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INTRODUCTION

L’utilisation tres large des mélanges dans divers domaines a permis le
développement de nombreuses techniques de mesures destinées a I’étude de leurs
propriétés physico-chimiques et de I’orienter vers des caractérisations spécifiques

telles que mécaniques, thermiques, diélectriques, etc. [1-3]

L'objectif de notre travail consiste en la détermination de la permittivité

* 1 Hg ] |
complexe € =&—J& et la fréquence de relaxation de matériaux diélectriques en

utilisant la méthode fréquentielle .Cette derniére constitue un outil précieux pour

I'étude du comportement diélectrique des liquides aussi bien que celui des solides.

La caractérisation diélectrique des matériaux dans le domaine des hautes
fréquences peut étre abordée selon deux techniques, la technique fréquentielle et la

technique temporelle.

Dans les techniques fréquentielles, le matériau testé est soumis a un champ
sinusoidal de fréquence f, la réponse a ce champ permet la connaissance des
caractéristiques du matériau a cette fréquence. Parmi ces techniques, nous citons en
exemple la technique des cavités résonnantes dans le domaine des micro-ondes [4], le
Q-métre dans le domaine des fréquences radio [5,6] et le pont général radio dans le

domaine des basses fréquences [4].

Dans notre laboratoire de « Spectroscopie Diélectrique », les deux derniéres
techniques ont été déja utilisées .Ces méthodes ont permis dans leur temps I'obtention

d'assez bons résultats [6,7].



Les techniques temporelles sont apparues au début des années 70 [8]. Elles
étaient connues sous le nom de «Spectroscopie en domaine de temps » ou «SDT».
Plusieurs auteurs se sont intéressés a ces techniques pour la caractérisation des
milieux diélectriques [9,10]. Leur principe consiste a faire propager dans une ligne a
air coaxiale un échelon de tension de temps de montée tres bref de I'ordre de 35 ps et
d'en étudier les réflexions qu'il peut y avoir sur un matériau placé dans cette ligne ; la
réponse obtenue est temporelle. Le passage au domaine fréquentiel se fait a l'aide de

la transformée de Fourier [9,10].

Notre mémoire comporte cing chapitres :

Le premier est consacré a I’interaction de I’onde avec la matiere ou nous
rappelons quelgques notions de base sur la polarisation de la matiere et le phénoméne

qui en découle.

Dans le second chapitre, nous introduisons les bases théoriques de la

propagation des ondes électromagnétiques dans les lignes de transmission.

Nous développons dans le troisiéme chapitre, une analyse des différentes

techniques de mesure utilisées pour la caractérisation diélectrique des matériaux.

Dans le quatrieme chapitre, nous présentons le dispositif expérimental que
nous avons utilisé pour déterminer les paramétres diélectriques des matériaux et des

mélanges.

Enfin, dans le cinquiéme chapitre, les résultats expérimentaux des alcools et
leurs mélanges sont présentés, discutés et comparés a certains des résultats trouvés
dans la littérature issus des lois de melanges.

Nous achevons notre travail par une conclusion générale.
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Chapitre 1

PROPRIETES DIELECTRIQUES DE LA MATIERE

I.1 INTRODUCTION

La caractérisation diélectrique des matériaux est basée sur 1’étude de I’interaction
onde-matiére qui se traduit principalement par la polarisation en présence d’un champ
¢lectrique. Le phénoméne de la polarisation englobe trois principaux processus que nous

rappelons ci-dessous

I.1.a. Effets de la polarisation électronique

La polarisation électronique P, se manifeste par suite du déplacement de la position

moyenne des ¢électrons de chaque atome au moment de I’application du champ électrique E .

En I’absence de champ électrique, le moment dipolaire de 1’atome est nul.

Sous I’action d’un champ électrique, les centres de graviter du nuage ¢€lectronique et du
noyau se séparent, créant ainsi un moment dipolaire induit et une polarisation induite ayant pour

valeur [11-13]:

P, =Nij, (1.1)
Ou:

i.=a.E; (1.2)
D'ou :

P, =Nji, = Na E, (13)
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Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

Ou

E, : Le champ local agissant au niveau de I’atome
o, : Polarisabilité électronique

L, : Moment dipolaire

N : Nombre de dipdles par unité de volume.
I.1.b.Effets de la polarisation atomique

La polarisation atomique est provoquée par les déplacements d’un atome par rapport a
ceux qui I’entourent dans un cristal ionique, créant ainsi un moment dipolaire ayant pour

expression :

He =a,E (1.4)

Ou E , est le champ local agissant au niveau de la molécule et « , la polarisabilite

atomique. La polarisation atomique est alors donnée par :

P, =Na,E| (L5)
Les deux types de polarisations (polarisation électronique et polarisation atomique)

constituent ce que I’on appelle la polarisation induite:

P, =P, +P, =Ng,;E_ (1.6)

1

Ou ¢, =a, +a, estlapolarisabilité totale.

I.1.c.Effets de la polarisation dipolaire (ou d’orientation)

La polarisation dipolaire apparait dans les milieux a molécules polaires possédant des
moments dipolaires permanents comme ’exemple de la molécule d’eau et de nombreux

alcools primaires [13].
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Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

En I’absence de champ, les dipdles permanents sont orientés aléatoirement de sorte
que le moment dipolaire résultant ait une valeur moyenne nulle.

En présence d’un champ extérieur, les dipoles permanents auront tendance a s’orienter
dans la méme direction que celle du champ, le moment dipolaire prend alors une valeur

moyenne [i selon la distribution de Boltzmann [11, 12,14]:

2
_ ;ILT E, (1L7)

’:L|

Ou
K=1,38. 107 J/K est la constante de Boltzmann,
T : la température absolue du milieu considéré,

u : moment dipolaire permanent d’une molécule.

L’expression de la polarisation dipolaire 13H est donnée par [11, 12,14]:

E, (1.8)

I.2. RELATION ENTRE GRANDEURS MACROSCOPIQUES ET
PARAMETRES MOLECULAIRES

La polarisation totale est la somme des deux polarisations induite et dipolaire

P=P, +P, (1.9)

1

Un matériau di€lectrique se polarise lorsqu’on lui applique un champ électrique a

cause du déplacement en sens opposés des charges positives et négatives. Plus précisément, le

vecteur P, moment dipolaire par unité de volume, et la permittivité sont liés par la relation

macroscopique [12,15] :

P=2¢,(¢, - 1E (1.10)
Ou ¢, est une constante qui vaut 8.25 10™"> F/m ete_ la permittivité relative du matériau

considéré.
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Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

En désignant par & et P, respectivement, la permittivité relative statique et la

polarisation a trés basses fréquences et par &, et P, respectivement celles mesurées a tres

o0

hautes fréquences, on peut écrire :

P, =P, +P, =¢,(e, —1)E (L11)
=P

P, =P, :so(aoo—l)l:: (1.12)
En combinant les relations (I.11), (I1.12) et (1.8), il vient :

Np?
—_— = _— I.13
(es=ex) 3¢,KT @13

Dans le cas ou les dipdles interagissent entre eux (cas des phases condensées), il n’est
plus possible de confondre le champ macroscopique E avec le champ localEL, ce dernier

étant égal a la somme du champ macroscopique et du champ microscopique. On peut alors

écrire [11,16] :

E, =E+E' (1.14)
Ou:

(I.15)

E, : Champ local,
E : Champ macroscopique,

E' : Champ microscopique créé par toutes les charges du matériau.

Ces deux relations entrainent :

_ - p
E L — E + (116)
3,
En introduisant (I.11) dans (I.16), on trouve :
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Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

E, = E (1.17)

A partir de (I.8), (I.11) et (I.12), et en tenant compte de (I.17), on obtient [11.12] :

((ewz)(wz)j[ Ny J L18)

9 3g,KT

La comparaison de (I.13) et (I.18) montre que le facteur (8 2 )<8°° il 2) tient compte du champ

local E, et apparait comme un facteur de correction.

Onsager a établi une autre relation qui tient compte non seulement des interactions des

dipoles entre eux mais aussi avec leur environnement, 1’expression (I.18) ainsi corrigée devient

[12,16] :

G (soo+ 2)2 Np 2
32eg+e,) 35 KT

€. — &, (1.19)

S

' o , ENCER
La relation (I1.19) différe de (I.13) d’un facteur de correction| -~ >~
32eg+ey,)

Dans le cas du vide, la relation entre le déplacement électrique (ou induction) Detle

champ électrique E est donnée par :
D =¢,E (1.20)

Lorsqu’on considere un milieu polarisable de permittivité € , la relation (1.20) devient :

SPECTROSCOPIE DIELECIRIQUE USTHB 2008 7
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Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

D =¢g,E+P (1.21)
P étant la polarisation totale telle que
P=P, +Pu =g xE (1.22)

Ou y est la susceptibilité.

Lorsque le champ appliqué E est périodique de pulsationw, Pet E ne sont plus en

phase et I’on rend compte de ce déphasage en introduisant la susceptibilité dié¢lectrique
complexe .~ .

