope permettant de visualiser les signaux est un LeCroy *
de la série des WaveRunner, modéle HRO 66Zi, ayant une bande passante de 600 MHz,
une fréquence d’échantillonnage de 2 GS/s, pour une résolution de 12 bit. Les sondes de
tensions uilisées sont celles de 'oscilloscope, donc des sondes passives 10 :1 avec une bande

3. Teledyne LeCroy, 700 Chestnut Ridge, New York 10977, USA.

202



passante de 500 MHz. Les sondes de courants proviennent aussi de 'entreprise LeCroy,
modeéle CP031 et sont spécifiées 30 A et 100 MHz.

i} 1 i i 1 I 1 i i 1
a 100 200 300 400 500 w00 70O 800 200 1000
Temps (ns)

Tension (¥)

] — oot F______‘ ....... i
i i I i i i I

a 100 200 300 400 500 BOO 70O 800 200 1000

Temps (ns)

FIGURE 9.6 — Formes d’ondes mesurées.

Cette figure 9.6 représentant les mesures est a comparer avec la figure 9.3 représentant
les simulations, et nous observons une bonne concordance entre les allures.

TABLE 9.3 — Comparaison des valeurs.

\ Simulation \ Mesure
(Vs) 12V 10,9 V
AVy 50 mV 1,15V
(ig) 6 A 51A
Aig 2,5 A 2,42 A

La tension moyenne de sortie et le courant moyen de sortie sont cependant plus faibles
que prévus. En effet, la simulation étant idéalisée elle n’intégre pas les pertes dans les
différents composants qui entrainent ces modifications sur le point de fonctionnement. De
méme, on remarque que le rapport % ~ 2,14, ce qui est légérement supérieur a la valeur
de la charge de 2 Q initialement prévue. On pense alors a la tolérance des résistances. On
reléve aussi les courants dans les trois bras.
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FIGURE 9.7 — Visualisation du déséquilibre dans les phases.

Sur la figure 9.7, il est nécessaire de noter que les courants sont quelque peu déséquili-
brés. Ceci est di au fait que les coupleurs ne sont pas rigoureusement identiques a cause
de la dispersion liée a la fabrication. Cette dispersion se fait notamment sentir sur les
valeurs des inductances propres et mutuelles des coupleurs, ce qui explique que les formes
d’ondes des courants ne sont pas rigoureusement identiques. On précise que les courants
11 des figures 9.6 et 9.7 sont issus de la méme mesure. Pour rappel :

TABLE 9.4 — Valeurs des inductances des coupleurs a 1 MHz.

Phase Echantillon Ly en puH M en pH

1 1 1,56 1,38
2 3 1,84 1,69
3 4 1,63 1,47

Nous avons donc tenté un équilibrage en adaptant le rapport cyclique de chaque cellules
de commutation. Cependant, cela n’a pas été possible, car la fréquence interne du DSP
n’est que de 150 MHz, et les graduations issus du compteur ne permettent pas une assez
bonne précision. Par exemple, si ’on souhaite diminuer la valeur moyenne du courant i,
il faut diminuer la valeur du rapport cyclique de la premiére cellule de commutation. La
valeur correspondante au résultat de la figure 9.7 est de a = 3 = 0,4933. Si on diminue

75
d'une graduation cette valeur, on obtient o = 2% ~ 0,48. Malheureusement ce rapport

cyclique devient trop faible, et cela déséquilibre75encore plus les courants. Pour effectuer
correctement 1’équilibrage, il faudrait dans des travaux futurs utiliser un DSP ayant une
fréquence interne plus élevé afin d’obtenir une meilleure résolution sur le compteur. De
plus, il serait intéressant de réaliser cet équilibrage non pas a la main, mais de faire un
équilibrage actif. Pour cela, il est nécessaire d’avoir des capteur de courant pour pouvoir
ajuster en temps réel le rapport cyclique de chaque cellule de commutation. Cependant,
afin d’adapter correctement ce rapport cyclique, les sondes de courant doivent posséder
une grande bande passante, ce qui rend la mise en ceuvre trop onéreuse, raison pour
laquelle nous ne ’avons pas fait.

D’autres mesures ont été réalisées pour caractériser ’alimentation. Les courants et
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tensions d’entrée et de sortie ont été mesurés par des multimétres de marque Meteix 2.
Nous avons notamment mesurer le rendement total en fonction du rapport cyclique, et
cela pour des tensions d’entrées de 12 V et 24 V| et pour des fréquences de découpages

de 1 et 2 MHz.
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FIGURE 9.8 — Rendement total de la structure.

Sur les graphes de la figure 9.8, chaque courbe est constituée de neuf points qui sont
fonction du rapport cyclique, car o € {0,1,...,0,9}.

