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Introduction Générale

L’étude et la conception de matériaux composites suscitent depuis prés d’un siécle
un grand intérét dans les domaines multiples et variés de la science moderne. Ces
composites, avec des structures hétérogenes, présentent des performances souvent bien
supérieures a celles des matériaux homogene (propriétés chimiques, mécaniques, optiques,
thermiques ou radioélectriques) qui leur conférent des perspectives d’utilisation fort
prometteuses. Parmi ces structures composites, nous avons choisi de nous intéresser plus
particulierement aux inclusions magnétiques de type ferrite (Me-Fe204) dans un milieu
diélectrique de type PZT [1,2].

Les céramiques titano-zirconate de plomb dites PZT [3,4], de structure pérovskite Pb
(Zr1x Tix) O3 se distinguent de tous les autres matériaux par la nature covalente et/ou ionique
des liaisons entre les atomes qui les constituent, leur conférant une resistance €elevée, une
grande stabilité thermique et chimique (de I’ordre de 1400°C a 1500°C) (bonne isolation
thermique). En effet, elles conservent des propriétés mécaniques acceptables. Les propriétés
remarquables des céramiques rendent leurs applications trés attractives. En revanche, la
fragilité, la faible ténacité et la faible résistance aux chocs de ces matériaux sont les ponts
les plus critiques concernant leur utilisation.

Cependant, devant le potentiel que représente cette classe de matériaux, de nombreux
programmes de recherches ont été développés pour tenter de remeédier a leur caractéere
fragile. Une des approches en ce sens est conduite et qui consiste a augmenter leur caractére
mécanique et de le renforcer sous forme composite par un matériau de performance
mécanique supérieur. La solution consiste donc a fabriquer des matériaux composites a des
performances mécaniques supérieures tels que les composites a matrice Ferrite/PZT [5-7].
Les ferrites MeFe204 - (Me : Ni?*, Zn?*, Cu*?,.....), ou Me appartenant la plupart du temps a
des métaux de transition, de structure spinelle sont des matériaux ferrimagnétiques étudiés
de puis de nombreuses années. Ils présentent un intérét vis-a-vis des applications a hautes
fréquences (>1 MHz) [8-11].

L’objectif de cette étude est la synthése d’un nouveau composite a base de ferrite MO-Fe;O3
et un matériau de type PZT, puis I’étude structurale principalement par diffraction des rayons

X et MEB de leurs caractéristiques.
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Notre choix de composite s’est porté sur, une céramique PZT dopée par Gadolinium (Gd)
de structure pérovskite et une céramique ferrite NCF de structure spinelle : Nio.ss Cuo.36
Fe203/Pbo.94Gdo.os (Zro.s52Tio.4s) O3

L’ensemble de ce travail se compose de trois chapitres :

Le premier chapitre, composé de deux parties, est un rappel bibliographique des notions
essentielles a connaitre pour aborder ce sujet de recherche. La premiére partie, est un rappel
des notions essentielles sur les PZT. La deuxiéme, est une présentation generale sur les
ferrites.

Le deuxiéme chapitre, présente le procédé de synthése a voie solide (méthode
conventionnelle) que nous avons utilisée pour 1’¢laboration des poudres ainsi que leur
caractérisation par différentes méthodes d’analyse (DRX, MEB-EDS, FTIR et UV-Visible).
Le troisieme chapitre, présente les résultats tirés de cette étude et leurs discussions.

Enfin, la conclusion générale résume 1’essentiel de notre travail.
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I.1. Introduction:
Le terme composite, dans le domaine des matériaux, signifie que deux ou plusieurs

matériaux sont associés a 1’échelle macroscopique afin de développer un matériau ayant de
nouvelles propriétés. Un moyen de différencier un composite par rapport aux autres matériaux était
I’inhomogénéité sur les propriétés macroscopiques mais aujourd’hui, ce critere devient moins exact

compte tenu de I’apparition de nano composites qui sont beaucoup plus homogenes.

Les avantages d’un composite, en général sont de présenter de meilleures performances en
de nouvelles propriétés par rapport a ses constituants. Par exemple, dans les composites électro-

actif, les propriétés du composite pourront étre divisées en trois catégories [1,2] :

v Propriétés de somme : les deux phases ou constituants ont une propriété « P » en commun,
mais de valeurs différentes. Le composite aura cette propriété « P » dont la valeur est la
moyenne de celle des deux phases.

v" Propriétés de produit : un méme paramétre physique « C » est en relation avec le parametre
A pour une phase et avec le paramétre B pour 1’autre. Le composite aura une propriété qui
reliera les parameétres physiques « A » et « B ».

v" Propriétés de la combinaison : I’importance de la propriété physique d’une phase est amplifiée
lorsque cette phase est associée a une autre. Cette propriété est intéressante parce qu’on peut
modifier les propriétés spécifiques d’une céramique par son association avec une ou plusieurs

phases passives.

Notre intérét est basé sur les matériaux composites, constitués de deux matériaux a base
d’oxyde dont I’'un est de type PZT, des propriétés (Di-, Pi-, Ferro-électriques...etc.) et I’autre de
type ferrite Fe2Oa, de propriétés électromagnétiques et ce, dans le but d’étudier les caractéristiques

physico-chimiques d’un nouveau composite et d’évaluer sa performance.

1.2. Les matériaux céramiques de type PZT
Les premiers matériaux piézoélectriques a base de zircono — titanate de plomb notés PZT

ont éte élabores dés 1954. Ils se sont répandus tres rapidement car leurs propriétés supplantent de
loin celles de toutes les autres familles de composés. Elles permettent un net élargissement des
applications du phénomeéne piézoélectrique [3]. Les excellentes propriétés piézoélectriques de ces
céramiques ont été mises en évidence par JAFFE, ROTH et MARZULLO [4]. En effet, a cause de
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leur performance, elles ont remplace, dans de nombreux cas, les céramiques de titanate de Barium
(BaTiOs) [5].
1.2.1. Lastructure

Les matériaux PZT, de formule générale Pb (Zr1xTix) O3, avec 0 < x < 1, cristallisent dans
la structure pérovskite ABO3[6,7]. Dans la forme la plus simple, I’arrangement atomique peut étre
représenté par une maille cubique. Dans ce cas, les sommets du cube sont occupés par le cation (A)
de coordinence 12, le centre de la maille par le cation (B) de coordinence 6 et les oxygenes sont
situés au centre des faces. Le rayon ionique de I’ion (A) est toujours supérieur a celui de 1’ion (B).

La figure.1. Représente du réseau tridimensionnel d'octaedres [8].

.Ph"(A)

0 Zrt on
i (B)

@ o

Figure 1.1. Représentation du réseau tridimensionnel d'octaédres.

Les substitutions par des atomes de tailles différentes sur les sites A et/ou B entrainent
I’apparition de distorsions dans la maille. Ainsi, elles impliquent des modifications profondes des
caractéristiques diélectriques et piézoélectriques qui seront détaillées dans la suite de ce chapitre.
La structure pérovskite peut quand méme exister. Dans le cas du PZT, la structure pérovskite idéale
présente une maille cubique simple dans le groupe de symétrie Pm3m.

1.2.2. La microstructure
On définit la microstructure d’un matériau par la distribution et I’arrangement des

phases comportant un grand nombre de microstructure bien ordonnées (grains) qui sont
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reliés entre eux par des zones moins ordonnées (joint de grains) (figure 1.2). Ainsi, il existe
toujours une proportion plus ou moins plus importante de porosité, cette derniere qui

est une discontinuité dans les matériaux, est responsable en parti de leur fragilité [9].

Joint de grains Gramn

N

Pore

-+

Figure 1.2. Microstructure typique d’une PZT [10].

1.2.3. Condition de stabilité structurale de la pérovskite
Pour qu’un composé de formule générale (A1A2As...An) (B1B2Bs... By) Os, dont la plus

simple est ABO3, possede une structure de type pérovskite, il doit satisfaire trois types de
conditions [11].

a) Condition d’électro neutralité

K
ZXAi ZAj + XBiZBj) =6
i=1
Avec :
Xai: La fraction de moles au cation A.
Xsi: La fraction de moles au cation B;.
Zaj: Nombre de valence de cation A..

Zzj: Nombre de valence de cation B;.

b) Condition Stechiométrique

K
XAi=1;0<XAi <1
i=1
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K
XBj=1;0<XBj <1
j=1

J

c) Condition Géométrique
GOLDSCHMIT définit un facteur de tolérance t.
RA + Ro
"= V2(RB + Ro)
Ou :
Ra, Rg et Ro correspondent aux rayons ioniques des éléments des sites A, B et de I’oxygéne ; cette
relation n’étant valable que si la stoeechiométrie en oxygene est respectée.

Ce facteur exprime un équilibre entre les longueurs des liaisons A-O et B-O et renseigne
sur la distorsion que subit la structure telle que la déformation, la rotation le basculement des
octaedres ou bien la déformation du polyedre de coordination de A qui sont liés aux phénomenes
de dilatation thermique et de compressibilité des liaisons [12].