La relation (I-20) devient

—

D=80E+80X*E=80(1+X*)E (1.23)

Ou encore

D =¢,e'E (1.24)

x & * e s . C .
g, =—= (1 +X ) est la permittivité relative complexe qui s’écrit sous la forme :
€o

e ¥=g . — je, (1.25)

g étant le facteur de dispersion et & le facteur d’absorption.

Dans la suite nous omettons I’indice r pour alléger I’écriture.

Le déphasage entre D et E est donné par I’angle de pertes & défini par :

R
tgd = - (1.26)
€
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Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

I.3.RELAXATION DIELECTRIQUE :

Dans les matériaux polaires le mouvement d’orientation des dipdles est un phénomene
de relaxation du fait que I’équilibre n’est pas atteint au moment de [’application du champ
extérieur. En effet, la polarisation dipolaire ne s’établit pas instantanément apres 1’application
du champ et son évolution au cours du temps obé€it comme tout systéme physique a relaxation

a I’équation différentielle suivante [12]:

dP, (1) _
dt

%[(13”)5 —B,(1)] (1.27)

(13Fl )s est la valeur statique de la polarisation dipolaire 13#l .

T est le temps de relaxation qui dépend de la nature des dipdles et de I’influence de leur

environnement.

I.3. a. Cas d’un seul temps de relaxation (modele de Debye)

Dans le cas théorique de Debye, le matériau est supposé formé d’éléments polarisables

identiques sans interaction ni entre eux, ni avec leur environnement.

A I’équilibre la polarisation totale P, est donnée par :
P, =P, +(P,), (1.28)

A partir des relations (I-11), (I-12) et (I-28), on obtient :

P —P, =g, —¢,)E=(), (1.29)
Ou encore :

(P,), =&,(¢, —¢,)E (1.30)
SPECTROSCOPIE DIELECTRIQUE USTHB 2008 9




Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

L’équation (I-27) devient :

dP (t) P (t _
“()+—“():8—°(gs —¢)E (L31)
dt T T

Sa solution est :

B.(0)=(,),[1-¢] (1.32)
L’expression du champ appliqué en fonction du temps est donnée par :

E*(t) = E e/ (1.33)
Ou o est la fréquence angulaire du champ appliqué

La solution de 1’équation (I-31) se met sous la forme complexe suivante :

_Sw

- -t
Pl(t)= Ae% +g, & .
I+ jor

E,e”! (1.34)
Ou A est une constante d’intégration.
Généralement le premier terme disparait trés rapidement compte tenu de la faible

valeur dert, seule la solution harmonique qui représente le régime stationnaire est retenue :

Pl(t)=gg = F, el (1.35)
I+ jor

Par ailleurs, comme

P*=P_+Pp (1.36)
On a alors:

P'=¢,(e"-1)E" (1.37)
Ou:
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—
—— —




Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

— = %

P,=¢,(e,~1)E (1.38)

La combinaison entre les relations (I-36), (I-37) et (I-38), permet d'exprimer la permittivité

relative complexe :

=8 B (1.39)

Avec :

e*(0)= 8'((1))—j8"(0)) (1.40)

Sa décomposition en parties réelle et imaginaire donne :

' _ €s — €

e'(w) =gy +—1+CO2T2 (1.41)

£"(0) = 0T 2 (1.42)
l+o T

L’évolution en fonction de la fréquence f (f=m/2m) des termes de dispersion &’ et

d’absorption " est reportée dans la figure (I.1).

A

(estew)/2
(es€w)/2

€00

v

0 o=1/t log(w)

Fig.I.1 : Spectres de dispersion et d’absorption pour le temps de
relaxation unique.
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Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

La représentation de €”en fonction €’ dans le plan complexe est un demi cercle de
centre de coordonnée [(est€x)/2,0] et de rayon (es-€.)/2; cette représentation est également
connue sous le nom de diagramme d’Argand figure(1.2), elle permet de savoir dans certains

cas que le diélectrique est a un seul temps de relaxation et dans cette situation on a alors:

e = (gs —8')(8'—800) (1.43)

A
8"
ot=1
(Es€w)/2 {==============---=
SHM —————————
0\, i

v

! S
Eeo (657€)/2 EM e

Fig.1.2 : Diagramme d’Argand dans le modéle de Debye

I.3.b.Cas d’une distribution des temps de relaxation

Il arrive que des résultats expérimentaux soient incompatibles avec les prévisions du
modele de Debye. Ceci s'explique par le fait que les dipdles ne sont pas tous identiques (n’ont
pas le méme temps de relaxation), il existe donc une distribution des temps de relaxation liée
a la rotation d’une particule qui varie en fonction de ses dimensions et de sa position par

rapport a ses voisins et a son environnement.
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Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

Pour obtenir un meilleur accord avec I’expérience, COLE et COLE ont proposé une

expression empirique de la permittivité relative complexe [15, 17,18]:

g¥=g, 48 _Foo (1.44)
1+ (10t 4 ) a

1 1
Tm étant le temps de relaxation le plus probable tel que : Ty = —— =
oy 2nf;

f; est la fréquence de relaxation.
o : est un parametre de distribution, de valeur inférieure a I'unité (0<a<1).

Si a=1 on trouve le cas de DEBYE pour un seul temps de relaxation.

A partir de la relation (1.44), on peut exprimer les parties réelle et imaginaire comme suit :

1+ (o1,,)" cos@n/2)

1+ 2(01,,)* cos@n/2) + (o1, )™

g'=g, +(g —€,) (1.45)

(w1 ,,)” sin(ar /2)
va: (85 _ Sw) 5 (146)
1+ 2(wt )" cos(an/2) + (ot )"

La représentation de € (w) dans le diagramme d’Argand est dans ce cas, un arc de
cercle centré en dessous de ’axe des abscisses (fig. (I.3)). L’intersection de cet arc avec 1’axe

des abscisses nous permet de déterminer & et €.

Pour déterminer la fréquence de relaxation f. géométriquement on utilise la formule

déduite de I’expression de COLE et COLE, a savoir :

X/Y=(Fw/f) © (147)
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Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

Ou fy est la fréquence correspondant a un point de mesure quelconque pris sur 1’arc,
X et Y sont les longueurs des segments représentés sur la figure. (1.3)

L’axe des abscisses et le rayon forment un angle ¢ tel que :

p=a (1/2) (1.48)

Donc il est possible de déterminer graphiquement la fréquence de relaxation f, ou le temps de

relaxation T .

Debye

Cole et Cole

Fig. 1.3: Diagramme d’Argand dans le modéle de Cole et Cole

I existe d’autres types de formules empiriques donnant € qui ont été proposées par
DAVIDSON et COLE, ainsi que par HAVRILLAK et NEGAMI [19]. Ces formules
permettent d’étudier le caracteére de distribution des temps de relaxation dans les polymeres.

Plus généralement, la théorie de JONSCHER (loi universelle) permet de vérifier tous

les différents cas de modeles de relaxation.Cette loi est donnée par 1’expression suivante :

e"(®) =¢€"hax /((o/ O, )_m + (co/ O )Hl (1.49)

SPECTROSCOPIE DIELECIRIQUE USTHB 2008 14

—
—— —




Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

orest la fréquence de relaxation,

m et n sont des constantes de valeurs comprises entre zéro et un.

La représentation bi logarithmique de &' /&, en fonction de ®/m, est illustrée sur la

figure.(1.4).

On notera deux cas particuliers :

o/0,<<1 : L’expression (1.49) devient :

g'(m)=¢" . (0/o, )m (1.50)

max

Ou encore:

log(e"/€" hax ) =+mlog(w/ wy) (L.51)

On obtient dans ce cas une représentation linéaire de pente m.
/o, >>1 : L’expression (1.49) devient :

n—1
e"(®) =¢€"ax (0/0p) (1.52)

Ou encore :

log(€"/€" max) = (n-1) log(w/ ;) (1.53)

On obtient ici une représentation linéaire de pente (n-1)
On retrouve la loi de Debye dans le cas ou m=1 et n=0. Les autres cas possibles

correspondent aux différentes valeurs de m et n comprises entre zéro et I’unité
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Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

m=1 n=0

v

Basses fréquences T T Hautes fréquences log (&/®,)

Fig. 1.4 : Représentation de Jonscher

I.3-c.Cas de milieux diélectriques légérement conducteurs

Tous les milieux diélectriques ne sont pas des isolants parfaits. Lorsqu’un diélectrique
homogene et isotrope, contenant des charges conductrices quasiment libres est placé dans un

champ électrique, il apparait un courant de conduction dont la densité est donnée par [19,20] :

j=cE (1.54)

o étant la conductivité du matériau.

D’apres les équations de MAXWEL, on peut écrire :

)
rotH = J + o (L55)
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Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

Champ magnétique,

H:
D : Déplacement électrique,
)

: Courant de déplacement.