Classiquement pour ce type de convertisseur hacheur abaisseur, le rendement augmente
avec le rapport cyclique. Ceci provient principalement des pertes par commutation qui
sont fixes quelque soit la valeur de « ainsi que les pertes par hystérésis du ferrite des

4. Chauvin Arnoux / Metrix, 190 rue Championnet, 75876 Paris.
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coupleurs, et qui deviennent faibles par rapport a la puissance transmise au fur et a
mesure que la rapport cyclique augmente.

On remarque que quelque soit la configuration (Vpe=12 V ou Vpe=24 V, f;,=1 MHz
ou f;=2 MHz), les rendements atteignent une valeur comprise entre 90 et 95 %, ce qui est
un résultat trés encourageant pour un premier prototype non intégré. Le rendement prend
la valeur maximale de 93,7 % pour une tension de 12 V et une fréquence de découpage
de 1 MHz.

Ensuite, nous avons mesuré les pertes totales pour plusieurs fréquences pour un rapport
cyclique fixé a 0,75 et une tension d’entrée maintenue a 12 V. Cette mesure permet
d’obtenir une premiére estimation des pertes statiques (pertes DC + pertes par conduction
dans les transistors) en extrapolant linéairement les pertes jusqu’a une fréquence nulle.

35 : ! , !

Pertes totales (WY)

—+—Fertes mesurées
Pertes = 3.96e-7 x frég +2.33
T

0 05 1 15 2 25

Fréquence (Hz) w100

FIGURE 9.9 — Pertes en fonction de la fréquence.

Un point mérite d’étre éclairci. Sur la figure 9.9, on remarque bien que les pertes
augmentent avec la fréquence. Cependant, les valeurs des courbes de rendements de la
figure 9.8 sont trés proches pour les courbes a une fréquence de découpage de 1 ou 2 MHz.
Si le rendement reste identique alors que la fréquence a doublé, on peut penser que les
pertes sont invariantes avec la fréquence, alors que la figure 9.9 montre le contraire. Cela
est di aux valeurs de pertes qui sont trés faibles, et qui ne jouent finalement que trés peu
sur le rendement.

Pour une tension d’entrée de 12 V et un rapport cyclique réglé a o = 0,75, la figure
9.9 montre que les pertes statiques sont ici estimées a 2,33 W. Avec ces réglages, il faut
donc comparer ces pertes DC avec la puissance de sortie, qui est d’environ 31 W (cette
valeur varient légérement avec la fréquence de découpage).

Nous avons aussi tenté de localiser les pertes. En effet, les pertes sont-elles plutot
concentrées dans les composants de puissance, dans les matériaux magnétiques des cou-
pleurs, dans les matériaux diélectriques des condensateurs, ou bien sont-elles réparties ?
Pour le point de fonctionnement délivrant le plus de puissance (Vpe =24 V, f; = 1 MHz,
a = 0,5), la puissance d’entrée est de 24 x 8,56 = 205 W et la puissance de sortie est de
20 x 9,54 = 191 W. La différence est donc de 14 W. Le premier réflexe est d’utiliser la
caméra thermique pour visualiser I’échauffement des composants. Cependant, il se trouve
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que la température des composants ne varie pas d’un iota®. Des relevés de courant et de
tension a l'oscilloscope s’imposent, mais malheureusement, avec une fréquence de décou-
page de 'ordre du mégahertz, les sondes utilisées ne possédent pas une assez grande bande
passante. En effet, si 'on souhaite mesurer les pertes dans les transistors, la commuta-
tion s’effectuant sur quelques nanosecondes, il est est nécessaire d’avoir des sondes ayant
des bandes passantes de quelques gigahertz pour effectuer une mesure précise. A ces fré-
quences, il faut aussi controler la longueur des cables, car le temps de propagation ne peut
plus étre négligé. Un phénoméne ayant un temps caractéristique d’une nanoseconde est
associé a une longueur d’onde de 20 centimétres. De méme, pour parcourir un métre dans
un cable, 'information met 5 nanosecondes, ce qui est du méme ordre de grandeur que le
temps de commutation. On en conclut que si 'on veut mesurer correctement courant et
tension pour avoir les pertes par commutation, il est indispensable d’avoir du matériel de
précision.

Toutefois, il nous est possible par un petit calcul permet d’estimer les pertes se situant
dans le cuivre des pistes des cartes électroniques. On imagine alors que les pertes joules
s’écrivent approximativement :

avec R et i.ss la résistance d'une piste et le courant qui y circule. Cependant, & cause
de Teffet de peau, la résistance n’est pas la méme pour la composante continue que pour
la composante alternative, car la composante alternative du courant ne circule qu’en
périphérie. Il faut donc distinguer trois zones sur les pistes, comme indiqué sur la figure
suivante :

Ipciac Piste en
cuivre

Y

IDC

FIGURE 9.10 — Vue en coupe des courants dans une piste a cause de l'effet de peau.