Dans le cas idéal ou t = 1, la structure est cubique. Dés que I’on s’éloigne de cette valeur,
la maille subit les distorsions suivantes :

e t>1: distorsion hexagonale (ex : BaTiOs NaNbO:s3)

e 0.95<t<1: structure cubique (ex : BaZrQOs)

e 0.9<t<0.95: distorsion rhomboédrique (ex : RbTaO3, KNbO3)

e 0.8<t<0.9 : distorsion orthorhombique (ex : PbTiO3, GdFeOs3LaMnOs3)

1.2.4. Solution solide de type PZT
Les zircono — titanates de plomb (PZT) sont formés d’un mélange binaire de PbTiO3

(ferroélectrique) et de PbZrOs (anti ferroélectrique). En effet ce mélange, miscible en toutes
proportions, forme des solutions solides de Pb (ZrixTix) Os dont les caractéristiques
piézoélectriques et diélectriques sont nettement supérieures a celles des composés initiaux [13].
e Diagramme de phase [14] :
La maille pérovskite du PZT peut étre sous trois formes différentes suivant la température et le
rapport Zr/Ti :
v Cubique lorsque la température est supérieure a la température de curie (Tc), ce qui

correspond a la phase paraélectrique.
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v Quadratique lorsque la température est en dessous de Tc et X< 0.45 (dominance du

titane).

v" Rhomboédrique lorsque la température est en dessous de Tc et X > 0.5 (dominance du

zirconium)

On notera que lorsque X est compris entre 0.45 et 0.5 environ, la phase obtenue est un
mélange de deux phases quadratique et rhomboédrique. Cette phase est nommeée morphotropique.
Elle est importante car c’est dans cette zone que la PZT présente ses meilleures propriétés
ferroélectriques et piézoélectriques.

A la température ambiante, la solution solide entre PbTiO3 et PbZrO3 présente deux
phases ferroélectriques, une phase quadratique du c6té riche en titane du diagramme de phase,
et une phase rhomboédrique du c6té riche en zirconium. La frontiére entre ces deux phases est

appelée morphotropique et des caractéristiques électriques améliorées y sont observées.

Frain

Tempeérature (°C)

150
100
S0 FRIIHI

| | | | | | | |
10 20 30 40 50 60 70 80 90

% P bT10;5 (molaire)

Figure 1.3. Diagramme de phase des solutions solides PZT.
1.2.5. Propriétés physiques des pérovskites et leurs applications
Les pérovskites, un véritable coffre au trésor pour la science des matériaux. Ces matériaux
céramiques avec leur structure cristalline particuliére présentent une variété étonnante de

propriétés électroniques et magnetiques dont on peut citer quelques-unes [18] :
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» Supraconductivité : Les pérovskites sont des supraconducteurs a des températures elevées.
Elles sont utilisées dans les condensateurs, les appareils @ micro-ondes et 1’électronique
ultrarapide.

> Piézoélectricité : Ces pérovskites transforment la pression mécanique ou la chaleur en
électricité, elles sont utilisées dans les microphones, les circuits d’allumage et les capteurs
sous-marins.

» Catalyseurs : Elles accélérent les réactions chimiques car utilisées comme cathodes dans les
piles a combustible.

» Magnétorésistance : Les pérovskites changent soudainement leur résistance électrique
lorsqu’elles sont placées dans un champ magnétique. Elles sont utilisées dans les bandes et les
disques magnétiques.

» Ferroélectricite : La propriété selon laquelle un matériau possede une polarisation électrique
a 1’état spontané qui peut étre renversée par 1’application d’un champ électrique extérieur,

comme c’est le cas du BaTiO3z et du PZT.

1.3.Les matériaux céramiques de type ferrite
1.3.1. Définition

La ferrite est une céramique ferromagnétique obtenue par moulage a forte pression et a
haute température (>1 000 °C) a partir d’oxyde de fer Fe,O3XO (ou X : manganeése, zinc, cobalt,
nickel, etc.). Il est trés utilisé en électronique et permet de mettre en ceuvre des applications diverses

et variées grace a ses propriétes.

La ferrite est un matériau trés dur, difficile a usiner et assez fragile, de couleur grise a noire.
La température de Curie (propriété caractéristique des matériaux magnétiques) de ce matériau est

généralement comprise entre 125 et 350 °C.

Préparation : Les préparations des ferrites sont particulierement difficiles a cause des nombreux
parametres qui interférent : état physico-chimique des poudres, pression d’agglomération,
température et temps de chauffage, atmosphéere de recuit, etc [19].
1.3.2. Lastructure spinelle

Dans les oxydes de structure spinelle, les anions O?" forment un réseau cubique a faces
centrées, définissant des sites cationiques tétraédriques et octaédriques. Les sites tétraédriques

seront désignés par la notation A et les sites octaédriques par la notation B. La maille unitaire est
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une maille rhomboédrique contenant deux groupes formulaires AB,0s. Comme celle-ci n'est pas
commode pour décrire la structure, nous déecrivons par la suite la plus petite maille multiple
cubique. Cette maille contient 32 atomes d'oxygene, qui définissent 32 sites B et 64 sites A.
Seulement 8 sites A et 16 sites B sont occupés par des cations. La plus petite maille cubique contient

donc 8 groupes formulaires de type AB204 [20].

® Oxygen
® B (oclahedra)
® A letrahedral)

Figure 1.4.unité structurale de base de la ferrite spinelle.

1.3.2. Les types de ferrite et leurs propriétés

Il existe deux grandes familles de ferrites industrielles : les ferrites douces et
les ferrites dures que 1’on trouve essenticllement a 1’état poly cristallin, sous forme de
céramique massive. Cette appellation tire son origine des premiers aimants techniques
qui étaient fabriqués a partir d’aciers au début du XX ¢ siécle. En effet, le fer métallique,
lorsqu’il contient des impuretés, comme par exemple des inclusions de carbone, présente
a la fois un champ coercitif élevé et une dureté mécanique importante ; lorsqu’il est pur,

son champ coercitif est faible et sa dureté mécanique diminue.
Les ferrites dures sont donc employées comme aimants permanents.

Les cristaux des ferrites dures ont la capacité de s'orienter dans un champ magnétique. Les
propriétés magnétiques sont alors supérieures dans la direction de 1’orientation. Cependant, les
cristaux correspondant a des mono-domaines de Weiss et ayant un certain degré de liberté les uns
par rapport aux autres sont les seuls a pouvoir s’orienter. Avec les différentes techniques de broyage
(d’ou I’appellation ferrites frittés), le taux d'orientation des cristaux peut étre supérieur a 90%, tout

en n’entrainant aucune augmentation de la rémanence. Les ferrites sont alors dites anisotropes.



https://fr.wikipedia.org/wiki/Domaine_de_Weiss
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Cependant, si lors de la préparation, aucun champ extérieur n’est appliqué sur la ferrite, il s’agira

alors de ferrite isotrope.

Les ferrites dures frittés sont des céramiques, ils sont alors tres stables chimiquement et

temporellement par les éléments les composants.

Les ferrites douces sont utilisées comme noyaux magnétiques faibles pertes pour
la réalisation de transformateurs et d’inductances en électronique de puissance. Leur
résistivité électrique élevée (> 1 Q - m) et leur faible co(t de fabrication sont a 1’origine
des nombreuses applications industrielles de ces matériaux. Leur polarisation
magneétique a saturation Js est inférieure a 0,60 T donc plus faible que celle des métaux
tels que le fer ou le cobalt. Les champs coercitifs les plus faibles sont proches de 10 A/m,
donc 10 fois plus grands que les alliages métalliques les plus douces. Malgré cela, leurs
performances a fréquence élevée (f > 100 kHz) sont nettement supérieures a celles de

tous les autres matériaux magnétiques.
e Les ferrites douces regroupent trois familles de matériaux :

> La 16 famille est celle des ferrites spinelles de manganése-zinc (Mn-Zn) utilisés
pour des fréquences allant del0 kHz a 1 MHz. Ces matériaux sont principalement
utilisés dans les domaines de la conversion d’énergie ou le traitement du signal.

Leur résistivité électrique vaut typiquement 1 Q m.

> La 2¢™ famille est celle des ferrites spinelles de nickel-zinc et de nickel- zinc-
cuivre utilisés entre 1 et 500 MHz. Leur résistivité électrique peut atteindre
108 3 m. Comme les ferrites Mn-Zn, ils sont utilisés pour la réalisation

de transformateurs ou d’inductances.

> Enfin, la 3™ famille est celle de ferrites dites « hyperfréquences » (0,1 a
100 GHz). On trouve dans ce groupe des ferrites de type spinelle et de type grenat.
Ils sont utilisés pour la réalisation de composants hyperfréquences spécifiques tels

que les circulateurs (ou isolateurs), les filtres accordables et les déphaseurs.

Si aujourd’hui les ferrites spinelles de manganese-zinc constituent la plus grande
partie de la production mondiale des ferrites douces, il faut se rappeler qu’avant

I’avénement des alimentations a découpage et la montée en fréquence des
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télécommunications, les ferrites « haute fréquence » de nickel-zinc étaient les plus
utilisés. L’industrie de ferrites douce évolue comme le monde de 1’¢lectronique et on
peut penser que les années qui viennent verront encore des mutations profondes dans ce

secteur.

Outre leur bas col(t de fabrication, le succes industriel des ferrites est d0 aux
innombrables compositions chimiques qu’il est possible de réaliser et qui conduisent a
autant de propriétés magnétiques différentes. Pour chaque type d’application (niveau de
puissance, gamme de fréquence, gamme de température...), il existe un matériau optimisé

et son optimisation passe par une analyse détaillée de son environnement électrique [21].

1.3.3. Les domaines d’utilisation de ferrite
» Ferrite cylindriques creux :

Généralement de tailles modestes, les ferrites sont souvent utilisées pour la réalisation de
« selfs de choc » destinées a s’opposer au passage de signaux hautes fréquences tout en laissant
passer des signaux basses fréquences. Ce genre de self peut ainsi servir a la réalisation de filtres

RF. On en trouve tout fois de taille plus imposante, qui prend place autour d’un bobinage ou d’un

transformateur.