En régime sinusoidal, 1’équation (I1.55) devient :

rotH = (G+j0)8*80)E (1.56)
» Sio =0, I’équation (I1.43) devient :

rotH = jms*sol:: (1.57)
» Sio #0, I’équation (1.57) s'écrit :

rotH = (0+ Jog'g, + cos”so)l:: (1.58)
Par identification avec 1’équation (1.57), on peut écrire :

g (0) = ' (w) (1.59)

e"c (0) =€"(w) + 0/0)80 (1.60)

Ou g, et €. représentent respectivement les parties réelle et imaginaire de la

permittivité dans le cas ou le matériau présente une certaine conductivité.

Ces équations montrent que la conduction n’a aucune influence sur le terme de
dispersion, mais elle modifie le terme d’absorption en basses fréquences. La relation (1.60)

nous a permis de calculer la conductivité électrique statique. En effet, on a :
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Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

ge (0 = 0) = 2 (L61)
(,080
D’oil G = 0tyee(@0) (1.62)
] 1] A
g€
€s €
(SS+800)/2 1n
¢" avec conductivité g
(85'800)/2 //
€0 ; / /

0=1/t Log(®)

Fig.L.5 : spectres de dispersion et d’absorption pour un seul temps de
relaxation avec influence de la conductivité électrique

1.4-LES LOIS DE MELANGES

De nombreuses études expérimentales sur le comportement di¢lectrique de mélanges
binaires ont été réalisées dans des domaines s’étalant des basses fréquences a ’infrarouge
[22] en méme temps des lois des mélanges classiques ou particuliéres ont été appliquées afin
de rendre compte de la constante diélectrique globale ou effective en fonction du rapport

volumique des deux constituants.

Nous noterons pour les résultants a venir:
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Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

€. . Constante diélectrique effective (mesurée)
g, : Constante di¢lectrique de I’échantillon 1 (alcool 1)

g, : Constante di¢lectrique de I’échantillon 2 (alcool 2)
I.4.1-Formalisme de Reynolds et Hoogh :
L’avantage de ce formalisme est de mettre en évidence les concepts communs qui

conduisent a plusieurs lois des mélanges connues.

Reynolds et Hough égalisent le déplacement ¢électrique moyen du mélange a la somme

pondérée des déplacements électriques moyens des constituants [22] :

D,, =(1-p) D, +pD, (1-63)
p : la proportion des constituants.

De la méme maniere pour le champ électrique on a :
E,, = (1-p)E, +pE2 (1-64)

Or Di = SiEi avee izl, 2,3 ......

L’équation (1-63) devient :

geff Em = &1 (1 -p)E| +&,pE2 (1-65)
De (I-64) et (I-65), on obtient I’équation :
(eett —€1)Em =p.(e2 — & )E, (1-66)

1.4.2-Loi Bruggeman :

Supposons que le matériau soit constitué¢ d’un mélange de sphéres de constante
diélectrique €; et &, , appliquons I’hypothése (e*= &) aussi bien a la matrice hote que

I’inclusion[22,23] , nous obtenons :
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Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

3 -
(= teff  E (1-67)
€1 + 2&pr
- 38 -
E,=—2" _E_ (1-68)

En reportant (I-67) et (I-68) dans (1-64) et (1-65), il vient :

3 3
(1-p)— 2 (1-69)
€ + 2€ 4 €, + 28
3e 3¢
(1-p)—— ffl  _ (1-70)
€, +2e 4 €, +2€ 4
De (I-69) et (I-70), nous obtenons 1’équation de Bruggeman :
(1-p). i +p. St E2__ (I-71)
€ +2& €, +2€ 4
Ou encore
(€1 = €orr Ne2 — et )= 3PEcrr (61— £2) (1-72)

1.4.3-Loi de Looyenga :

Un raisonnement similaire a celui de Bruggeman est appliqué non pas uniquement
aux inclusions mais, également aux deux phases constitutives du mélange, de ce fait,

Looyenga a été conduit a proposer la loi suivante [22] .
1 1
sgf :(I—p)sl3 +p8§’ (1-73)

1.4.4- Loi de Brichack

Brichack et ses collaborateurs, proposent d’égaliser la constante de propagation du
mélange a la somme pondérée des constantes de propagation des matériaux constituants le

composite. Il obtient la relation suivante [22,24] :

1 1 1
e2eff =(1—-p)ef +pe? (I-74)
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Chapitre I : Propriétés diélectriques de la mati€re

1.4.5-Loi de Bottcher

L'auteur considére les deux constituants comme des grains sphériques isolés dans le

milieu de permittivité moyenne ¢ [22,24] qui s’€crit ainsi :

E€nm — & € —¢€
Zm %2 _ (1 — p) il S (1-75)
3e, g +2¢,
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Chapitre 11

PROPAGATION DES ONDES ELECTROMAGNETIQUES
DANS LES LIGNES DE TRANSMISSION

II.1-INTRODUCTION

Une ligne de transmission est un organe de liaison entre un générateur et un
récepteur. Elle sert a ’acheminement d’un signal qui s’y propage ; ce dernier est le plus
souvent une onde ¢lectromagnétique guidée (OEM) [25]. Dans le cas d’un guide coaxial
I’onde considérée se compose d’une onde de tension et d’une onde de courant se

propageant en mode TEM (Transverse Electrique Magnétique).

II.2-CONSTANTES LOCALISEES ET CONSTANTES REPARTIES

Considérons un circuit électrique alimenté a son entrée par une source de tension

sinusoidale HF et fermé sur une charge quelconque (figure.Il-1).

i(x.1)

\ 4

GP) v(x.t) ZT

Fig.I1.1: Ligne de transmission fermée sur une charge Z;
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Chapitre II : Propagation des ondes électromagnétiques dans les lignes de transmission

En hautes fréquences, la longueur d’onde du signal est trés petite devant les
dimensions de la ligne et de ce fait le courant et la tension varient tout le long de la ligne a
cause du phénomeéne de propagation; la ligne se comporte alors comme un circuit a
« constantes réparties » a travers lequel le phénomeéne de propagation n’est plus négligeable

[26,27].

A basses fréquences ; la longueur d’onde est trés grande devant les dimensions de la
ligne ; le courant et la tension obéissent alors aux lois habituelles d’Ohm et de Kirchhoff : on
dit qu’on a affaire a un circuit a « constantes localisées », les effets de propagation sont

beaucoup moins importants que dans le cas précédent [26,28, 29] (figure.11-2).

Rdx .
1(x+dx,t) Ldx 1(x,t)
A A

= | =
'_é Cdx — Gdx \s/
+

e

>

_
Fig. I1.2 : Schéma équivalent d’un élément dx d’une ligne coaxiale

Ou:

R, L: résistance et inductance par unité de longueur, elles représentent respectivement
les pertes d’énergie active et réactive dans les conducteurs de la ligne.
G, C: conductance et capacité par unité de longueur, elles représentent respectivement

les pertes d’énergie active et réactive dans le diélectrique de la ligne.

En haute fréquence, on utilise trois types principaux de lignes:
- ligne a deux fils parall¢les.
- ligne bifilaire blindée (entourée d’une gaine métallique formant écran).
- ligne coaxiale constituée de deux conducteurs : un conducteur intérieur de forme cylindrique

et une tubulaire extérieure.
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Chapitre II : Propagation des ondes électromagnétiques dans les lignes de transmission

Dans le cadre de nos mesures expérimentales, nous avons utilisé a la ligne a air coaxiale

figure (11.3) :

Fig. I1. 3 : Coupe transversale d’une ligne coaxiale

d, et d; représentent les diameétres intérieur et extérieur du guide coaxial.

I1.3-EQUATION DE PROPAGATION

Pour étudier la propagation sur une ligne, on applique les lois de KIRCHOFF au circuit
de la figure ( I1.2), en orientant par commodité 'axe des abscisses de la charge vers le
générateur avec I’origine au niveau de la charge.

La variation de tension et de courant quand on se déplace de dx sur la ligne est donnée

par [26,27].

v(x+dx)—-v(x) = @dx = Ridx + de@ (IL.T)
ox ot

(x+dx)—i(x) = a dx = Gvdx + Cdx N (I1.2)
ox ot

Ces équation peuvent étre réécrites comme suit :

@ :Ri+L@ (I1.3)
Ox ot
ﬁ =QGv+ C@ (I1.4)
Ox ot
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Chapitre II : Propagation des ondes électromagnétiques dans les lignes de transmission

L'équation (I1.3) est dérivée par rapport a x et substituée dans (I1.4), on aboutit aux équations

dites des télégraphistes :

2

\Y ov o0*v
—— =RGV+(RC+LG)—+LC—— 1.5
ox? ( )8‘[ 0t (L3)
& RGi+ (RC +LG) oi LC o’ (11.6)
— =RGi+ + —+LC— .
x2 ot 0t

I1.4-CAS D’UNE LIGNE SANS PERTES

Lorsque la ligne a une faible résistance et lorsqu’elle est bien isolée, les équations des

télégraphistes deviennent dans ce cas :

~  0'v o0%v
2 :LC 2
Ox ot
< (I1.7)
0% 0%
2 =LC—2
\_ 6x 8t

Les équations (I1.7) sont de la forme :

o’S 1 0°S 0 )
x> 9ot '
1
Ou 9= est la vitesse de phase de 1’onde S qui représente soit la tension v ou soit le
VLC
courant i.