Il y a donc une zone au milieu ot ne circule que le courant continu, et deux zones
aux extrémités ou circule une partie du courant continu ainsi que le courant alternatif.
Chaque piste étant quasiment identique, on suppose alors que R;=Rs=R3=R. On dissocie
par la méme occasion une résistance Rpc pour la composante continue et une résistance
R 4c pour la composante alternative. Chaque piste a une longueur d’environ 50 ¢m, une
largeur d’environ 1 mm, et une épaisseur 35 pm. A température ambiante, la conductivité
du cuivre est 60x 105 S.m™!, et I’épaisseur ® de peau est de 66 pum, les résistances se calculent
donc comme suit :

5. iota (en grec : ¢) : plus petite lettre de l’alphabet grec, utilisée pour désigner une petite quantité
négligeable. L’expression ne pas bouger d’un iota vient de I’évangile selon Matthieu : « Amen, je vous le
dis : Avant que le ciel et la terre disparaissent, pas un seul iota, pas un seul trait ne disparaitra de la Loi
jusqu’a ce que tout se réalise »

6. Afin d’éviter de calculer I’épaisseur de peau pour tous les harmoniques de la forme triangulaire des
courants, on approxime en posant que I’épaisseur de peau est identique pour tous les harmoniques et vaut
66 um a 1 MHz dans le cuivre.
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1 1 1 50 - 1072
= — . — = . - O 238 Q 9'3
o S 60-10% 1-1073x35-10-6 ’ (9:3)

Rpe

L1 50 - 1072

o S 60-10° 2x66-106x 35- 106
Il est aussi possible de dissocier le courant. On pose alors ipc la valeur efficace de la

composante continue du courant (qui est aussi par définition la valeur moyenne), et isc

la valeur efficace de la composante alternative du courant. Les pertes joules dans chaque
piste peuvent étre réécrites de la maniére suivante :

Rac = —=1,80 Q (9.4)

P, =RiZ;; = Rpcihe + Racilic (9.5)
L’expression de ipc se calcule comme suit :

. (imaa: + imin)2 .
I%C - 4 - (1moy)2 (96)

En supposant que la partie alternative des courants est triangulaire, I'expression de
iqc se calcule comme suit :

-2 (1ma:1: - imin)2 (A1>2
— = 9.7
lac 12 12 (9.7)
On dresse alors le tableau de valeurs suivant pour chacun des trois courants de la

figure 9.7 :

TABLE 9.5 — Calcul de i}, et 1.

. . . .2 .2
1ma$ lmzn 1DC 1AC
ip | 2,75 | 1,5 | 4,52 | 0,130
L] 1,908 [1,82]0,101

i5 | 2,25 | 0,9 | 2,48 | 0,152

On estime finalement les pertes cuivre par :

P, =Rpc(iipe + i5pe +i5pc) + Rac(iiac + i3ac +i3c) = 2,79 W (9.8)

Sur les 14 W de pertes, une premiére approximation montre qu’environ 2,79 W se si-
tuent dans les pistes, ce qui représentent tout de méme 20 % des pertes. Il aurait évidement
été souhaitable de les comparer aux pertes dans les composants, mais malheureusement
seules les pertes cuivre nous ont été calculables.

Pour conclure sur les pertes de ’alimentation, on peut affirmer qu’elles sont difficiles a
localiser, et qu’elles sont probablement assez bien réparties. Cependant, il est sir qu’une
partie se situe dans les pistes, et comme un des objectifs ultérieurs est de réaliser une
alimentation intégrée, et les pertes ohmiques devraient s’en trouver réduites, permettant
alors d’augmenter le rendement global de la structure.

Enfin, un dernier résultat mais qui n’est pas des moindres, concerne la densité de
puissance. Pour la calculer, nous avons conservé la plus forte valeur de puissance de sortie
mesurée qui est de 191 W, puis deux mesures de volumes sont réalisées. La premiére mesure
prend en compte I’encombrement total des composants, ot on considére que chaque partie
de l'alimentation est encapsulée dans un parallélépipéde rectangle. Par exemple, pour les
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cartes contenant les cellules de commutation, ’encombrement correspond au produit de
la largeur de la carte par la longueur de la carte par la hauteur du plus grand composant.
Ceci a pour but de donner un ordre de grandeur pour une alimentation réelle. La deuxiéme
mesure du volume se limite a la somme des volumes des composants (avec leur volume de
PCB associé). Ceci a pour but de donner un ordre de grandeur d’une alimentation idéale,
ol chaque espace serait occupé.

TABLE 9.6 — Densités de puissance.

Filtrage
alimentation | Composants | Coupleurs | Condensateurs | Densité de
circuit de | de puissance | magnétiques de sortie puissance
commande (kW /litre)
Volume 2,6 4,5 4,8 0,7 15,2
réel (cm?)
_ Volume, 1,2 1,5 3 0,7 29,8
idéal (cm?)