Figure 1.5. Ferrite cylindriques creux.

» Ferrite en batton (cylindrique ou plat) :

On en trouve dans les récepteurs radio possédant une gamme de fréquence GO, PO ou OC
(Grandes Ondes, Petites Ondes ou Ondes Courtes). Dessus peuvent y étre bobinées une ou plusieurs
selfs, comme on peut le voir sur la photo en haut de cette page. Ce type de ferrite est aussi appeléee

cadre ferrite.
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> Torre de ferrite :

Les tores ferrite sont le plus souvent utilisés pour la réalisation de selfs d’antiparasitage
(antiparasitage de montages a triac par exemple), de filtres audio LC, de bobinages HF, on les
emploie aussi dans les alimentations a découpage. En général, on trouve peu de spires de fil autour
de ce genre de ferrite, mais il arrive parfois que la ferrite soit tout de méme entiérement recouverte.
On peut aussi utiliser de telles ferrites pour la réalisation de petits transformateurs HF utilisables
dans des oscillateurs ou pour assurer le couplage entre plusieurs étages. Les tores ferrite permettent

de fortement miniaturiser un transformateur ou une inductance.

Les tores ferrite sont de préférence utilisés pour des applications en « large bande », c'est-
a-dire pour un fonctionnement sur une plage de fréquence assez eétendue. Les tores en poudre de
fer seront préférés pour les circuits a bande étroite (circuits sélectifs). La puissance que peut
transmettre un transformateur réalisé sur tore ferrite dépend principalement de la section du tort.

Le diameétre extérieur peut ainsi s’échelonner de 4 mm a 26 mm, par exemple.

» Ferrites pleins filetés :

Appelés aussi « noyau ferrite », ils permettant de jouer sur le facteur de couplage ou sur
I’accord de circuits RF, en s’enfongant plus ou moins dans une bobine ou dans un transformateur.
Pour les faire tourner dans leur support, I’'usage d’un tournevis entiérement en plastique

(padding) est requis.

> Ferrites pour cable :

Il existe des ferrites dites « pour cable rond », que I’on peut ouvrir et fermer (par clipsage)

pour permettre la pose sur un cable déja doté de sa connectique.

Ces ferrites sont destinées a diminuer les parasitives véhiculés dans le cable, qu’il s’agisse
d’un cdble d’alimentation ou d’un cable reliant la sortie d’une carte vidéo a une entrée de moniteur
informatique. Il en existe de différentes tailles, prévues pour des cables d’un diametre généralement
compris en 4 et 9 mm. Ce genre de ferrite est parfois moulé dans le cable lui-méme (cordons vidéo,
cordons de liaison informatique RS232, cable basse tension de 1’alimentation secteur de PC

portable, par exemple) [22].
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Figure 1.6. Ferrite pour cable rond

1.4. Application des composites PZT/Ferrite
Dans un premier temps, les matériaux composites ont été utilisés pour le développement

des différents types de condensateurs. Ces derniéres années, de nouvelles applications des
matériaux composites sont apparues dans différents domaines.

Si aujourd’hui les céramiques composites de PF trouvent une large application c’est grace
a leurs remarquables propriétés et a leur couplage piézoélectrique/piézomagnetique sont utilisées

comme : capteurs, résonateurs, moteurs électromagnétiques, selfs de chocs, etc.

Les PF font I’objet également d’études de développement important a leur couplage
diélectrique/magnétoélectrique utilisée dans les cables basse tension de 1’alimentation secteur de

PC portable, les cordons de liaison informatique RS232, etc.

Comme nous trouvons des diverses applications a composite PF, Citons : les substrats
multicouches, systémes de protection thermique pour les véhicules spatiaux, la réutilisabilité pour
de multiples rentrées, les clapets ou ventilateurs pour le réglage ou la mise en mouvement des
courants de gaz chauds dans diverses installations peuvent étre faits en céramique composite PZT

et ferrite de méme forme que ceux en métal [23].

1
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CHAPITRE I1
PROCEDE dE SYNTHESE ET

TECHNIQUE DE
CARACTERISATION

« L’expérience est la mere de la science »



Chapitre 11 Procédé de synthese et techniques de caractérisation

I1.1. Introduction
Ce chapitre est consacré, en premier lieu, a la description des méthodes de préparation

et en deuxieme lieu, aux techniques de caractérisation.

La technique choisie pour former un solide ne dépend pas seulement de la composition,
mais aussi de 1’état sous lequel il doit étre utilisé (la taille des grains, la porosité, 1’état de
surface, I’homogénéité... etc.) [1].

La préparation des poudres est une étape importante des procédés de mise en forme.
L’objectif est d’obtenir une poudre qui permet, d’une part, I’obtention de la microstructure
recherchée, généralement dense et homogene pendant la mise en forme et d’autre part d’assurer
une densification satisfaisante au frittage [2].

La synthese de nos échantillons a été faite par la méthode conventionnelle (voie solide).

11.2. Méthodes de préparation des oxydes mixtes
La chimie du solide offre divers modes de préparation physico-chimiques et électro

catalytiques des oxydes mixtes (spinelle, pérovskite, pyrochlore, ...). Les propriétés de ces
derniers dépendent du mode et des conditions de préparation ainsi que de la température de

synthese.

I1.2.1 Synthese par réaction a I’état solide
C’est le mode de préparation le plus classique utilisé dans I’industrie. I1 consiste a faire

un mélange de plusieurs oxydes solides & une température inférieure températures de fusions
respectives, de telle sorte que la réaction s’effectue a 1’état solide. Une telle réaction se produit
d’abord a I’interface entre les grains des solides, puis se poursuit par diffusion des réactifs du
cceur vers l’interface réactionnelle. L’¢élévation de la température accélére ce processus de
diffusion a travers le solide. Cette diffusion est souvent I’étape limitante. En dépit d’une

utilisation tres répandue, cette méthode simple présente cependant plusieurs inconvénients [3]:

» Faible vitesse des réactions a 1’état solide, cette vitesse dépend du cycle thermique
utilisé (vitesse de chauffage et temps de recuit)

» Mise en jeu de hautes températures qui nécessitent I’apport de grandes quantités
d’énergie

» Inhomogénéité de la composition du produit final obtenu, la composition moyenne étant

différente de la composition souhaitée.
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Produits de départ

Pesé et agitation

Séchage a I'étuve

Brovage

Calcination

Rebrovage

Frittage

Figure I11.1: Les principales étapes de préparation des céramiques.
a) Matieres premieres :
Elles sont constituées d’oxydes, de carbonates, de nitrates... etc. Une poudre idéale peut
étre décrite comme étant formée de grains de petite taille (de ’ordre de 1 um), de forme
réguliére et avec une répartition de taille tres étroite. La pureté ainsi que celle d’éventuels ajouts

sont controlés [4].

b) Mélange et broyage :

Le but de cette étape est d’obtenir une répartition uniforme des précurseurs des poudres
d’oxydes de carbonates et d’hydroxydes précurseurs qui sont pesée et mélangées en quantités
steechiométriques, ce mélange peut se faire par exemple avec un « tourne jarre » : le flacon
contenant le mélange tourne plusieurs heures sur des cylindres avec éventuellement des billes
dans ce flacon. Cette opération est en générale associée a un broyage, en particulier si les

granulométries des précurseurs sont tres différentes.
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¢) Calcination :

Dans ce but, les matériaux sont soumis a un cycle thermique, éventuellement sous
atmospheére contrélée, au cours duquel ils vont, par des phénomenes de diffusion en phase
solide, réagir et former la phase recherchée. Au cours de cette réaction il y a dégagement de

dioxyde de carbone ou de dioxyde d’oxygene et éventuellement d’un peu de vapeur d’eau.
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Figure 11.2 : Four programmable et Schéma du cycle de calcination.
d) Rebroyage :
Apreés le traitement thermique, la poudre est rebroyée afin de réduire la taille des grains,
de I’homogénéiser et d’augmenter sa réactivité. La poudre est alors soumise a un traitement

thermique a haute température afin d’obtenir les phases recherchées [5].

e) Mise en forme:

La mise en forme de nos échantillons est faite dans une matrice cylindrique, moule en
acier, sous pression uni-axiale et en utilisant une presse hydraulique de type Retsch PP29 avec
une pression variant de 1,5 a 3,5 tonnes par cm? (Fig. 11.3). Un liant organique, (solution
aqueuse d’alcool polyvinylique APV a 5% en masse dans I’eau), est ajouté, en quelques gouttes,
pour favoriser le glissement des grains les uns par rapport aux autres et homogénéiser la

pression lors de cette mise en forme [6]. Ce liant est ensuite éliminé par traitement thermique.
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Passtilles du moule
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Poudre céramique

Figure 11.3 : Presse hydraulique utilisée pour la mise en forme des pastilles et schéma du

moule de pressage.

f) Frittage:

Le procédé le plus général, pour I’obtention des piéces massives en céramique, est le
frittage. C’est une étape centrale dans la fabrication des composés céramiques, en raison de
I’impact important de ce procédeé sur la plupart des propriétés. Le frittage permet de transformer
le comprimé de poudre en une masse solide et cohérente par I'effet de la température. La
température appliquée est normalement inférieure a la température de fusion du constituant
principal. Ce deuxieme traitement thermique a pour but de densifier la céramique, en permettant
aux grains de croitre, diminuant ainsi la porosité [7].

Trois stades, dont chacun recouvre partiellement le suivant, peuvent étre distingués, durant la
montée en température et le palier de frittage afin de décrire 1’évolution de la densification de

la céramique (Fig. 11.4) [8] :
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Figure 11.4: Succession schématique des différentes étapes de frittage d’une céramique

massive [8].