I1.6-PROPAGATION D’UNE ONDE HARMONIQUE DANS UNE
LIGNE DE TRANSMISSION

La notation complexe de la tension et du courant dans le cas d’une onde harmonique

de pulsation o=2nf est donnée par [26,30] :

v(x,t)= V(x)exp(jot) (11.13)
i(x,t)=I(x)exp(jot) (I1.14)
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Chapitre II : Propagation des ondes électromagnétiques dans les lignes de transmission

V(x) etl (X )sont respectivement les amplitudes complexes de la tension et du courant.

Les équations (I1.3), (I1.4), deviennent:

N = d—Vexp(joat) =[RI+ Ljol]exp(jwt) (IL.15)
ox dx

or = d—Iexp(j wt) =[GV + CjoV]exp(j] ot) (I.16)
ox dx

D’ou:

OV R+ 1117
dX—(R+JL03)I (L.17)
ol )

&= I1.18
dx (G + _]CO))V ( )

Les équations des télégraphistes (I1.5) et (I1.6) se réécrivent :

02V . .
> = R+ jLo)G+ jCw)V(x) (I1.20)

0X

021 . .

— = (R +jLo)G + jCo)(x) (I1.21)
[0).4

Posons :
Y =4/(R+jLo)G+ jCo) (I .22)

C’est une quantité complexe que I’on appelle constante de propagation et que nous écrivons

sous la forme :

y=0+jp (I1.23)
y . 211 . )
o est un terme d’atténuation et § = = un terme de phase; A étant la longueur d’onde du

signal.

Les équations (11.20) et (I1.21) deviennent :
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Chapitre II : Propagation des ondes électromagnétiques dans les lignes de transmission

2

8;§X)= 2V(x) (I1.24.2)
2

aai(; )z 1(x) (I1.24.b)

Ces sont les équations de propagation de la tension et du courant le long de la ligne qui

admettent des solutions de la forme [31]:

V(x) =V exp(yx)+ V. exp(— yx) (I1.25.a)

1(x) = Lexp(yx)+ I exp(— yx) (I1.25.b)

A partir de (I.17) et (I.18) on aboutit & ce résultat [29] :

Vil Ve | (R +jLo) (I1.26)
I I, (G +jCo)

1

Ou z, - |R+iLo) (11.27)
(G + ]C(D)
7. représente I’impédance caractéristique de la ligne.

I1.7-LIGNE FERMEE SUR UNE IMPEDANCE QUELCONQUE

I1.7.1-Ceofficient de réflexion

Considérons une ligne sans pertes, fermée sur une impédance Zr figure (I1.4) et
parcourue par un courant sinusoidal. Le coefficient de réflexion en tension en un point

quelconque de la ligne est défini comme étant le rapport de la tension réfléchie sur la tension

incidente :
V. exp(—vx
I(x) = Yr XPETY) (I1.28)
\% exp(yx)
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Au niveau de la charge (x=0) le coefficient de réflexion 1 (0 ) est donnée par :

r0) =T, = z—f (11.29)

i

X 0

Fig. I1.4 : Ligne de transmission fermée sur une impédance Zr

I1.7.2.Expression de ’impédance en un point quelconque de la ligne

Dans le cas ou la ligne est fermée sur une charge quelconque Zr, les expressions de la

tension et du courant s’écrivent :

v(x,t) = V| exp[jo(t + %)] + V. exp[jo(t — %)] (I1.30)

i(x,t) = Zi[vI explio(t + %)] ~V, expljo(t - %)]] (IL31)

C

Ou c est la vitesse de propagation.
L’impédance en tout point x de la ligne est alors donnée par :

V. exp( 2 %) + V, exp - G2 x)
C C

7(x) = Y® _ 7 (I1.32)
ix) ¢ © ©
Viexp( —x)—-V,exp —(—Xx)
c c
A partir de (I1.29) on peut écrire :
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1+ T(0)exp — (2§ 2 %)
Z(x) = Z, ;’) (I1.33)
1-T0)exp —(2j 2x)
C

Au niveau de la charge(x=0), on a Z (0)=Zt et 1’équation (I1.33) s’écrit :

1+ T(0)

Z(O):ZCI—F(O) (I1.34)
Ce qui implique:
roy=29"% (1L.35)
Z2(0)+Z,

Z (0) et I'(0) sont respectivement 1I’impédance terminale et le coefficient de réflexion au point

x=0.

CAS PARTICULIERS :
1) Ligne court-circuitée : Z(0)=0
Pour une impédance terminale égale a zéro, ’onde réfléchie est de méme amplitude que

I’onde incidente mais en opposition de phase, donc les relations (I1.33) et (I1.35) s’écrivent :

.M
1 —exp(-2]—x)
I'(0) = —1 et en un point quelconque de la ligne Z(x) = Z, ((,:) (I1.36)
1+ exp(-2j—x)
C

2) Ligne ouverte: Z(0) = oo
Dans ce cas, il y a réflexion totale de la tension sans changement de signe et

les relations (I1.33) et (I1.35) deviennent :

1+ exp(-2j 9x)
r0)=1et Z(x) = Z, ; (11.37)
1—exp(-2j —x)
c
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3) ligne adaptée: Z(0)=Z.
L’onde incidente sera totalement absorbée par la charge, il n’y a aucune réflexion.

les relations (I1.33) et (I1.35) deviennent dans ce cas:
r0)=0 et Z(X)=2Z, (I1.38)

I1.8. CONFIGURATION LIGNE ADAPTEE

Nous supposons que le trongon de la ligne contenant 1’échantillon de longueur d est

fermé sur une impédance terminale Z 1 Fig. (IL.5)

A

B
air B dielectrique o > Charge terminale
B
z p ch 4

T

FiglI-5 : Réflexion sur une ligne contenant un diélectrique

Le coefficient de réflexion totale au niveau de la charge (plan B) est donné d’apres (I1.35)

par:
Z:-71
pp=——d (11.39)
Zr+7Zy
Au niveau du plan A le coefficient de premicre réflexion p est défini par [26,32] :
Z -7
p =—d —¢ (I1.40)
Z4+7Z,

On rappelle que I'impédance caractéristique du trongon de la ligne contenant le di€lectrique

est [30]:
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Chapitre II : Propagation des ondes électromagnétiques dans les lignes de transmission

Zg4 = \/C— (IL.41)
€

On reporte (I1.41) dans (I1.40)

1—.,/e"
p=—-— (I1.42)
1+ 4/¢€

Par ailleurs, en tenant compte de (II-33), I'impédance ramenée au plan A est :

1+ pg exp(-2j2d)
Zy=Zy . c‘; (11.43)
1-pgexp(-2 ];d)

Au plan A le coefficient de réflexion I'A est :
r,-%a-2%c (IL.44)
Z, +7Z,

A partir (I1-40), (I1.43) et (I1.44), on trouve :

p+ pBeXp(-2j(jd\/e_* )
r, =

= - (11.45)
L+ ppyexp(-2] dVe")

I', est le coefficient de réflexion totale au niveau de I’interface séparant I’air du diélectrique
en fonction du coefficient de premiere réflexion p et du coefficient de réflexionpy.

Différents cas peuvent alors se présenter selon la nature de la charge terminale :
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1 -ligne court-circuitée: (ZT = 0) et pg =-1

D’aprés (I1.39) et (I1.45), nous obtenons :

. ¥
pexp(-2jd Je")

pg=-letl, = -
- 2j=dfe
pexp( I \/:)

2 -ligne ouverte: (ZT = oo) et pg =1

D’aprés (I1.39) et (I1.45), nous obtenons :
p+exp(—2jgd1/5*)
C
o) *
l1+pexp(-2j—d,/e
pexp(=2] VE)

pg =letly=

3 -ligne adaptée: (ZT = Zc)
D’aprés (11.39) et (I1.45), nous obtenons :
Zo—Zy

pp=— = p
bzoez,

Y *

1 —exp(-2j—d,/¢
; P(-21 \/7)
1-plexp(-2j 2 dy/e*
pexp(-2i \/7)

D’ou r,=

Sachant que 1’admittance relative de la ligne est donnée par [26]:

_1-T,
1+T,

A

En reportant la relation (I1.48) dans I’expression (I1.49), on aboutit a :
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Chapitre II : Propagation des ondes électromagnétiques dans les lignes de transmission

[1+\/?th{jfd\/gﬂ
i |

Y, =\e

(I.50)

C’est cette relation que nous avons utilisée par la suite pour la détermination de la
permittivité relative complexe de nos échantillons et éventuellement la conductivité pour les

matériaux légerement conducteurs.
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Chapitre 111

TECHNIQUES DE MESURE ET METHODES UTILISEES
POUR LA DETERMINATION DE LA PERMITTIVITE
DIELECTRIQUE

111.1-INTRODUCTION

On rappelle que la caractérisation di¢lectrique d’un matériau se ramene a la

détermination de sa permittivité complexe en fonction de la fréquence.