Il est & noter que ces densités de puissance peuvent étre ici améliorées. En effet, les
transistors GaN sont spécifiés pour 80 V / 10 A, et nous nous sommes limités dans cette
étude & une tension de 24 V et un courant maximal par cellule de 2,85 A. Il est donc
envisageable d’augmenter ces grandeurs pour augmenter la densité de puissance.

Ces densités de puissance sont tout de méme relativement élevées pour une alimenta-
tion faite maison. Elles restent tout de méme modeste face & des procédés industriels. A
titre de comparaison, 1’entreprise Vicor” présente sur son site internet des alimentations
DC-DC non isolée. Un modéle intéressant a les caractéristiques suivantes : une tension
d’entrée de 24 V (méme cas de figure que notre VRM), une tension de sortie régulée a
15 V pour un courant de sortie maximum de 8 A, avec un boitier ayant les dimensions
10 x 14 x 2,56 mm. On calcule alors la densité de puissance maximum associée, qui est de
335 kW/litre. Cependant, cette valeur est & amoindrir car les aspects thermiques ne sont
pas précisés et il semble qu'un dissipateur soit nécessaire. De plus, la note d’application
précise que le filtre de sortie n’est pas cablé et qu’il faut 'ajouter en dehors du boitier. Un
autre exemple concernant une densité de puissance est le projet Google nommé Little Box
Challenge ou il est question de réaliser un onduleur avec les spécification suivantes : 95 %
de rendement, une puissance apparente de sortie de 2 kVA, le tout contenu dans un boitier
de 40 in® (~0,655 litres). Les lauréats du concours ont obtenu une densité de puissance de
143 W /in3, soit 8,73 kW /litre. Un autre exemple, tiré du monde universitaire cette fois-ci,
vient d’un article de 2013 [VMB™" 13| présentant un hacheur abaisseur 5-phases en utilisant
des composants GaN. Les auteurs indiquent que la carte d’électronique de puissance fait
110 mm de longueur, 62 mm de largeur, sans pour autant préciser la hauteur. D’aprés les
photographies de 'article, on peut estimer qu’en moyenne la hauteur des composant est
de 10 mm. La puissance maximale de sortie est de 1800 W, ce qui revient a obtenir une
densité de puissance de 26,4 kW /litre.

Encore une fois, on précise que notre objectif premier dans ce chapitre n’est pas de
battre des records, ou de faire mieux que des produits déja optimisés, mais il est question
de démontrer que les coupleurs fabriqués par le procédé de frittage PECS sont fonctionnels,

7. Vicor Corporation, Corporate Headquarters, 25 Frontage Road, Andover, Massachusetts, 01810-
5413 USA.
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ce qui est le cas.

9.6 Conclusion

En conclusion de ce chapitre, nous avons mis en ceuvre une structure de convertisseur
dans laquelle les composants fabriqués par le procédé PECS sont exploitables. Bien que
le projet initial de thése prévoyait réaliser des transformateurs monolithiques, mais les
composants se sont finalement avérés efficaces en tant que coupleurs.

La structure réalisée est un VRM entrelacé couplé a trois cellules. Afin d’obtenir des
performances intéressantes, des simulations ont montrés qu'une fréquence de découpage
de 2 MHz était préférable. Bien heureusement pour notre étude, les récents composants de
puissance GaN ont permis d’atteindre une telle fréquence. La commande de ces transistors
est effectuée grace & un DSP. Les caractérisations du prototype montrent des résultats
encourageant, tant sur le rendement global qui est supérieur a 90 % que pour l'intégration
avec une densité de puissance comprise entre 15 et 30 kW /litre.

210



Chapitre 10

Conclusions générales et perspectives

10.1 Conclusions

Au regard des différences expériences menées durant cette thése, plusieurs conclusions
peuvent étre tirées.

10.1.1 Conclusions de la premiére partie

La premiére partie contient les chapitres 2, 3 et 4. Ils permettent de délimiter la thése,
et abordent les prémisses des travaux qui s’en suivent.

Le chapitre 2 intitulé “Introduction et état de 'art”, commence en abordant le contexte
des travaux de théses. On rappelle qu’il est question ici de mettre au point un protocole
de fabrication de transformateur monolithique pour une application en électronique de
puissance, typiquement une alimentation de type alimentation a découpage ayant une
fréquence de découpage de 'ordre du mégahertz. Il s’ensuit alors un état de I'art bref
car trés centré sur les inductances et transformateurs qui sont réalisés par cofrittage. On
percoit alors le potentiel de ces composants, qui est essentiellement volumique, et qui
s'insére donc dans les problématiques usuelles des applications embarquées.