» Stade initial : dans ce stade, il se forme des zones de raccordement entre les grains. Ce

phénomene est activé par des mécanismes de diffusion, évaporation-condensation, et il
se termine quand la taille de ces zones de raccordement, joints de grains, devient proche
de 50% du rayon de grain (la densité relative dr < 65%) (élimination de la porosité
ouverte).

Stade intermédiaire : durant ce stade, les pores ouvertes diminuent de volume, ]
jusqu’a se scinder en de nombreux pores fermés. Il y a ainsi, densification suite a
I’élimination des pores ouvertes (65% < dr < 92%).

Stade final : enfin les grains grossissent et les porosités fermées sont progressivement
éliminées (92% < dr < 100%). Dans les deux derniéres phases du frittage, on constate
une prédominance des phénomenes de diffusion en volume et aux joints de grains. Pour
optimiser le frittage, il faut donc privilégier les mécanismes de diffusions en volume et
aux joints de grains. Cependant, la densification et la croissance des grains sont deux

phénomenes en compétition lors du frittage, le grossissement des grains étant inévitable.
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Toutes ces méthodes donnent des résultats variables suivant la composition de la PZT
préparée et necessitent une optimisation des parametres de fabrication. Les moyens et le temps
de séchage ainsi que les parametres de calcination constituent aussi des facteurs importants [8].

La synthése de nos échantillons a été faite par la méthode classique (voie solide).

11.2.2. Produits de départs
La solution solide [Pbo.oa Gdo.os (Zro.s2 Tio.as) Os] abrégé PGZT et

[Nio.6aCuo.36Fe203] abrégé NCF est préparée a partir du mélange des produits de départ

(oxydes de base et dopants).

11.2.2.1. Les oxydes de bases
Les oxydes de bases utilisés dans la solution solide PGZT et NCF, sont : PbO, TiOa,

ZrO», NiO, CuO, Fe O3 dont les taux de pureté sont donnés dans le tableau (11.1). Les
quantités de produits necessaires a la synthése d'un mélange d'environ 20g sont calculées,
pesées et mélangee.

Tableau I1.1: Caractéristiques des oxydes de bases.

Oxydes de Masse molaire  Degré de pureté (%)
bases (g/mole)
PbO 223.19 99
TiO2 79.87 99
ZrO2 123.22 99
NiO 74.71 99
Fe203 159.68 98

11.2.2.2. Les dopants
Le role des dopants est généralement I’amélioration des propriétés de ces matériaux

en vue de leur adaptation a des applications bien spécifiques.
Notre choix est porté sur I’oxyde de Gadolinium (Gd203) et I’oxyde de cuivre (CuO)

pour les PZT et NiFe,O4 respectivement.
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Tableau I1.2: les masses molaires et les degrés de puretés de dopant.

Le dopant La masse molaire Degré de pureté
(g/mol) (%)
Gd20s3 362.50 99.99
CuO 79.55 98

Les différentes étapes de la méthode de synthése de nos échantillons par la voie solide

peuvent étre résumées dans les organigrammes suivants (figure 11.5 et figure II.




Chapitre 11 Procédé de synthese et techniques de caractérisation

Mélange et agitation
La pesée des produits

de départ Pendant 4h en milieu

acétonique

Calcination a 900°C Broyage pendant 2h Séchage dans I’étuve a
pendant 4h 80°C

Rebroyage J Formation des pastilles Frittage a 1250°C

Figure 11.5: Les principales étapes de préparation des céramiques de type PGZT.
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La pesée des produits Mélange et agitation

de départ Pendant 8h en milieu

d’éthanol

Calcination a 1100°C Broyage pendant 6h Séchage dans I’étuve
pendant 4h a 100°C

!

pastilles

Rebroyage J Formation des J Frittage a 1250°C J

Figure 11.6: Les principales étapes de préparation des céramiques de type NCF.
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11.2.3. Les composite PGZT-NCF
Le terme composite dans le domaine des matériaux signifie que deux ou plusieurs

materiaux sont associés a I’échelle macroscopique afin de développer un matériau ayant de

nouvelles propriétés.

Les avantages d’un composite, en général, sont de présenter de meilleures
performances en de nouvelles propriétés par rapport a ses constituants.

Le but de ce travail est la synthése d’un composite PGZT-NCF a base de ferrite

NiCuferrite et un matériau de PZT. Ce composite est préparé selon les étapes suivantes :

Pesée des produits Mélange et broyage
de composite

Frittage a 1250°C Mise en forme des Presse hydraulique
pendant 4h pastilles

Figure I1.7: Les principales étapes de préparation des composites.
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11.3 Méthodes de caractérisation
De nombreuses techniques physico-chimiques sont utilisées dans la caractérisation des

oxydes mixtes. Dans notre travail, nous avons utilisé les méthodes suivantes :

11.3.1 Analyse de la morphologie et de la microstructure

11.3.1.1. Masse volumique p (ou Densité)
Définie comme masse par unité de volume. La qualité du matériau augmente avec

I’augmentation de la densité et celle-ci augmente avec 1’augmentation de la température de
frittage [9]. Les propriétés structurales et physiques d’une céramique sont liées & sa densité.
Cette derni¢re dépend fortement de la température de frittage. Afin d’optimiser la température
de frittage pour les échantillons choisis dans cette étude, des mesures de densité sont réalisées
a partir d’un Gravimétrique, poussée d'Archimede au laboratoire de physique photonique et
nanomatériaux multifonctionnelles 'université de Biskra.

Le corps solide est pesé dans l'air (A), puis dans un liquide auxiliaire (B) de masse
volumique connue.

Notons bien que, la température du liquide doit étre prise en compte, car elle peut
entrainer des variations de la masse volumique de I'ordre de 0,001 a 0,1 par 28°C, un effet
qui devient manifeste dés la troisieme décimale du résultat.

Les mesures de la densité de nos échantillons solides, sous forme de pastilles, ont été

réalisées a 1’aide d’un Gravimétrique, poussée d'Archimede de type OHAUS Figure I1.8.

Figure 11.8 : Gravimétrique, poussee d'Archimede.
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Par contre la densité théorique est définie par la relation suivante [10] :
ZA/N
din= T/ (g/cm?3)

Avec :

A : la masse atomique.

N : nombre d’ Avogadro.

V : Le volume de la maille

11.3.1.2. La porosité (P)
L’intérét de 1’étude de la porosité en fonction de la température est multiple, le plus

important ¢’est d’aboutir a des échantillons de céramiques encore moins poreux parce que leurs
propriétés mecaniques dépendent de leur porosité. Ce point constitue, en effet un parameétre
critique dans la technologie des céramiques de type PZT. La porosité est exprimée par la
relation :

Avec :
d : Densité calculée (g/cm?3).
dn: Densité théorique (g/cm?).

11.3.2 Diffraction des rayons X - Méthode des poudres
La diffraction des rayons X permet d’identifier la nature des phases cristallines présentes

dans un solide. Cependant, plusieurs mailles cristallines doivent se succéder pour former des
raies de diffraction visibles. Si le nombre de mailles constituant les cristallites est faible, les
raies de diffraction apparaitront larges. Cette propriété permet dans certains cas de déterminer

la taille des cristallites.

11.3.2.1 Principe de la méthode
La diffraction des rayons X est une méthode trés puissante pour ’investigation des

solides cristallins. A 1’aide de cette technique, on peut obtenir des informations structurales

(symétrie cristalline, paramétres de maille et distribution des atomes au sein de la maille
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élémentaire), texturales (dimension des cristallites et tensions internes du réseau) et de
composition (qualitatives et quantitatives, en comparant la position et I’intensité des raies de
diffraction obtenues). Pour un échantillon sous forme de poudre, on considére un nombre trés
grand de cristallites ayant des orientations aléatoires.

La condition de diffraction est remplie si certaines cristallites ont une orientation telle
que le faisceau incident de rayon X illumine un jeu de plans (hkl), sous un angle d’incidence 6
satisfaisant 1’équation de Bragg (Figure I1.9).

2.dnkl.SINOhKI=A

ou:

dnki est la distance entre deux plans atomiques {hkl} consécutifs.

Onki est I’angle de Bragg.

A est longueur d’onde du faisceau incident

o 3
ok A W Y &
Distance I‘ " \“\k J 9/7’ d‘ . Plans
inerréticulaire / atomiques
o 0 O 0 O

Figure 11.9: principe de la loi de Bragg.

Du point de vue instrumental, on peut distinguer plusieurs montages en géométrie
Bragg-Brentano. L’avantage de ce dernier par rapport aux autres est que 1’enregistrement est

effectué a I’aide d’un goniomeétre mobile, muni d’un détecteur au lieu d’un film photosensible
[11].

11.3.2.2 Appareil utilisé
L’appareil est un diffractométre de type MiniFlex600 RigaKu, au laboratoire de

physique des couches minces et applications 1’Université de Biskra (figure 11.10). Le faisceau
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incident des rayons X provient d’une anticathode en cuivre utilisant les rayonnements Ka
(A=1.54056 A), elle est alimentée par un générateur stabilisé fonctionnant sous une tension de
40 KV avec une intensité de 40 mA. Les profils des raies seront mesurés a 1’aide d’un systéme
automatique de comptage point par point avec un pas de 0.02°, pendant un temps de comptage

de 2 sec, sur un domaine angulaire compris entre 10°- 90°.

Figure 11.10 : Le diffractométre des rayons XMiniFlex600 RigaKu".