Diverses techniques sont utilisées pour la caractérisation diélectrique des matériaux ;
leurs concepts sont basés sur deux méthodes :
mM¢éthodes de non- résonance.

mMéthodes de résonance

111-2.1 METHODES DE NON RESONANCE

Elles s’appliquent dans les deux domaines fréquentiel et temporel; la permittivité se
déduit de la mesure du coefficient de réflexion ou de transmission. Parmi ces techniques on

peut citer deux exemples :

e M¢thode de la premicre réflexion.

e M¢éthode de réflexion totale

I11.2.1.a Méthode de la premiére réflexion

Cette méthode consiste a ne prendre en compte que la premiere réflexion qui se
produit a ’interface air diélectrique (face d’entrée d’échantillon) [9, 10,30], ce qui nécessite

une épaisseur assez importante de 1’échantillon; pour cela, on joue sur la longueur de la
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Chapitre I1l: Techniques de mesure

fenétre d’observation pour que les réflexions secondaires soit toutes rejetées. Le coefficient de
réflexion est donné par la relation (42) du chapitre 11, la permittivité relative complexe est

donnée par :

2
Py =(1_pJ (I1-1)
1+ p

111.2.1.b Méthode de la réflexion totale

Cette méthode est basée sur 'utilisation des analyseurs de réseaux [33-35] a balayage
de fréquence qui s’étend jusqu'a plusieurs GHz, ces appareils se subdivisent en deux sous
groupes :

- les analyseurs scalaires.

- les analyseurs vectoriels.

L’analyseur scalaire permet la mesure des amplitudes des grandeurs sous test.
L’analyseur vectoriel permet de mesurer I’amplitude et la phase des grandeurs sous

test.

Pour ce qui nous concerne, nous avons utilisé¢ un analyseur vectoriel (impédance
metre) permettant apres étalonnage des acquisitions automatiques, cet appareil comporte les

¢léments suivants (FglIl.1) [36] :

-un générateur.
-un analyseur vectoriel.
-un controleur de processus.

-un enregistreur.
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Chapitre I1l: Techniques de mesure

TT
1!

Figlll-1 configuration minimale d’un analyseur de réseau

Le principe de la mesure consiste a envoyer une onde délivrée par le générateur a
travers une ligne de transmission terminée par I’impédance a tester, les ondes incidente et
réfléchie HF sont récupérées par le coupleur directif pour étre converties en signaux basses
fréquences a I’entrée de 1’analyseur vectoriel par des tétes d’échantillonnages. L’analyse de
ces signaux permet de déduire les propriétés ou les caractéristiques du matériau a tester. Il
faut noter que la mesure est accompagnée de plusieurs types d’erreurs que nous verrons avec

plus de détails dans le chapitre suivant et qui sont:

* la détectivité limitée du coupleur employé.
* la désadaptation des ports de tests.

*la réponse en fonction du coupleur.

Pour minimiser ces erreurs, I’appareil procede automatiquement et toujours apres
¢talonnage sous logiciel intégré a une correction dite «trois points », elle est basée sur les
mesures effectuées a I’aide de trois charges étalons terminales : (le court-circuit, le circuit
ouvert et la charge adaptée de 50 Ohms). Toutes les mesures réalisées par la suite sur des

échantillons de matériaux sont ajustées par rapport a 1’étalonnage préalable.
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Chapitre I1l: Techniques de mesure

111.2.2-METHODES DE RESONANCE

Dans ces méthodes, la permittivité diélectrique est déduite par la mesure du facteur de
la qualité et de la fréquence de résonance [37], parmi ces techniques on peut citer deux
exemples :

*méthode du Q-métre

*cavité résonnante.
111.2.2.a-Méthode du Q-Métre

Les mesures avec le Q-métre sont basées sur la résonance série du circuit oscillant LC
dans le domaine des fréquences radio [12, 13,27], la détermination de la permittivité relative
complexe d’un matériau se fait par le calcul de la variation de 1’admittance de la cellule entre

sa valeur a vide et sa valeur lorsqu’elle contient 1’échantillon.

111.2. 2.b-Cavité résonnante

, e1e g el e sax ., . %k
Cette méthode est utilisée pour mesurer la permittivité diélectrique complexe & de
différents matériaux dans le domaine des micro-ondes a partir de la mesure du facteur de

qualité et la fréquence de résonance [6,38].
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Chapitre IV

LE DISPOSITIF EXPERIMENTAL

IV.1-INTRODUCTION

Dans le cadre de nos mesures la gamme de fréquences s’étalé de I0MHz a 1GHz.

Le dispositif expérimental que nous avons utilisé, est constitué essentiellement des
¢léments suivants :
* un analyseur d’impédance vectoriel de type HP4191A.
* une cellule de mesure qui est une portion de ligne de transmission a air coaxiale de type
Amphénol, munie de connecteur APC7.

* trois charges de référence correspondant a : un court circuit(0Q), un circuit ouvert () et
une charge adaptée (50Q).

* D’ensemble est piloté par un micro-ordinateur via une carte d’interface GPIB-PC2A

permettant 1’acquisition et le traitement des données

IV.2-L’ANALYSEUR D’IMPEDANCE HP4191A

IVV.2.1-Principe de mesure

L’analyseur d’impédance HP4194A fonctionne sur une gamme de fréquence allant de
10MHz a 1GHz, ¢’est un analyseur vectoriel qui mesure le coefficient de réflexion complexe

(parties réelle et imaginaire ou module et phase) d’une charge quelconque.

Dans notre cas, la charge est une cellule de mesure contenant 1I’échantillon a étudier et
terminée par la charge adaptée, I’ensemble est connecté au porte échantillon de 1’analyseur a

I’aide d'un connecteur APC7, le circuit de I’analyseur [4, 38-40] est constitu¢ d’un pont
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Chapitre 1V:le Dispositif expérimental

directionnel purement résistif qui se compose de cinq résistances de valeur fixe égale a 50Q,

et de 'impédance inconnue Z, qu’on cherche a déterminer fig. (VI-1).

Z:=500

A B
Générateur
(10MHz-1GHz)
E
< U
Porte-échantillon
B

Fig. IV.1:Circuit de base de I'analyseur d'impédance HP4191A

A I’application de I’amplitude E, correspond une tension V, g (entre les points A et B)

mesurée selon les lois de KIRCHOFF :

172 -7, (VL)
M8z +Z, '
12, -2, , : o
Ce terme I', = 37 27 représente le coefficient de réflexion de la charge
X + c

inconnue Z,.

L’expression (VI.1) s’écrit alors :

V,s = —T (E (V1.2)
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Chapitre 1V:le Dispositif expérimental

L’analyseur d’impédance mesure la tensionV,y, utilise ensuite la relation (V1.2)

pour déduire le coefficient de réflexion de I’échantillon sous test. L’application des formules
de conversion préprogrammées dans la mémoire de I’appareil, permet la détermination
d’autres grandeurs physiques relatives a la charge étudiée Zx, telles que, son impédance, son

admittance et son circuit équivalent LC ou RL série ou paralléle.

IV.3-FORMULES DE CONVERSION

Le coefficient de réflexion est défini comme étant le rapport de I’onde réfléchie V,

sur ’onde incident V, . En effet :

r=r_ Iy +jly (V1.3)

V.
1

La mesure du coefficient de réflexion effectuée par I’appareil est faite au niveau du
plan de calibration. Le coefficient de réflexion relatif au déplacement du plan de mesure a une

distance d du plan de calibration (Fig. VI.2) sera donné par:

I, =T, exp (— 2j ﬂdj (VL4)
C

Ou I'y est le coefficient de réflexion au niveau du plan de calibration.

']

< Charge terminale
Plan de calibration (I'y)

A

Matériau diélectrique

Plan de mesure (I'y)

Air (Zc=50Q)

A

Porte-échantillon >

Fig. IV.2 : Déplacement du plan de mesure a une distance d

du plan de calibration
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Chapitre 1V:le Dispositif expérimental

La relation entre le coefficient de réflexion et I’impédance de la charge est donnée par la
relation (I1.31) :

Z, -7
r, = *——¢ (VL5)
Z., + 7,

X
Ou: Z est 'impédance caractéristique du la ligne (Z:=50Q).

La valeur de I'impédance a tester Z , est donnée d’apres (VL.5) par :

1+T :501+F

Z(Q)=2, T T (VL6)
=R +jX = \zx \exp(je) (VL7)
Ou R et X sont la résistance et la réactance de la charge testée.
A partir des équations (V1.6), (V1.7) et (V1.3) on peut déduire :
Y (QY) = Zl—x= G + jB =Y, |exp(- j0) (VL8)
Ou encore :
YX(Q‘1)=%;£ (VL9)

IV.4-CALIBRATION DE L’ANALYSEUR

Il est important de noter que les mesures réalisées par 1’analyseur d’impédance

HP4191A sont entachées d’erreurs. On distingue alors deux types d’erreurs; Erreurs aléatoires

et erreurs systématiques.
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Chapitre 1V:le Dispositif expérimental

Les erreurs aléatoires sont des erreurs non controlables et non estimables, par
conséquent elles ne peuvent étre ¢liminées. Néanmoins, on peut les diminuer en effectuant
plusieurs fois la méme mesure et en prenant la moyenne.