Le chapitre 3 “Les grandeurs magnétiques” est une présentation trés générale des no-
tions utilisées durant ces travaux de théses. Il est évoqué en premier lieu les champs
vectoriels en rapport avec le magnétisme qui sont l’excitation magnétique, I'induction,
I’aimantation et la polarisation, ainsi que les liens entre ces grandeurs. Une attention par-
ticuliére est portée sur la dangerosité de 'emploi de la notion de perméabilité. En effet, la
perméabilité permet de relier le champ et I'induction par la relation B = uH . Ecrite sous
cette forme simple, cela laisse penser qu’il n’y a question que de proportionnalité entre le
champ et 'induction. Ceci est corroboré par le fait qu’il est courant de trouver des valeurs
de perméabilité dans les documentations techniques sous forme de constante ; par exemple
pour un ferrite, on pourrait lire . = 100. Cependant, il ne faut pas perdre de vue qu’en
régle générale la perméabilité n’est pas un scalaire mais une matrice reliant les compo-
santes spatiales du champ a celles de I'induction. Il est alors primordial de garder en téte
que la valeur de la perméabilité n’est pas constante et qu’elle dépend de plusieurs autres
grandeurs physiques : la température, les contraintes mécaniques, ou encore le champ
magnétique (phénomeéne de saturation, d’hystérésis, de polarisation ...). Néanmoins, cette
notion de perméabilité est tres utile, et reste largement employée. En deuxiéme lieu, cette
notion permet de faire une description des différents types de comportement magnétique
des matériaux, et on passe alors en revue le diamagnétisme, le ferromagnétisme, la para-
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magnétisme ainsi que le ferrimagnétisme. Ce dernier décrit le magnétisme concernant les
ferrites, qui sont les matériaux étudiés dans cette thése, et cette partie est illustrée par
quelques courbes issues de la littérature afin d’expliquer au mieux les nuances entre ferro
et ferrimagnétisme.

Le chapitre 4 “La fabrication des ferrites” s’attarde spécifiquement sur ces matériaux,
et cela selon l'angle du génie électrique. Ces matériaux sont de bons candidats pour
des applications hautes fréquences car leur résistivité est suffisamment élevée pour que
les pertes par courant de Foucault restent faibles. Les caractéristiques magnétiques de
ces matériaux sont principalement régies par la composition chimique d’une part et le
procédé de fabrication d’autre part. La composition chimique permet des nuances de
ferrite quasiment infinie. Depuis le début des recherches sur ce sujet, la littérature fourmille
d’articles scientifiques présentant des matériaux avec une trés grande diversité de formule
brute. Chaque article vend les mérites de chaque nouvelle composition, en expliquant
alors que la valeur ajoutée se porte sur une meilleure perméabilité statique, ou alors un
meilleur comportement fréquentiel, ou alors une modification de la température de Curie,
ou encore une diminution des pertes magnétiques. Ces mémes critéres sont également
repris dans les articles scientifiques présentant des innovations dans les protocoles de
fabrication. Usuellement, des modifications des températures de frittage ou bien des durées
de frittages influencent sensiblement la taille des cristallites ainsi que la densité, ce qui se
répercute sur les propriétés magnétiques. On présente donc dans ce chapitre le procédé
conventionnel de fabrication, ainsi que le moyen utilisé¢ dans cette thése : le frittage PECS*
Cette technologie permet de fritter & plus basse température (typiquement 800 °C), et sur
une durée trés courte (typiquement 10 min). I’avantage qui en découle pour notre étude
est de pouvoir cofritter une poudre de ferrite autour d’un conducteur de cuivre. En effet,
dans la littérature, les premiéres tentatives de cofrittage s’effectuaient a une température
proche des 1100 °C, alors que le cuivre a une température de fusion de 1080 °C. De méme,
la courte durée de frittage permet de limiter la diffusion du cuivre dans le ferrite. Cette
technique a donc permis ’apparition de nouveaux composants monolithiques, et elle sera
donc au ceeur de la mise au point d’un protocole de fabrication de transformateur.

10.1.2 Conclusions de la deuxiéme partie

Cette deuxiéme partie constitue I'essence méme de ces travaux de thése, notamment
d’un point de vue expérimental. Elle regroupe trois chapitres également, dont deux sont
consacrés a 'optimisation du matériau magnétique en modifiant sa composition chimique,
et un est consacré a la la mise au point d’un protocole de fabrication de transformateurs
monolithiques.

Le chapitre 5 “La compensation de la constante d’anisotropie magnétocristalline” com-
mence par introduire de maniére théorique ce qu’est cette constante. Un large dévelop-
pement mathématique est présenté pour établir I'équation de I'énergie magnétocristalline
Uk = Ki(a2a3 + a3a3 + a3al) + Ky(alaia?). Bien que cette équation se retrouve dans
la majorité des ouvrages, il est quasiment impossible d’en trouver une démonstration 2,
et c’est cette raison qui nous a poussé a expliquer en détail ce qui se cache derriére les
constantes d’anisotropie. Une tentative de compensation de la premiére constante d’ani-

1. On rappelle une derniére fois que PECS est ’acronyme de Pulsed Electric Current Sintering. Cette
technologie de frittage peut aussi se trouver sous la dénomination SPS pour Spark Plasma Sintering ou
encore sous le nom de frittage flash.