11.3.2.3 Affinement de structure
Apreés avoir enregistré le diagramme de diffraction X, on procéde comme suit :

On compare les valeurs observées aux valeurs classées du fichier ASTM ou publiées dans les
articles, en commengant d’abord par les dn correspondantes aux intensités les plus élevées.
On fait une indexation du diagramme de diffraction qui consiste a définir les plans
auxquels correspond chaque réflexion, on obtient ainsi une liste des valeurs observées de dn
associées a leurs intensiteés.
Affinement des parametres de maille et du décalage d’origine par la méthode des
moindres carrées en utilisant le programme CELREF [12] qui se trouve dans le CD NEXUS.

Affinement du profil total en utilisant la méthode de Rietveld.

11.3.3. Spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (FTIR)
La spectroscopie infrarouge est une méthode d’identification basée sur 1’absorption

ou la réflexion, par I’échantillon, des radiations électromagnétiques. Cette technique peut
donner des renseignements sur des particularités des structures puisque la fréquence de
vibration cation-oxygéne dépend de la masse du cation, de la forme de la liaison cation-oxygene
et du paramétre de maille. Les informations tirées des spectres sont de deux sortes :

a) Qualitatives : Les longueurs d’onde auxquelles I’échantillon absorbe, sont

caractéristiques des groupements chimiques présents dans le matériau analysé.
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b) Quantitatives : I’intensité de 1’absorption a la longueur d’onde caractéristique est

reliée a la concentration du groupement chimique responsable de 1’absorption [13].

11.3.3.1. L’appareillage
L’appareil utilisé est un spectrometre a transformée de Fourier de type PerKinElImer

UATR Two, au laboratoire de physique photonique et nanomatériaux multifonctionneles de
I’Université de Biskra (figure I1.11), dont 1'étendue est située entre 400 et 4000 cm™. Tous les

échantillons ont été conditionnés sous forme de poudre.

Figure 11.11: Spectrométre infrarouge IR de type PerKinElmer UATR Two.

11.3.4. Spectroscopie UV-visible
La spectroscopie UV repose sur le principe d’interactions entre la matiére et un

rayonnement électromagnétique. Une molécule absorbera une radiation de fréquence v s’il
existe des transitions nécessitant une énergie. Le spectre électronique est la fonction qui relie
I'intensité lumineuse absorbée par I'échantillon analysé en fonction de la longueur d'onde. Le
spectre est le plus souvent présenté comme une fonction de l'absorbance en fonction de la
longueur d'onde.

L’¢énergie de gap des systemes ¢étudiés a été déterminée par le spectrophotometre
d’absorption type Lambda 1050 UV/VIS/NIR (spectromeétre Perkin Elmer 150 mm InGaAsInt.
Spheére) opérant dans la gamme de longueur d’onde 175-3200 nm (Figure 11.12).

L’objectif de cette analyse est de classer ¢lectriquement les matériaux étudiés
(conducteur, semi-conducteur et isolant). Le systéme fonctionne en double faisceau, permettant

de mesurer log I/lo, avec lo I’intensité du faisceau incident et I celle du faisceau transmis. Les
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échantillons, préalablement polis avec des faces paralléles, sont introduits dans le
spectrophotometre [14]. Leur densité optique A, définie par la relation ci-apres, est mesurée en
fonction de la longueur d’onde incidente :
A=log l/lo
A partir de cette densité optique, on peut obtenir le coefficient d’absorption o qui
permet de comparer des échantillons de méme nature entre eux puisqu’on s’affranchit du

parametre de I’épaisseur e :

a=-—
e

Pour classer électriqguement les matériaux étudiés, nous calculons la largeur de bande

interdite (la valeur de 1’énergie de gap) a 1’aide de la loi de Tauc:
(:cE) 2= A%(E-Eg)

Avec E est I'énergie du photon.

11.3.5 Microscopie électronique a Balayage (MEB)
Par I’analyse microstructurale d’un échantillon, on comprend la nature des phases en

présence, leurs morphologies, la densité, la taille des grains et les arrangements des défauts qui

sont presque toujours présents dans les phases cristallines.

11.3.5.1. Principe
Le principe du balayage consiste a explorer la surface de 1’échantillon par lignes

successives et a transmettre le signal du détecteur a un écran cathodique dont le balayage est

exactement synchronisé avec celui du faisceau incident.

11.3.5.2 Appareillage
Le microscope électronique a balayage (XL30-Philips) utilise un faisceau

électronique trés fin émis par un canon thermoélectronique a filament de tungsténe et accelére
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par un systeme de lentilles de fagon a ce qu’ils acquicrent une énergie cinétique primaire Ep
variant entre 0 et 100 keV. Le faisceau électronique primaire traverse ensuite un systéme de
focalisation constitué de deux lentilles magnétiques (le condenseur et I’objectif). Avant de
parvenir a la surface de I’échantillon sous forme d’une sonde électronique de taille @ tres
réduite, le parametre @ est trés important dans la mesure ou il permet la définition de la
résolution spatiale du microscope. Dans des conditions optimales de fonctionnement de
I’appareil il peut atteindre quelques nanométres [15]. Le microscope utilisé est un microscope
a balayage de type JSM.6390LV (figure 11.13).

Figure 11.13 : Microscopie Electronique a Balayage MEB.

» Microanalyse X couplée au microscope électronique a balayage (MEB/EDX)

La spectrométrie a dispersion d’énergie (EDX) couplée au MEB permet la
détermination de la composition chimique de la surface examinée (charges ou éléments
minéraux/métalliques présents dans les polymeéres, ainsi que leur gradient). Elle consiste a
analyser les rayons X générés par un échantillon placé sous le faisceau d’électrons du

microscope électronique a balayage (MEB).

Le rayonnement émis lors de I’interaction entre les rayons X et la matiere de 1’échantillon
est retranscrit sous forme de spectre, ou apparaissent des pics d’intensité variable,

caractéristiques des €léments métalliques ou minéraux en présence.
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CHAPITRE 111
RESULTATS ET
IDISCUSSIONS

« Le monde est un matériau qu’il faut modeler et maitriser ! »



Chapitre 111 Résultats et Discussions

I11.1. Introduction
Dans ce chapitre, nous aborderons I’étude détaillée de 1’effet du taux de composition

(X%NCF et y%PGZT) sur les caractéristiques physico-chimiques du nouveau composite
NCF/PGZT. Nous présenterons également, les résultats de sa caractérisation par ; DRX,
MEB/X-EDS, FTIR et UV-Visible.

I11.2. Compositions choisies pour I’étude
Dans cette étude, nous avons choisis deux solutions solides pour former notre nouveau

composite ; 1’une de type PZT dopée, qui est une céramique synthétique largement utilisée
grace a ses propriétés multifonctionnelles (ferro, piézo, diélectriques, ...etc.) [1,2] et I’autre, est
une céramique de type ferrite XOFe,Oz (ou X: nickel, cuivre, manganese, zinc, cobalt,.. etc.)
qui est tres utilisée en électronique grace a ses propriétés électromagnétiques [3-5]. Le nouveau
composite a éte choisi sur la base des résultats obtenus antérieurement [6-10].
Nous avons opté pour une seule approche ; faire varier le taux NCF/PGZT dont le but est de
voir I’effet de la proportion de chacun d’eux sur les propriétés physico-chimiques du nouveau
composite.
Les compositions, synthétisées par voie solide suivant le protocole expérimental et les
conditions opératoires détaillées dans le Chap. Il, répondent aux compositions chimiques (en
matrice) présentées comme suite :

Comp1 : PbogsGdoos(Zros2, Tioss)Os, désignée PGZT,;

Comp2 : NigesCuozsFe204, désignée NCF ;

Comp3 : 80%NCF-20%PGZT ;

Comp4 : 50%NCF-50%PGZT ;

Comp5 : 20%NCF-80%PGZT.

111.3. Résultats et discutions

I11.3.1. Caractérisation structurale par DRX
Nous avons effectué nos analyses DRX sur une série d’échantillons en poudre en deux temps :

Dans un premier temps, nous avons enregistré, les Diffractogramme des deux
solutions solides de NCF et PGZT calcinées a une température donnée (1100°C ; 900°C
respectivement), puis les comparer avec ceux des fiches ASTM comme c’est illustré sur les

Figures I11.1 et 111.2.
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Figure I11.1: Diffractogramme de la composition PGZT en poudre calcinée a 900°C.
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Figure 111. 2 : Diffractogramme de la composition NCF en poudre calcinée a 1100°C.

D’aprés ces figures, nous avons constaté que les phases synthétisées sont bien celles

recherchées d’aprés I’apparition totale des raies caractéristiques de chaque phase :
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v La phase pérovskite pour la composition PGZT comparant avec celle reportée dans
la fiche JCPDS N° 00-050-0346 (voir Annexe). Cette phase pérovskite est de
structure tétragonale avec le groupe d’espace Pamm €t les paramétres de maille : a=b=
4,0172 A, c= 4,1391A et 0=p= y=90°.

Notons ici que ;

G La composition de la céramique PhogsGdoos(Zros2, Tioss)Os (PGZT) a été choisie
initialement, selon Zr/Ti, prés de la frontiere morphotropique (FMP) qui est de structure
biphasique (tétragonale et rhomboédrique (T+R)). Aprés la synthése et d’aprés son
diffractogramme, comparé a ce de référence, sa structure a été identifiée une phase tétragonale.
Ceci nous laisse dire que, le dopage de 6% de Gadolinium (Gd) fait décaler la FMP vers une
phase tétragonale. Ce résultat est en bon accord avec ceux trouvé dans d’autres travaux de
recherche, utilisant le méme dopant avec des pourcentages différents [11-13].