Par contre, les erreurs systématiques sont des erreurs répétitives qui sont dues essentiellement

a[39]:

a) la directivité :

Celle-ci est due a la présence d’un signal résiduel qui se superpose au signal, réfléchi
par la charge, I’erreur introduite par la directivité est négligeable dans le cas des coefficients
de réflexion dont le module est proche de 1’unité, mais elle peut étre importante dans le cas

des coefficients de réflexion de faible module.

b) la désadaptation des acces de mesure :
Cette dernicre est due aux réflexions résiduelles au niveau des connexions (toutes les

discontinuités dans le systeme).

c) la variation en fréquence intrinseque :
Cette erreur correspond a la variation des caractéristiques de la charge étudiée,
supposée constante a une fréquence donnée. Elle est due a la réponse des circuits micro-ondes

constituant I’appareil.

La méthode de correction des erreurs utilisée par 1’analyseur HP4191A est une
méthode de correction vectorielle dite « méthode des trois points », dans cette méthode
I’analyseur réel est décomposé en un analyseur idéal en cascade avec un quadripole d’erreurs

(Fig.-IV.3)
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Chapitre 1V:le Dispositif expérimental

U1 UZ
Analyseur > Quadripdle > Charge
idéal d’erreurs a
~ (E) ) tester
V1 V2

Fig. IV.3 : Schéma équivalant de I’analyseur idéal mis en cascade avec un quadrip6le
d’erreurs

A partir du schéma de la figure (IV.3), le coefficient de réflexion au niveau de la charge est:

V.
r=—=% (VI.10)
U,
Alors que I’analyseur mesure :
\%
r, = —— VIL11
v (VL)
La relation liant les signaux U aux signaux V est de la forme :
vV, =E,,U,+E,U, (VL.12.a)
V,=E,U+E,U, (VL.12.b)

En tenant compte des relations (VI.12.a), (VI.11) et (VI.10) on obtient :
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Chapitre 1V:le Dispositif expérimental

Fm_EH
I' =
Ezz (rm_Ell)+E12E21

(VL13)

EnposantE , =K,,E,E, =K, et E,, =K,, I’expression (VI.13) devient :

r = Lo =K, (V1.14)
"KL, -K, )+ K, '

m

On peut déduire le coefficient de réflexion réel de la charge en fonction de celui
mesuré par ’analyseur a condition de connaitre les facteurs correctifs K, ,K,et K, a chaque
fréquence de mesure. Ceci est d’ailleurs le principe méme de la procédure de correction par la

méme méthode de" trois points".

L’inversion de I’expression (VI.14) donne :

_ (K1K3—K2)Fr - K,
" K, -1

(VL15)

A partir de cette expression, on peut déterminer les constantes K,,K,et K, en

fonction des coefficients de réflexion des charges étalons mesurés lors de calibration.

*calibration avec court-circuit
Le coefficient de réflexion réel d’un court-circuit idéal est : (I',).. = —1

En reportant cette valeur dans la relation (VI.15), on trouve :

K,

B — VIL.16
K, +1 ( )

(rm)CC = I<1

*calibration avec le circuit ouvert :
Le coefficient de réflexion réel d’un circuit ouvert idéal est : (I',), =—1

En reportant cette valeur dans la relation (VI.15), on trouve :
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Chapitre 1V:le Dispositif expérimental

., =K, - (VI.17)
( )co - 1
*calibration avec la charge adaptée :
Le coefficient de réflexion réel d’un court-circuit idéal est : (I, ), =0
En reportant cette valeur dans la relation (VI.15), on trouve :
T'm)ea =K (VL.18)

En fin de compte on a un systeme de trois équations (VI.16), (VI.17) et (VI.18) a trois
inconnues K | ,K ,et K ; ; les coefficients de réflexion mesurés avec les trois charges

étalons étant connus, la résolution de ce systéme d’équations donne :

Ky =(,)ca (VL19)

K, = (Fm )co + (Fm )cc — 2(Fm )CA (VI_20)

(Co o = (o e

K, = ((r )ew = (T )ec )(1+K3) (VI21)
IV.5-MONTAGE EXPERIMENTAL ET MODE OPERATOIRE:

Les étapes suivies pour nos mesures expérimentales sont :

1-La calibration de I’analyseur d’impédance : pour cela, on réalise le montage
schématisé sur le figure (VI-4.a) : la ligne coaxiale est connectée a I’une de ses extrémités au
porte ¢échantillon de D’appareil, a ’autre extrémité, on place une charge terminale
correspondant successivement a un court-circuit, un circuit ouvert et a une charge adaptée (les
trois charges étalons) figure (VI-5). Cette méthode de calibration de I’analyseur « méthode

des trois points » permet le calcul des constantes correctifs K | K ,et K , qui sont gardées en
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Chapitre 1V:le Dispositif expérimental

la mémoire de ’analyseur. C’est avec ces constantes qu’on peut déduire le coefficient de

réflexion corrigé ', de la charge en fonction de celui mesuré par ’analyseurT, .

2-les mesures sur échantillons : Pour cela on réalise le montage schématisé sur la

figure (IV.4.b). On commence d’abord par la mesure du coefficient de réflexion a vide (sans

¢chantillon), ensuite on passe a 1’étalonnage de I’analyseur par des mesures sur des matériaux

de permittivités connues (air, eau distillée, téflon).

Une fois le coefficient de réflexion mesuré, on passe au calcul des paramétres caractéristiques

de I’échantillon a tester (les mélanges binaires des alcools a différents pourcentages de

constituants) telle que la permittivité par I’intermédiaire de I’équation (I1.47) du chapitre II et

la conductivité électrique statique (si le matériau étudié présente une certaine conductivité).

Charge terminale

|¢——— Charge adaptée

<4——— Echantillon
l¢—— Ligneaair — p
_lq—Porte—échantillon ;l |
ANALYSEUR ANALYSEUR
MICRO- P D'IMPEDANCE D'IMPEDANCE » MICRO-
ORDINATEUR h HP4191A HP4191A ORDINATEUR
Montage (a) Montage (b)

Fig. IV.4: Schéma du montage expérimental

USTHB 2008
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Chapitre 1V:le Dispositif expérimental

O

Circuit- ouvert Court-circuit Charge adaptée

Fig. IV.5:Description des trois charges étalons

d=7mm

h=4.5mm

FiglV.7 : geométrie des échantillons
Oudet] représentent les diamétres intérieure et extérieure de 1’échantillon et h la hauteur de

I’échantillon.
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Chapitre 1V:le Dispositif expérimental

V1.6-.LA CELLULE DE MESURE :

La cellule de mesure que nous avons utilisée est une ligne de transmission a air coaxiale; elle

est représentée dans la figure ((IV.7) [40] :

Axe central
>

OCOCHEW

Fig.1V.7 : cellule de mesure

N° HP Part N° Description
1 1250-0907 Contactor connector
2 16091-23021 Manche (SLEEVE (2))
3 16091-24020 Conducteur central (CENTR CONDUCTOR)
4 5040-0306 Matiere isolante (INSULATOR)
5 1250-0816 Contactor connector
6 16091-23022 Manche (SLEEVE (1))
7 0520-0163 Vis (SCREO)
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CHAPITRE V

RESULTATS EXPERIMENTAUX ET DISCUSSION

V.1I-INTRODUCTION

La famille des alcools de formule ""R-OH "ou le radical R est de la forme C,Hn+1 a
donné et continue de donner lieu a de trés nombreuses publications [6,9,10]. Ces substances
ont toujours été choisies comme produit de référence et permettent une bonne analyse de
fiabilité de la méthode de mesure .

Nous avons dans une premicre étape présenté les résultats des mesures du coefficient
de réflexion et de la permittivité relative complexe obtenus avec la cellule de mesure vide,
puis procéder aux résultats concernant les mesures sur les échantillons étalons, a savoir: le
Téflon et I’Eau distillée.

Pour la deuxiéme étape, on commence par les mesures sur les alcools purs qui sont le
méthanol, 1'é¢thanol, le butanol, le propanol et le pentanol.ensuite,pour continuer dans les
mémes conditions sur les séries d'échantillons constitués de mélanges d'alcools a différentes
concentrations massiques.

Toutes nos mesures ont été faites a température ambiante (19 a 21°C). Les valeurs
obtenues pour les principaux parametres diélectriques &, €» et f; sont ensuite comparées a
celles données par d'autres auteurs et relevées dans la littérature pour des températures de 20 a

25°C. Nous avons également abordé la conformité de certaines lois des mélanges.

Préparation des mélanges:

Nos échantillons sont constitués de mélanges préparés a partir de combinaisons
binaires d’alcools a différents pourcentages massiques:20%-80% ,40%-60% ,50%-50%
,60%-40%,80%-20%. Nos échantillons sont constitues de 1,5g des mélanges d’alcools(les

mélanges sont pesés avec précision selon les proposition désirées.