2. Seul le livre de Soshin Chikazumi présente de solides éléments de calcul.
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sotropie a été amorcée afin de maximiser la perméabilité, et cela en jouant sur le taux de
cobalt des ferrites produits par le frittage PECS. Malheureusement, les moyens employés
au laboratoire n’ont pas permis de déterminer les valeurs de K, principalement car nous
n’étions pas en possession de balance de torsion, ni de monocristaux. Bien que cette ten-
tative se soit soldée par un échec, nous avons tout de méme mis en évidence que pour une
structure cubique, le champ correspondant a la singularité Hgj,guiartic de la méthode du
point singulier n’est pas identique au champ d’anisotropie H4.

Le chapitre 6 “L’optimisation de la composition chimique du ferrite” reprend dans
un premier temps 'idée de jouer sur le taux de cobalt, puis dans un second temps une
étude sur le défaut de fer est présentée. La volonté de modifier le taux cobalt fait écho
au chapitre précédent, ol une substitution au cobalt devrait modifier la perméabilité du
ferrite. Malheureusement, aucune tendance sur la perméabilité n’a pu étre dégagée des
mesures magnétiques des ferrites synthétisés et frittés par le procédé PECS. Plusieurs
expériences ont alors été faites sur les matériaux afin de comprendre les effets d’un tel
frittage. Premiére, une analyse par diffraction de rayons X a permis de montrer que la
phase des matériaux n’était pas uniquement spinelle, mais qu’il restait une phase secon-
daire correspondant aux oxydes simples n’ayant pas réagi durant le pallier de réaction.
Un second test basé sur l'analyse dispersive en énergie permet de réaliser une cartogra-
phie chimique de la surface des matériaux. Elle montre des défauts : certaines zones sont
trés concentrées en nickel et peu concentrées en fer. Ceci permet de conclure quant a la
phase secondaire : 'oxyde de nickel ne réagit pas totalement avec les autres oxydes pour
donner la phase spinelle. Par ailleurs, d’autres mesures ont montré que la résistivité des
ferrites était bien moindre que la résistivité attendue. Cela provient du procédé PECS,
ou le frittage s’effectue dans un moule en carbone d’une part, ce qui est réducteur, et
sous une atmosphére d’argon d’autre part, ce qui est aussi une source de réduction. Ces
réductions chimiques modifient la teneur en oxygéne des ferrites, et il peut alors appa-
raitre un couple rédox Fe?" /Fe3T qui est la source de la conductivité des matériaux. Bien
que nous ayons procédé a un défaut de fer, les plus hautes résistivités restent comprises
entre 103 et 10* Q.m, alors que des mesures de la littérature présentes de valeurs pou-
vant atteindre 108 Q.m. L’écart est donc de quatre ordres de grandeurs. Cependant, le
ferrite 4F1 commercialisé par l’entreprise Ferroxcube a une résistivité DC de 10* Q.m.
La comparaison avec le ferrite 4F1 est justifié par le fait qu’il appartient a la famille des
ferrite Ni-Zn, et que la documentation technique indique qu’il est optimisé pour des fré-
quences de l'ordre du mégahertz. Ceci signifie qu’il n’est pas toujours nécessaire d’obtenir
les plus hautes résistivités possibles pour avoir des matériaux performants, ce qui sera
justifié par la suite, ol on observera trés peu de pertes magnétiques dans les transforma-
teurs utilisés dans un convertisseur. L’ensemble des résultats de ce chapitre a fait 'objet
d’une publication dans une conférence internationale [MCP*15].

Le chapitre 7 “La fabrication des transformateurs monolithiques” est sans conteste
Iapport majeur de cette thése. Il relate 1'établissement d'un protocole permettant la
fabrication des transformateurs monolithiques en utilisant le procédé PECS. Ce chapitre
est volontairement treés illustré afin de transmettre le maximum de détails concernant cette
réalisation. Une premiére étape a été de pouvoir usiner correctement les spirales de cuivre
utilisées en tant qu’enroulement des transformateurs. Aprés plusieurs essais, il semblerait
que la technologie adéquate pour usiner de si petites piéces soit 1’électro-érosion, appelée
aussi découpe fil. Afin d’éviter les contacts électriques entre les spirales, il est nécessaire
de les séparer avec un diélectrique. Le candidat retenu se présente sous une feuille de
mica, découpée en rondelle. L’aspect de feuille permet d’avoir une certaine élasticité,
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et de se déformer légérement lorsque les contraintes mécaniques sont appliquées durant
Iopération de frittage. Cependant, lors des différents essais, nous nous sommes apercus
que le ferrite n’était pas aussi résistif que nous le pensions. La conséquence immédiate est
que des courants électriques peuvent s’établir entre les deux enroulements par le matériau
magnétique. Sachant qu’il n’est pas simple dans notre cas de modifier la résistivité de ces
matériaux, il a fallu trouver une solution annexe. Nous avons fait le choix d’enduire les
conducteurs de peinture a base de céramique, afin qu’il y ait une couche isolante entre le
cuivre et le ferrite. Enfin, dans le but limiter la réduction du ferrite lors du frittage, deux
disques en alumine viennent se positionner sur les surfaces planes des transformateurs. Ces
deux disques permettent par la méme occasion d’assurer une meilleure tenue mécanique.
L’élaboration de ce protocole a permis une publication dans une revue internationale

IMZC+16].