U Aucune phase parasite n’a été observée sur le diffractogramme du PGZT a part une petite
trace (26=29°) non notable qui est peut-étre di au PbO qui est trés volatil a T>900 °C [14].

v La phase spinelle pour la composition NCF comparant avec celle reportée dans la
fiche JCPDS N° 00-044-1485 (voir Annexe). Cette phase spinelle est de structure
cubique avec le groupe d’espace Fd-3m et les paramétres de maille: a =b= c=
8,3393A et a=p= y=90°.

Dans un second temps, nous avons enregistré, les Diffractogrammes des trois composes en
poudre : 80%F/PGZT, 50%F/PGZT et 20%F/PGZT, frittésa 1250°C sur la méme Figure 111.3

et séparés pour chaque composé comparant avec celles de références.
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Figure 111.3: Diagrammes de rayons X des composés : 80%F/PGZT, 50%F/PGZT
et 20%F/PGZT, frités a 1250°C.
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Les Diffractogramme de la Figure 111.3, indiquent I’apparition partielle des raies
caractéristiques des deux phases ; la phase pérovskite de PGZT et la phase spinelle de NCF,
selon le taux de la phase majoritaire dans chaque composé. Les deux phases existantes,
obtenues a partir de leurs intensités relatives localisées dans les trois Diffractogramme, sont
confirmées par leurs raies caractéristiques dans les fiches ASTM.

Notons ici que, le diffractogramme du compose 20%F/PGZT été male enregistré di a la petite

quantité (insuffisante) analysée.

111.3.2. Caractérisations morphologiques
a) Masse volumique p (ou Densité)

Les mesures de la masse volumique sont effectuées sur des échantillons en pastilles par la
poussée d'Archimede décrite dans le Chap. Il. La masse volumique ou la densité de nos
composés, frittés a 1250°C, est directement donnée par I’appareil de mesure. Les résultats ainsi
donnés sont présentés dans le Tableau I11.1.

Tableau I11.1: Masse volumique (densité) des composes frittés a 1250°C.

100% PGZT 7,2936 8,0944
100% NCF 49721 5,3891
80% ferrite 4,3924 5,9124
509% ferrite 4,8888 6.7003
20% ferrite 4,8003 7,5301

La Figure 111.4 illustre également, 1’évolution de la masse volumique de différents composés.

Densité (g/cm®)

T T T T T
FERRITE PGZT F80% F50% F20%
Echantillons

Figure 111 .4 : Evolution de la densité en fonction de la composition.
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D’apres ces résultats, on remarque généralement que, la masse volumique du nouveau
composite diminue quand le taux de la ferrite augmente. Ceci est di a la petite valeur de la
masse volumique du composé ferrite (100%NCF) comparant a celle du composé 100% PGZT.
Ces résultats, qui sont en bon accord avec ceux trouvés par d’autres chercheures [8], vont étre
confirmés par 1’analyse suivante (MEB).
b) Observations au MEB

L’analyse par microscopie électronique a balayage (MEB) nous donne des informations
supplémentaires sur la qualité microstructurale de nos composés frittés. Elle permet d’estimer
la taille moyenne des grains et d’évaluer qualitativement la présence ou I’absence de la porosité.
Ainsi, la morphologie, la pureté, 'uniformité et 1’homogénéité de nos échantillons sont

évaluées et justifiées d’aprés les micrographies MEB illustrées dans la Figure 111.5.

3 n

SEM HV: 10.0 kV WD: 9.25 mm | | | VEGA3 TESCAN| SEM HV: 10.0 kV WD: 5.76 mm || VEGA3 TESCAN
View field: 92.6 ym = SEM MAG: 3.00 kx 20 ym View field: 92.6 ym = SEM MAG: 3.00 kx 20 ym
Det: SE Date(m/dly): 04/09/19 LPCMA-Biskra Det: SE Date(m/dly): 04/29/19 LPCMA-Biskra

SEM HV: 10.0 kV WD: 8.41 mm | | VEGAS TESCAN SEM HV: 20.0 kV WD: 9.07 mm | VEGA3 TESCAN] SEM HV: 10.0 kV WD: 9.25 mm VEGA3 TESCAN|

View fleld: 92.6 ym  SEM MAG: 3.00 kx 20 pm View field: 926 ym  SEM MAG: 3.00 kx 20 ym View field: 926 ym ~ SEM MAG: 3.00kx 20 ym
Det: SE Date(m/dly): 04/09/19 LPCMA-Biskra Det: SE Date(midly): 04/08/19 LPCMA-Biskra Det: SE Date(m/dly): 04/09/19 LPCMA-Biskra

Figure 111.5 : Micrographies de MEB pour les composés frittés a 1250°C:
(@) 100%PGZT, (b) 100% NCF,(c) 80%F/PGZT, 50%F/PGZT et (e) 20% F/PGZT.
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Cette figure montre clairement la distribution granulométrique de chaque compose fritté a
1250°C, avant mélange : (a) 100% PGZT et (b) 100% NCF :

v Pour le composé céramique PGZT, la microstructure est constituée de petits grains,
de forme plus ou moins sphérique et homogénes avec des tailles moyennes
relativement de 1’ordre de <3 micron (~2,73 um ; calculée par le logiciel Visiometre).
De plus, on remarque que ce composé a I’aspect de céramique massive mois densifiée
(absence de la porosité).

v" Pour le composé ferrite NCF, la microstructure est constituée de gros grains, de
différentes caractéristiques de la ferrite [14], avec des tailles moyennes relativement
de I’ordre >10 micron (~14.94 ; calculée par le logiciel Visiometre). De plus, on
remarque que ce composé a ’aspect de céramique massive moins densifiée (présence
de la porosité motionnée avec cercle sur le cliché MEB).

v Pour les trois composés frittés a 1250°C: (c) 80% F/PGZT, (d) 50%F/PGZT et (e)
20%F/PGZT, les observations au MEB de leurs clichés, ont révélées une
hétérogénéités de leurs morphologies, avec la présence des grains caractéristiques des
deux composés PGZT et NCF selon le taux de chacun deux montrant ainsi, une
microstructure relativement poreuse pour le composite 80%F/PGZT ce qui, a
provoquer la diminution de la masse volumique du nouveau composite confirmant
alors les reésultats des observations gravimétriques de leurs densités motionnées
précédemment.

Il est important de signaler, que des études citées dans la littérature ont signalées qu’une relation
étroite lie la microstructure avec les différentes propriétés électromagnétiques du composite
[5,8,9] et qui, reste a définir avec des méthodes plus avances dans les perspectives.

Ainsi, les tailles moyennes des trois composés sont de 1’ordre de ~10,46 pm, ~9,74um
et ~ 6,14um pour 80%F, 50%F et 20%F respectivement.

c) Microanalyse X-EDS (dispersion d’énergie de rayons X)

Les Figures I111.6-(a)-(e) présentent les résultats de la microanalyse X-EDS de nos échantillons
frittés a 1250°C, montrant la quantité relative des éléments constituant nos composeés.
Dans un premier constat, et d’aprés les figures I1I. 6-(a)-(e) on peut conclure I’absence totale
d'impureté dans les compositions synthétisées par la méthode a voie solide démontrant ainsi,

une grande pureté des matiéres premieres et la fiabilité de cette derniére.
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cps/e\
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Figure I11. 6-(a): Spectre X-EDS du composé 100%PGZT fritté a 1250°C.
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Figure 111. 6-(b) : Spectre X-EDS du composé 100% NCF fritté a 1250°C.
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Figure I11. 6-(c): Spectre X-EDS du composé 80% F/PGZT fritté a 1250°C.
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Figure 111.6-(d): Spectre X-EDS du composé 50% F/PGZT fritté a 1250°C.
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Figure I11. 6-(e) : Spectre X-EDS du composé 20% F/PGZT fritté a 1250°C.
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111.3.3. Caractérisations spectroscopiques
a) Par FTIR

» Apres Calcination :

70

— FERRITE
60 PGZT

50

40 -

30

Transmittance (%)

20

10

o T T T T T T T T
4000 3600 3200 2800 2400 2000 1600 1200 800 400

Nombre d'onde (cm-1)

Figure 111.7: Spectres IR de composés : 100%PGZT et 100%NCF apres
calcination.

- Les spectres FTIR illustrés dans la figure II1.7, nous réveles la bande d’absorption, de
vibration et d’élongation caractéristique pour chaque phase (pérovskite et spinelle) [15-18]. Elle
se situé a la méme langueur d’onde ou le nombre d’onde est de I’ordre de ~586 cm™ et a 1383
cm?, di a la vibration des liaisons O-M-O et M-O respectivement dans les deux composés
PGZT et NCF confirmant ainsi, la formation de chaque phase herchée.

» Apreés Frittage :

100 =
90 ——r—= - /,,#j>
80 o
g
70 o
; 60 -
50
= PGZT
40 -
FERRITE
30 80% F
50% F
20 ~ 20% F
4000 3600 3200 2800 2400 2000 1600 1200 800 400
Nombre d'onde (cm-1)

Figure 111.8 : Spectres IR de composes : 100%PGZT,
100%NCF, 80% F/PGZT, 50%F/PGZT et 20%F/PGZT,
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D’apres la figure 111.8, on peut conclure que tous les spectres relatifs aux composeés
100% PGZT, 100%NCF, 80%F/PGZT, 50%F/PGZT et 20%F/PGZT, présentent une bande de
vibration d’élongation de O-M-O situé entre (522-503) cm™ en nombre d’ondes caractérisant
ainsi, la stabilité des deux phases en présence ; la phase pérovskite ABO3 et la phase spinelle
MFe3s04 avec des écarts dues aux taux de chaque phase présente.

b) Par UV-Visible :

La Figure I11.9 présente les spectres d’absorption UV-Visible (graphe de 1’absorbance A en
fonction de la longueur d’onde X) de nos composés frittés a 1250°C. Rappelant que la couleur
du compose ferrite NCF est noir, qui peut absorber tous les rayons incidents, et que la couleur

du PGZT est jaune pale, qui peut reflete relativement les rayons incidents.