V.2-CALIBRATION DE L'ANALYSEUR D'IMPEDANCE

Le calibrage de l'analyseur d'impédance est effectué¢ dans la gamme de fréquences

allant de 10Mhz-1Ghz.en utilisant trois charges étalons correspondant respectivement au
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Chapitre V : Résultats et discussion

court-circuit, au circuit ouvert et a la charge adaptée ; les réponses obtenues sont gardées en
mémoire par 'analyseur pour étre utilisées ensuite dans la correction automatique des mesures

relatives aux charges testées.

V.3-RESULTATS ET DISCUSSION

V 3-1-Mesure avec des échantillons étalons
a- Mesure avec cellule a vide

Nous avons reporté sur les figures (V-1) et (V-2) les variations des parties réelle et
imaginaire du coefficient de réflexion de la charge adaptée avec cellule a vide en fonction de
la fréquence. Ces variations ont été comparées aux courbes théoriques sur les mémes figures.
La figure (V-3) illustre la variation des parties réelle et imaginaire de la permittivité de I’air

en fonction de la fréquence.

b- Mesure avec des échantillons étalons

Le Téflon est un matériau solide de faible permittivité statique (sa valeur est proche
de 2) avec une partie imaginaire quasiment nulle (& "=0). La figure (V.4) illustre les variations
en fonction de la fréquence des parties réelle et imaginaire de la permittivité relative
complexe du Téflon comparées a celles trouvées dans la littérature [40].

L’eau distillée est un matériau liquide de forte permittivité statique (de I’ordre de 80),
fortement polaire et de fréquence de relaxation voisine de 17 GHz [42], valeur bien au-dela de
notre fréquence limite qui est de 1 GHz. Nous avons €galement reporté sur la figure (V.5) les
variations en fonction de la fréquence des parties réelle et imaginaire de la permittivité
relative complexe de I’eau distillée en comparaison avec celles trouvées dans la littérature.

Nous avons reporté dans le tableau (V.1) quelques valeurs trouvées dans la littérature
concernant les paramétres diélectriques de 1’eau distillée et du téflon. Nous avons noté un

assez bon accord de nos résultats avec ceux de la littérature.

Echantillon | température €5 f(MHz) Référence
Eau 20°C 81.00 17000 [43]
distillée 20°C 80.93 - Nos mesures
20°C 2.00 - [43]
Téflon 20°C 2.03 - Nos mesures

Tableau V.1 : Permittivité diélectrigue des échantillons étalons
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0,004 . I . I . I . I .

o T, mesuré
I, théorique

0,003 |-

0,002 .

0,001 - -

0,000

-0,001 - -

-0,002 - -

-0,003 - -

-0,004 . 1 . 1 . 1 . 1 .
200 400 600 800 1000

Fréquence (Mhz)

Fig.V.1 : Evolution de la partie réelle du coefficient de réflexion de la
charge adaptée avec cellule a vide en fonction de la fréquence

0,003 T T T T T

T

r
Y 0,002

0,001 |- -

0,000 PP e 5 50 90 S90S pedbi s B 24
’ I A i T
L % .
-0,001 - -
-0,002 - -
-0,003 \ 1 \ 1 \ 1 \ 1 \
200 400 600 800 1000

Fréquence (Mhz)

Fig.V.2 : Evolution de la partie imaginaire du coefficient de réflexion de
la charge adaptée avec cellule a vide en fonction de la fréquence
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Fig. V.3: Evolution des parties réelle et imaginaire de la permittivité

de I’air en fonction de la fréquence
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Fig. V.4 : Evolution des parties reelle et imaginaire de la permittivite
de Téflon en fonction de la fréquence
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100 — — ————
8',8"
80 -
¢ mesuré
60 -~ O ¢&" mesuré
¢',e" trouvées dans la littérature
40 |-
20 |
O
O o
Oli —— P e f ? N |
10 100 10000

Fréquence (MHz)

Fig. V.5 : Evolution des parties réelle et imaginaire de la permittivite
relative complexe de I’eau distillée en fonction de la fréauence

V.3.2-Mesure sur les alcools purs

La fonction analytique par laquelle nous avons approximé les diagrammes d’Argand

de nos échantillons est donnée par :

Y =Y, +R*= (X=X, ) (V.1)
Avec :
X : représente la partie réelle de la permittivité complexe (g )
Y : représente la partie imaginaire de la permittivité complexe (¢ ')
La détermination de la permittivité aux trés hautes fréquences (€,) est obtenue par
I’extrapolation du diagramme d’Argand.
Tous les alcools primaires sont des produits chimiquement stables, ils possedent les

propriétés générales des alcools (réactions, d’oxydation, etc.).

1-Le méthanol est un liquide mobile, incolore ,volatile, d'odeur plut6t agréable quand
il est pur et sa formule chimique est: CH3-OH, sa masse molaire est égale a 32.04g/mol [44].
Les résultats qui concernent le méthanol sont reportés sur les figures (V-6) et (V-7),

traduisant respectivement, 1'évolution en fonction de la fréquence des parties réelle et
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imaginaire de la permittivité relative complexe et le diagramme d’Argand, comparées a celles
trouvées dans la littérature.

Nous avons aussi reporté dans le tableau (V-2) les valeurs des parameétres diélectriques
caractéristiques du méthanol, les résultats trouvés dans la littérature sont en accord avec ceux

de nos mesures expérimentales.

35 —— ——

—&—¢' mesuré
—@— ¢" mesuré
¢, ¢" modéle de Debye théorique

20 -

15 | -

10 100 1000
Fréquence (Mhz)

Fig. V.6 : Evolution des parties réelle et imaginaire de la permittivité
relative complexe du Methanol en fonction de la fréquence

20 T T T T T T T T T T
—w— méthanol
I | — méthanol théorique
8"

15 | -
10
5|
0

5

8'
Fig. V.7 : diagramme d’Argand du Méthanol
SPECTROSCOPIE DIELECTRIQUE USTHB 2008 54




Chapitre V : Résultats et discussion

Température(°C) €s €0 finax- (Mhz) Réference
25 32.50 - - [44]
20 32.30 - - [45]
21 32.18 7.8 2822 Nos mesures

Tableau (V-2): Paramétres diélectriques du Méthanol

2-L'éthanol produit peu toxique, d’odeur alcoolique, est utilisé dans les parfums et les
médicaments et sa formule chimique est CH3;- CH,-OH de masse molaire 46 g/mol.
Nous présentons sur les figures (V-8) et (V-9) les résultats obtenus concernant la variation de
la fréquence des parties réelle et imaginaire de la permittivité relative complexe de 1’éthanol
ainsi que le diagramme d’Argand.

Le tableau (V-3) montre encore un bon accord avec les résultats relevés dans la

littérature et ce pour les trois parameétres &, €, ;.

8',8" 24 |F -1

20 [ =

¢' mesuré
¢" mesuré
¢',¢" modéle de Debye théoriqu

0 1 AR S W S A | " " PR S W S A |
10 100 1000

Fréquence (Mhz)

Fig. V.8 : Evolution des parties réelle et imaginaire de la permittivité
relative complexe de I'éthanol en fonction de la fréquence
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¢éthanol
20 éthanol théorique 7]
Sll

16 |- -

12 | -

8 | i

4+ _

0 | | | | |

0 4 8 12 16 20 24
Sl
Fig. V.9: diagramme d’Argand de I’ Ethanol
Température(°C) € €0 f; (Mhz) Référence

23 24.30 - - [42]
20 23.70 6.90 820 [6]
25 243 - 1200 [46]
20 24.14 4.54 998 Nos mesures

Tableau (V-3): Paramétres dié¢lectriques de I'Ethanol

3-Le propanol: se présente sous la forme d'un liquide incolore, mobile, d’odeur comparable a
celle de 1'é¢thanol et sa formule chimique est: CHs- CH,- CH,-OH, il est miscible en toutes
proportion : a I'eau et a la plupart des solvants organiques usuels.

La masse molaire du propanol est égale a 60.09g/mol [47].

Les figures (V-10) et (V-11) traduisent respectivement la variation des parties réelle et
imaginaire de la permittivité relative complexe et le diagramme d’Argand du propanol. Le
tableau de valeurs (V-4), montre que les paramétres diélectriques du propanol sont encore en

bon accord avec ceux trouvés dans la littérature.
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20

16

—%—¢' mesuré
—®— ¢" mesuré

¢', ¢" modéle de Debye théorique
12

PR | 1

100
Fréquence (Mhz)

Fig. V.10: Evolution des parties réelle et imaginaire de la permittivité
relative complexe du Propanol en fonction de la fréquence

15 T T T T T T T T T T T T T T

i —<@— propanol J
g propanol théorique

12 - -
9 |- .
6 |- .
3| .