10.1.3 Conclusions de la troisiéme partie

Cette troisiéme et derniére partie est plus courte que les deux précédentes, et ne
contient que deux chapitres.

Le chapitre 8 “Caractéristiques mesurées et simulées des transformateurs” présente les
mesures pertinentes afin de caractériser les transformateurs fabriqués. Deux modéles sont
utilisés ici, celui du transformateur et celui des bobines couplées. Nous nous sommes bien
gardés de les compléter par des éléments parasites qui apparaissent aux hautes fréquences,
car a la fréquence visée pour une application, 1 ou 2 MHz, des modéles simples nous ont
déja permis de dégager des résultats intéressants. Rapidement, un probléme émerge parmi
les différents défauts : 'inductance de fuite est trop grande par rapport a l'inductance
mutuelle. En effet, elles prennent respectivement en moyenne les valeurs de 0,2 pH et
de 1,4 puH. On calcule alors que I'inductance de fuite représente alors prés de 15% de
I'inductance mutuelle. Cela se traduit par la difficulté de transmettre de la puissance a la
charge, et confirme que les transformateurs sont mal dimensionnés. Fort heureusement,
d’autres mesures montrent que les pertes cuivres et les pertes fers sont quant a elles trés
faibles, et permettent I'utilisation de ces composants non plus comme transformateur,
mais comme coupleur.

Le chapitre 9 “Application : la réalisation d'un convertisseur statique DC-DC” rap-
porte la réalisation d’un convertisseur DC-DC utilisant une fréquence de découpage de
1 ou 2 MHz. Cette réalisation est construite en fonction des caractéristiques des cou-
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pleurs, et la structure retenue est un VRM 3 entrelacé couplé. Cela a été rendu possible
grace aux récentes commercialisations de transistors de puissance au GaN, qui permettent
des fréquences de découpage de I'ordre du mégahertz quasiment sans perte par commu-
tation. Sur le prototype, il a été possible de relever simplement les valeurs moyennes des
courants-tensions afin de calculer le rendement global de la structure. Dans les meilleures
configurations, il a été possible d’atteindre un rendement de 93,7 % et une puissance de
sortie de 191 W avec une charge de 2 2. Tl faut garder en téte que ces valeurs peuvent
étre encore améliorées, car tout le potentiel des composants n’a pas été utilisé. En effet,
ce sont les transistors qui sont limitant dans cette application, et ils sont spécifiés 80 V,
10 A, alors qu’il n’ont été exploités que pour 24 V et 6 A. Enfin, un dernier résultat trés
prometteur est celui de la densité de puissance. Le prototype développé atteint la valeur
de 15 kW/litre, et une meilleure optimisation de I’agencement des composants laisse sup-
poser qu’il est possible d’atteindre les 30 kW/litre. De plus, les faibles pertes permettent
de ne pas prendre en compte les problémes liés a gestion de la thermique, ce qui est
un excellent point pour l'intégration. Cette réalisation de prototype a fait I'objet d’une
publication dans une conférence nationale [MALT16].

10.2 Perspectives

Parmi toutes les perspectives possibles, cinq nous paraissent essentielles, qui font suite
aux travaux les plus approfondis de cette thése.

La premiére perspective concerne l'anisotropie magnétocristalline. Ce sujet reste re-
lativement complexe de part la difficulté de mesurer des constantes d’anisotropie. De
nombreuses astuces sont publiées dans la littérature pour éviter 'utilisation de monocris-
taux ou de la balance de torsion, mais ces réalisations manquent de résultats pertinents.
Nous avons aussi tenté de mesurer ces constantes, et cela par deux méthodes : la détection
de point singulier en utilisant la dérivée deuxiéme de la courbe d’aimantation d’'une part
et la mesure de la tension du deuxiéme harmonique d’autre part. Malheureusement, les
mesures obtenues laissent penser qu’il n’y a pas de correspondances entre les pics détectés
et ce que nous avons appelé le champ Hy,guiarite, Sans toutefois le démontrer clairement.
Il reste donc un travail d’investigation a faire de ce coté. Pouvoir mesurer la premiére
constante d’anisotropie pour ensuite la compenser dans un ferrite mixte serait un atout
majeur dans I’élaboration des ferrites, car plusieurs publications montrent qu’un minimum
d’anisotropie correspond & un maximum de perméabilité.