2.5
—PGZT
——FERRITH
—80% F|

2,0

50% F

—20% F

1,54

<L

1,0 5

0,5 1

0,0 T T T T T T T T T T T T T T T T T T T

200 220 240 260 280 300 320 340 360 380 400
Lonaueur d'onde (nm)

Figure 111.9 : Spectres d’absorption UV-Visible de composeés : 100%PGZT,
100%NCF, 80% F/PGZT, 50%F/PGZT et 20%F/PGZT, apres frittage.
D’apres ces résultats on constate que ;
& L’absorbance du composé 100%PGZT est d’une valeur maximale. L’analyse d’un
tel spectre meéne a la détermination de la longueur d’onde du maximum d’absorption
Amax. Dans ce compose, celle-ci est de ~260 nm. On remarque que le spectre est
constitué¢ d’une bande large, et non de pic. De transitions énergétiquement proches
sont donc réalisées. Or si les transitions électroniques sont bien responsables de cette
absorption, les sous-structures vibrationnelles et rotationnelles des octaedres de la
pérovskite peuvent conduire a des transitions énergétiques conduisant alors a la

bande d’absorption (typiquement A inférieure a 1,5-2,5). De nombreuses transitions
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sont donc possibles mais seules celles de plus faibles énergies conduisent a une
absorption dans I’UV-Visible.

& L’absorbance du composé ferrite 100%NCF est d’une valeur minimale (presque
nulle).

& Une diminution de I’absorbance au fur et & mesure que, le taux du composé ferrite
augmente et presque s’annule quand le taux du composé ferrite, dans le composite,
est de 80%.

I11.4. Conclusion
A partir de tous ces résultats par les différentes analyses et méthodes de caractérisations

disponibles, il est également possible de conclure que la différence entre les résultats des trois
composites est intéressante et confirme I’effet du taux NCF/PGZT sur les caractéristiques
physico-chimiques de chaque composé.

Enfin, Il est utile de noter que, pour mieux comprendre les liens entre les différentes
caracteristiques (microstructurale, structurale ou encore électrique, mécanique ou magnétique)
du nouveau composite, il est indispensable d’essayer d’autres techniques d’analyses telles que ;
I’analyse thermique différentielle et thermogravimétriec (ATD/ ATG), l'analyse calorimétrique
différentielle (DSC) et d’autres mesures de caractérisation telles que ; les mesures électriques,

mécaniques et magnétiques, pour confirmer ou compléter nos résultats.




Chapitre 111 Résultats et Discussions

Références bibliographiques du Chapitre 111

1. B. JAFFE, R.S. ROTH, S. MAZULLO. (1954), Piezoelectric properties of lead
zirconate lead titanate solid solution ceramic ware, J. Appl. Phys., vol.25, p. 809,813.

2. M. E. LINES AND A. M. GLASS. (2010), Principles and Applications of
Ferroelectrics and Related Materials, Published to Oxford Scholarship Online, ISBN-
13:9780198507789. DOI:10.1093/acprof:0s0/9780198507789.001.0001.

3. Charles Guillaud, Propriétés magnétiques des ferrites, J. Phys. Radium, 12 (3), pp.
239-248, (1951). https:// hal.archives-ouvertes.fr/jpa-00234375.

4. Ben Ali Meriem, Elaboration et caractérisation magnétique des nanoparticules de
ferrite spinelle en vue d’applications dans le domaine médical et de télécommunication,
Theése Doctorat, Université Mohamed V de Rabat, Maroc (2016).

5. Sylvain HALLYNCK, Elaboration et caractérisation de composites chargés en ferrite
spinelle a morphologie contr6lée pour utilisations micro-ondes, Thése Doctorat, ECPM,
Université de Strasbourg I- Louis Pasteur, France (2005).

6. SEGEY MATERIALS, Magnetoelectric PZT/FERRITE Composite Materials,
Ferroelectrics, Vol. 162, pp. 63-68, (1994).

7. Site internet : http://dx.doi.org/10.1080/00150199408245091.

8. JUNGHO RYU, ALFREDO VAZQUEZ CARAZO, KENJI UCHINO, HYOUN-
EE KIM , Piezoelectric and Magnetoelectric Properties of Lead Zirconate (Titane/ Ni-
Ferrite Particulate Composites) », N°7, p. 17-24, (2001).

9. Dariusz Bochenek, Przemyslaw Niemiec, Joanna Kozekwa, bartlomiej Durtka and
Zbigniew Stoklosa, Microstructure and properties of the Ferroelectric-ferromagnetic
PLZT - Ferrite Composites, Summetry, 10, 59, (2018).

Doi: 10.3390/sym10030059.

10. Junyi Zhai, Ning Cai, Zhan Shi, Yuanhua Lin and Ce-Wen Nan, Magnetic-
dielectric properties of NiFe.O4/PZT particulate composites, J. Phys. D: Appl. Phys. 37,
823-827, (2004).

11. Y L N Murthy, I V Kasi Viwanath, T. Kondala Rao, Rajendrasingh, Synthesis and
characterization of nickel Copper Ferrite, international Journal of ChemTech Research
CODEN (USA): IJCRGG, Vol.1 No.4, pp 1308-1311, (2009).

12. L. PDUNGSAP, S. BOONYEUN, P. WINOTAI, N. UDOMKAN, AND P.
LIMSUWAN. Effects of Gd®* doping on structural and dielectric properties of PZT



http://dx.doi.org/10.1080/00150199408245091

Chapitre 111 Résultats et Discussions

13.

14.

15.

16.

17.

18.

19.

(Zr:Ti = 52:48) piezoceramics, Eur. Phys. J. B 48, 367-372, (2005). DOI:
10.1140/epjb/e2005-00407-9.

S.C. PANIGRAHI . PIYUSH R. DAS. B. N. PARIDA H. B. K. SHARMA . R. N.
P. CHAUDHARY. Effect of Gd-substitution on dielectric and transport properties of
lead zirconate titanate ceramics, J Mater Sci: Mater Electron, (2013), DOI
10.1007/s10854-013-1243-x.

SALWA MANSOUR, AHMED EID, LAMYAA ABD EL-LATIF, MOHAMED
RASHAD, MOHAMED AFIFI, JOSEPH TURNER., Dielectric and piezoelectric
performance of gadolinium-doped Lead Lanthanum Zirconate Titanate., Int J Appl
Ceram Technol.;1-9, (2017).

Zelikha NECIRA, Etude de systtme quaternaire XxPbZrOsz-yPbTiOsz-zPb(Mgus,
Nb2/3)1/203- zPb(Ni1s3,Sb2/3)1203 pres de la frontiere morphotropique de phase (FPM),
Theése Doctorat, Université de Biskra (2018).

Johan Moulin, Elaboration et caractérisation de composites métal-ferrite
nanostructurés, pour applications en moyennes et hautes fréquences, Thése Doctorat,
ENSC Cachan,France, (2001).

GINA PECCHI., CLAUDIA CAMPOS., OCTAVIO PENA, LUIS E. CADUS,
Structural, magnetic and catalytic properties of perovskite-type mixed oxides LaMn1-
yCoyO3 (y=0.0, 0.1, 0.3, 0.5, 0.7, 0.9, 1.0).J of Mol. Ctaly. A., Chem. 282, p158-166,
(2008).

S. S. Bhatt, S. C. Chaudhry, Neeraj Sharma, Sonia Gupta, Synthesis of nano
crystalline spatulae of lead zirconate titanate (PbZros2Tio.403), J.of Natural Science,
Vol.2, No.1, 12-17 (2010).

J.T. LAST, Infrared-absorption studies on barium titanate and related materials, Phys.
Rev. 105, pp.1740-1750, (1957).




CONLUSION GENERALE



Conclusion Générale

Conclusion Géenerale

L’objectif principal de ce travail repose sur la synthése et la caractérisation physico-

chimique d’un matériau composite formé ; d’une céramique PZT, dopée avec Gd de formule
génerale PbogsGdoos(Zros2Tioss) Oz abrégée PGZT, de structure pérovskite et d’une
céramique ferrite NiFe;O4, dopée avec Cu de formule générale NigssCuozsFe204 abrégée
NCF, de structure spinelle.

Pour atteindre cet objectif et voir 1’effet du taux de chaque céramique sur les
propriétés morphologiques et structurales du composite PZGT/NCF, une série d’échantillons
en poudre, correspondant aux compostions :

Compl : 100%PGZT ;

Comp2 : 80%PGZT-20%NCF ;

Comp3 : 50%PGZT-50%NCF ;

Comp4 : 20%PGZT-80%NCF ;

Comp5 :100%NCF,

A été synthétisée par la méthode conventionnelle (a voie solide). Le point important
de cette étude concerne donc I’influence de la composition sur les caractéristiques physico-
chimiques du nouveau composite. Dans un premier temps, chaque poudre préliminaire de
PGZT et de NCF, a subit un traitement thermique de calcination, a 900°C et a 1000°C, afin
de former la phase cherchée ; pérovskite et spinelle respectivement. Dans un second temps,
les différents composés ont subit un traitement thermique de frittage a une température de
1250°C. Ce deuxiéme traitement thermique a pour but de densifier ces composeés.
Différentes techniques de caractérisation ont été utilisées pour cette étude telles que, la
poussée d'Archimede, la microscopie électronique a balayage (MEB), la diffraction des
rayons X (DRX), la spectroscopie FTIR et ’'UV-Visible.