La deuxiéme perspective se concentre sur la fabrication des ferrites par le procédé
PECS. Une des images les plus marquantes est stirement celle de I'imagerie EDS, ou
loxyde de nickel se présente sous forme d’agglomérat. La question qui persiste est : a
quelle étape de la fabrication l'oxyde de nickel s’agglomére? Est-ce durant le broyage
ou bien durant le frittage? Nous n’avons pas fait de tests spécifiques pour pouvoir se
positionner avec exactitude sur la question, mais il est possible d’avoir quelques intuitions.
En effet, c’est le broyage qui est certainement ’étape la plus chaotique, ou du moins la plus
hasardeuse. Trop de paramétres de réglages interviennent, et il devient difficile de tous les
optimiser. Par ailleurs, nous avons suivi le protocole établi durant les travaux de thése de
Karim Zehani. Cependant, il y a eu un changement de matériel : le modéle pulverisette 7
présent sur le cite CNRS de Thiais est laissé de coté au profit du modéle pulverisette 6 sur
le site de ’'ENS Cachan. Le diamétre du plateau tournant étant légerement différent, ainsi

3. VRM est I’acronyme de Voltage Regulator Module.
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que le rapport de transmission disque planétaire/jarre de broyage. La conséquence est que
le mouvement de la jarre est différent, de méme que le mouvement des billes servant a
broyer. Il serait judicieux de faire une étude sur la vitesse de rotation, afin de s’assurer
que le broyage se fait de maniére homogeéne sur I’ensemble de la poudre, et de s’assurer
qu’il n’y a pas d’agglomérats d’oxyde de nickel dans les poudres en sortie de broyage. Par
ailleurs, le procédé PECS étant réducteur pour les ferrites, il serait intéressant d’ajouter
une étape en fin de fabrication pour les réoxyder. On rappelle que le recuit est & proscrire,
car les différences de coefficient de dilatation thermique aménent & une rupture du noyau
magnétique des transformateurs si la température dépasse 500 °C. On peut alors imaginer
un semblant de recuit mais a une température bien plus faible, par exemple 200 °C, mais
sous oxygeéne exclusivement. Il restera alors a déterminer si cette réoxydation s’est faite
aussi bien au cceur du matériau qu’en surface.

La troisiéme perspective concerne la fabrication des transformateurs ou coupleurs mo-
nolithiques par le cofrittage PECS. Le protocole établi durant le chapitre 7 posséde un
certain nombre d’étapes manuelles, notamment le collage des spirales de cuivre avec les
rondelles de mica, ’application de la peinture, ainsi que le positionnement de cet assem-
blage dans le moule en graphite nécessaire au frittage. Ces étapes ont une influence notable
sur les performances des composants ; par exemple un mauvais centrage ou une mauvaise
inclinaison des enroulements va modifier la répartition des lignes de champs, et il risque
d’apparaitre des zones dans le circuit magnétique ou 'aimantation sature. Il devient alors
difficile d’envisager une industrialisation tant que ces points ne sont pas améliorés.

La quatriéme perspective se centre autour du convertisseur DC-DC présenté dans le
chapitre 9. Les mesures faites sur le prototype montrent que les coupleurs sont de bons
candidats pour ce type d’application, et il est urgent de fabriquer une alimentation intégrée
afin de connaitre précisément les performances du produit fini. On pense alors a la densité
de puissance qui devrait étre satisfaisante avec ’emploi de ces nouveaux coupleurs, tout en
gardant en téte 'avantage suivant : la thermique ne nécessite pas une gestion particuliére
car le niveau de perte reste faible.

Enfin, la cinquiéme et derniére perspective concerne un sujet qui n’a pas été traité
durant ces travaux de thése, notamment par manque de temps?. Il s’agit des pertes ma-
gnétiques dans les ferrites fabriqués par le procédé PECS. Bien que les mesures sur le
convertisseur indique des faibles pertes dans les coupleurs, il serait intéressant de pouvoir
les déterminer. En effet, les pertes magnétiques dans les matériaux dépendent essentiel-
lement de la résistivité et de la taille des cristallites; or, il est possible de controler cette
taille par le procédé PECS en jouant sur la température et la durée du frittage. Il se-
rait donc profitable d’envisager une étude entiérement consacrée aux pertes en hautes
fréquences pour les comparer a celles des ferrites déja commercialisés. De plus, la perméa-
bilité des ferrites fabriqués durant cette thése est quasiment constante jusqu’a 20 MHz. Si
les pertes sont maitrisées jusqu’a cette fréquence, alors il serait déja possible de concevoir
des composants magnétiques pour 1’électronique de puissance déja performants et préts a
Iemploi en attendant la nouvelle génération de transistor.

4. Une année supplémentaire serait la bienvenue !
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