Les résultats ainsi obtenus, par ces techniques, nous ont permis d’évaluer la
morphologie et la structure de phase de nos composés.

Les diagrammes de diffraction des rayons X des trois composés 80%F/PGZT, 50%F/PGZT
et 20%PGZT ont indiqués la pureté des deux phases cherchées existantes ; la phase
pérovskite du PGZT et la phase spinelle du NCF, selon le taux de la phase majoritaire dans
chaque composé.

La masse volumique du nouveau composite X%NCF/y%PGZT diminue quand le taux de la

ferrite augmente. Ceci est d a la petite valeur de la masse volumique du composé ferrite
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100%NCF ; p = 4,9721(g/cm®) comparant a celle du composé 100% PGZT ; p=7,2936
(g/cm?).

La caractérisation morphologique de nos trois composés frittés a 1250°C: 80% F/PGZT,
50%F/PGZT et 20%F/PGZT ont révélées une hétérogénéité de leurs morphologies, avec la
présence des grains caractéristiques des deux composes PGZT et NCF. La microstructure du
nouveau composite devient relativement poreuse quand le taux de la ferrite est de 80%F.
Ainsi, pour ne pas dégrader les propriétés microstructurales, qui influe sur la majorité des
propriétés physique de la composite, il faut que le taux de la ferrite ne dépasse pas les 50%.

A partir de tous ces résultats, il est également possible d’extraire que la différence
entre les résultats des trois composites est intéressante et confirme I’ effet du taux NCF/PGZT
sur les caractéristiques physico-chimiques du nouveau composite.

Enfin, Il est utile de noter que, pour mieux comprendre les liens entre les différentes
caractéristiques (microstructurale, structurale ou encore électriqgue, mécanique ou
magnétique) du nouveau composite, il est indispensable d’essayer d’autres techniques
d’analyses telles que ; I’analyse thermique différentielle et thermogravimétrie (ATD/ ATG),
l'analyse calorimétrique différentielle (DSC) et d’autres mesures de caractérisation telles
que ; les mesures électriques, mécaniques et magnétiques, pour confirmer ou compléter des

résultats satisfaisants.







Annexe

Fiche ASTM num :00-050-0346

Name and formula

Reference code: 00-050-0346
Compound name: Lead Titanium Zirconium Oxide
PDF index name: Lead Titanium Zirconium Oxide

Empirical formula:  O3PbTi0.562r0.44
Chemical formula:  Pb ( Zr0.44Ti0.56 ) O3

Crystallographic parameters

Crystal system: Tetragonal
Space group: P4mm

Space group number: 99

a(A): 4,0172
b(A): 4,0172
c(A): 41391
Alpha (°): 90,0000
Beta (°): 90,0000
Gamma (°): 90,0000

Calculated density (g/cm”3): 8,00
Volume of cell (10”6 pm~3): 66,80

Z: 1,00

RIR: -
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Subfiles and quality

Subfiles: Ceramic
Corrosion
Inorganic

Quality: Star (S)

Comments

Color: Black

Creation Date: 01/01/1970

Modification Date:  01/01/1970

Color: Black.

References

Primary reference:  Jin, Z., Testing & Analysis Centre, Suzhou Univ., P.R.China., ICDD
Grant-in-Aid, (1998)

Peak list
No. h k | d[A] 2Theta[deqg] | [%]
1 0 0 1 414060 21,443 16,0
2 1 0 0 4,01950 22,097 18,0
31 0 1 288290 30,995 100,0
4 1 1 0 284240 31,448 37,0
5 1 1 1 234240 38,398 24,0
6 0 0 2 206890 43,718 10,0
7 2 0 0 20090 45,092 18,0
8 1 0 2 183980 49,503 5,0
9 2 0 1 180650 50,479 4,0
10 2 1 0 1,79720 50,759 3,0
11 1 1 2 167240 54,851 130
12 2 1 1 164800 55,733 21,0
13 2 0 2 144130 64,613 7,0
14 2 2 0 142060 65672 3,0
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1,37940
1,35690
1,34310
1,33900
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1,27400
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1,13750
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1,03470
1,00430
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0,91980
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113,747
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125,388
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Annexe

Fiche ASTM num :00-044-1485

Name and formula

Reference code: 00-044-1485
Mineral name: Trevorite, syn
Compound name: Nickel Iron Oxide
PDF index name: Nickel Iron Oxide
Empirical formula:  Fe2NiO4

Chemical formula:  NiFe204

Crystallographic parameters

Crystal system: Cubic
Space group: Fd-3m
Space group number: 227

a(A): 83393
b(A): 8,3393
c(A): 8,3393
Alpha (°): 90,0000
Beta (°): 90,0000
Gamma (°): 90,0000

Calculated density (g/cm”3): 5,37
Volume of cell (10"6 pm”3): 579,95

Z: 8,00

RIR: 3,50



Annexe

Status, subfiles and quality

Status: Marked as deleted by ICDD
Subfiles: Common Phase
Corrosion
Forensic
Inorganic
Mineral
Quality: Star (S)

Comments

Color: Black

Creation Date: 01/01/1970

Modification Date:  01/01/1970

Color: Black

Sample Preparation: Sample was prepared by firing NiO and Fe203 at 1200 C for 24 hours.
Average relative standard deviation in intensity of the ten strongest reflections for three
specimen mounts = 12.5%

Additional Patterns: Validated by calculated pattern

Optical Data: B=2.3

Deleted Or Rejected By: Deleted by 00-010-0325 which is satisfactory.

References

Primary reference:  Sailer, R., McCarthy, G., North Dakota State University, Fargo, North
Dakota, USA., ICDD Grant-in-Aid, (1992)

Optical data:  Winchell, A., Winchell, H., Microscopic Character of Artificial Inorg. Solid
Sub., 85, (1964)

Peak list
No. h k | dJA] 2ThetaJdeq] | [%]

1 1 1 1 481300 18,419 11,0
2 2 2 0 294800 30,294 33,0
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3 3 1 1 251400 35,685 100,0
4 2 2 2 240700 37,329 7,0
5 4 0 0 208500 43363 22,0
6 3 3 1 191400 47,464 1,0
7 4 2 2 1,70200 53,819 9,0
8 5 1 1 160470 57,374 28,0
9 4 4 0 1447420 63,003 34,0
10 5 3 1 140950 66,255 1,0
11 6 2 0 1,31860 71,490 2,0
12 5 3 3 127180 74555 2,0
13 6 2 2 125700 75586 1,0
14 4 4 4 120370 79,575 1,0
15 7 1 1 116780 82541 1,0
16 6 4 2 111450 87,444 1,0
17 7 3 1 108560 90,399 3,0
18 8 0 0O 1,04230 95299 1,0
19 6 6 0 0,98280 103,216 1,0
20 7 5 1 0,96280 106,272 1,0
21 6 6 2 0,95640 107,301 1,0
22 8 4 0 093236 111,417 1,0
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Résumé
L’objectif principal de ce travail repose sur la synthése et la caractérisation physico-chimique d’un
matériau composite formé ; d’une céramique PZT dopée de formule générale PbooesGdoos(Zros2Tios) Os abrégee
PGZT de structure pérovskite et d’une céramique ferrite NiFe204, dopée de formule générale Nio,ssCuo,3sFe204
abrégée NCF, de structure spinelle.
Pour voir I’effet du taux de chaque céramique sur les propriétés morphologiques et structurales du composite
PZGT/NCF, différentes compositions ont été préparé par la méthode de synthése a voie solide : 100%PGZT,
100%NCF, 80%F/PGZT, 50%F/PGZT, 20%F/PGZT. Un traitement thermique de frittage a été appliqué sur ces
compositions a 1250°C. Différentes techniques de caractérisation ont été utilisées pour cette étude telles que, la
poussée d'Archimeéde, la microscopie électronique a balayage (MEB), la diffraction des rayons X (DRX), la
spectroscopie FTIR et 'UV-Visible. Les résultats ainsi obtenus, par ces techniques, nous ont permis d’évaluer le
taux nécessaire de la ferrite pour garder de meilleures caractéristiques physico-chimiques de notre composite.
Mots clés : Composite, PZT, Ferrite NiFe204, DRX, MEB.

A bstract

The main objective of this work is based on the synthesis and physico-chemical characterization of a composite
material formed of a PZT ceramic doped, with the general formula PbooesGdo,0s(Zros2Tio4s) Oz abbreviated PGZT of
perovskite structure and ferrite NiFe204 ceramic doped of the general formula NioesCuossFe204 abbreviated NCF of
spinel structure.

To see the effect of the rate of each ceramic on the morphological and structural properties of the PZGT / NCF
composite, different compositions were prepared by the solid-state synthesis method: 100% PGZT, 100% NCF, 80%
F/PGZT, 50% F / PGZT, 20% F / PGZT. Sintering heat treatment was applied to these compositions at 1250 ° C.
Various characterization techniques were used for this study such as Archimedes' thrust, scanning electron microscopy
(SEM), X-ray diffraction (XRD), FTIR spectroscopy and UV-Visible. The results thus obtained, by these techniques,
allowed us to evaluate the necessary rate of ferrite to keep better
physicochemical characteristics of our composite.

Key words: Composite, PZT, NiFe20s ferrite, XRD, SEM.
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