0 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1

0 3 6 9 12 15 18 21

8'
Fig. V.11 diagramme d’Argand du Propanol
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Température(°C) € € f{(Mhz) Référence
22 20.10 - - [48]
20 20.70 4.5 440 [6]
20 20.11 3.7 530 Nos mesures

Tableau (V-4): Paramétres diélectriques du Propanol

4-Le butanol est un liquide incolore, 1égérement sirupeux d’odeur alcoolique, désagréable a
forte concentration, soluble dans 1’eau et miscible a la plupart des solvants organiques usuels:
alcools, cétones, esters etc, et sa formule chimique est — CH;- CH,-- CH,- CH,-OH; ses
principales caractéristiques physiques sont les suivantes : masse molaire 74.12g/mol, point
d’ébullition: 117.7°C .

Les figures (V-12) et (V-13), illustrent respectivement la variation en fonction de la
fréquence de la permittivité relative complexe et le diagramme d’Argand du butanol.

Le tableau correspondant (V-5), montre que nos résultats restent en bon accord avec ceux

signalés par d'autres auteurs.

8',8"
16 -
12 —
—&A—¢' mesuré
—@— ¢" mesuré
8 ¢, ¢" modéle de Debye théorique
4
0 1 1

10 100 1000

Fréquence (Mhz)

Fig. V.12 : Evolution des parties réelle et imaginaire de la permittivité
relative complexe du Butanol en fonction de la fréquence
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T T T T T T T T
| —®— butanol
g" butanol théorique
12 -
8 |- .
4 | -
u
u
0 | | | |
0 4 8 12 16 20
8!
Fig. V.13 diagramme d’Argand du Butanol
Température(°C) € €0 f..(Mhz) Réference
20 17.70 3.50 400.0 [6]
21 17.60 - 380.0 [38]
20 18.20 2.50 320.0 [9]
20 17.10 - 360.0 [40,49]
20 17.52 3.4 370 Nos mesures

Tableau (V-5): Paramétres diélectriques du Butanol

5-le Pentanol: un produit incolore, volatile, d'odeur alcoolique, sa formule chimique est:-

CH3s- CH,- CH»- CH;- CH,-OH.

La méme étude a été utilisée aussi bien pour le pentanol que pour les alcools, elle nous
permet de représenter les courbes obtenues sur les figures (V-14) et (V-15). Les résultats
trouvés sont en bon accord avec ceux trouvés dans la littérature et reportés dans le tableau
(V-6).
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T T T T T T T T T T T T T T T T

12

—&—¢' mesuré
—@— ¢" mesuré
¢, ¢" modéle de Debye théorique

3
0 1 1 PR TR T S W | 1 1 PR TR T O W |

10 100 1000
Fréquence (Mhz)

Fig. V.14 : Evolution des parties réelle et imaginaire de la permittivité
relative complexe du Pentanol en fonction de la fréquence

12 T T T T T T T T T T
g" —&— pentanol
pentanol théorique 1
9l -
6| -
(A
3k -
:
0 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 3 6 9 12 15

Fig. V.15 diagramme d’Argand du Pentanol
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Température(°C) & € fr.(Mhz) Réference
20 14.9 3.00 250.00 [50]
20 15.0 2.80 220.00 [9]
20 15.0 3.00 218.00 [10]
20 14.95 3.38 355 Nos mesures

Tableau (V-6): Paramétres dié¢lectriques du Pentanol

Tous les alcools étudiés se comportent pratiquement de la méme manicre; leur spectre
di¢lectrique est caractérisé par une zone de relaxation principale de type Debye avec
pratiquement un seul temps de relaxation, ou le diagramme d’Argand ressemble parfaitement

a un demi cercle figures (V.16) et (V.17)

—#— methanol
ethanol
—W¥— propanol
—A— butanol
—— pentanol
¢, ¢" modéle de Debye
théorique

10 100 1000
Fréquence(Mhz)

Fig. V.16 : Evolution des parties réelle et imaginaire de la permittivité
complexe des alcools purs
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25 T T T T T T T T v T T T
—W%— methanol
éthanol
—#— propanol
20 -
—#— butanol
—#— pentanol
les valeurs théoriques
g" 15 | -
10 | -
5 | -
0 . . . . . 1 . 1 4
0 5 10 15 20 25 30 35

8'

Fig. V.17:diagramme d’Argand dans le modéle de Debye des alcools purs

Les parametres caractéristiques des alcools sont reportés dans le tableau (V.7)

A partir de ce tableau, nous avons tracé la permittivité statique €g et la fréquence de
relaxation f;- en fonction de nombre de carbone.

Les résultats obtenus de ces derniers sont illustrés sur les figures (V.18) et (V.19).

Nous constatons que la permittivité statique €5 et la fréquence de relaxation f; diminuent

lorsque le nombre de carbone augmente, cette diminution peu étre dii au mouvement des

chaines moléculaires qui devient plus difficile quant les chaine moléculaires sont longues.

Alcools N°de carbone €5 €co f(Mhz)
Methanol 1 32.18 7.8 2822
Ethanol 2 24.14 4.54 998
Propanol 3 20.11 3.7 530
Butanol 4 17.52 34 370
Pentanol 5 14.9 3.38 355
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32 9 .

28 -

24 + 9 -

20 + ) -

16 -

12 : I : I : I
0 1 2 3 4 5
nombre de carbone

Fig. V.18:Variation de la permittivité statique en fonction
de nombre de carbone

13000 ]
2500 - ]
2000 - ]
1500 ]
1000 o ]

500 ® -

d ®
T 7 T 7 T 7 T 7 T

0 1 2 3 4 5
nombre de carbone

Fig. V.19:Variation de la fréquence de relaxation en fonction
de nombre de carbone
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V.3.3-Mesures sur les mélanges d'alcools (mélanges binaires)

Les résultats obtenus sur les mélanges (Méthanol- Ethanol, Méthanol- Propanol,
M¢éthanol-Butanol,Methanol-Pentanol,Ethanol-Propanol,Ethanol-Butanol,Ethanol-Pentanol,
Propanol-Butanol, Propanol -Pentanol, Butanol -Pentanol),et concernant I’évolution des
parties réelle et imaginaire de la permittivité relative complexe en fonction de la fréquence,
comparés aux résultats obtenus a partir de la formule de Debye ,sont reportés sur les figures
(V-19-a,b) a (V-25-a,b). Les figures (V-19-c) a (V-25-c) illustrent le diagramme d’Argand des

mélanges cités plus haut. Les résultats sont regroupés dans le tableau (V-7).

, T T T ]
&€
32 -
28 . o —0 0 6 9o 900000
24 v VOV OV V-V VvV
20 - | méth=méthanol
éth=¢éthanol
16 | —=— méth20%-éth80%
- | —e— méth40%-éth60%
12 méth50%-éth50%
- | —<— méth60%-6th40%
8 | méth80%-éth20% -
- | —w— éthanol .
4 méthanol -
interpolation -
0 n n  ———— " " " PR S 1
10 100 1000
Fréquence (Mhz)
Fig.V-19-a : Evolution de la partie réelle de la permittivité complexe
des mélanges (Méthanol- Ethanol) en fonction de la fréquence
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€ 12 -
- | méth=méthanol
M | éth=¢thanol n
10 | —®— méth20%-¢th80% >
ol —eo— méth40%-¢th60% 1
X méth50%-éth50% h
8 | | —<4— méth60%-éth40%
L méth80%-¢th20% 7 i
L | —w— éthanol -
6 méthanol 7 .
5| interpolation ! i
s £, ]
“r / )
3+ 5 =
L " -
2L 5 -
1 r" T K Ik .
10 100 1000
Fréquence (Mhz)

Fig.V-19-b : Evolution de la partie imaginaire de la permittivité complexe
des mélanges (Méthanol- Ethanol) en fonction de la fréquence

e C T T T T T T T T T T T A
méth=méthanol —&— méth20%-¢éth80%

20 éth=éthanol —o— m¢éth40%-¢th60% _
—w— ¢éthanol méth50%-éth50%

L méthanol —<4— méth60%-éth40% -
interpolation méth80%-¢th20%

15 -

10 -

0 5 10 15 20 25 30

Fig. V.19-c: diagramme d’Argand des mélanges (Méthanol- Ethanol)

SPECTROSCOPIE DIELECTRIQUE USTHB 2008 65

—
—— ——




Chapitre V : Résultats et discussion

g R2F— —v
ol
24- : T
20-

|| méth=méthanol
16 pr=propanol
—=— méth20%-pr80%
[| —@— méth40%-pr60%
12 K méth50%-pr50%
|| —<4— méth60%-prd40%
méth80%-pr20%

8H v méthanol
I propanol
4 H interpolation -
1 i - - l 1 1 1 1 1 L1 l
10 100 1000

Frequence(Mhz)

Fig.V-20-a : Evolution de la partie réelle de la permittivité complexe
des mélanges (Méthanol- Propanol) en fonction de la fréquence

14 - - ——" ! ! L |

8"

| méth=méthanol

12 H pr=propanol

—a— méth20%-pr80%
—o— méth40%-pr60%

10 7 méth50%-pr50%

H —<4— méth60%-pr40%

g 1 méth80%-pr20%
—w— méthanol

propanol
interpolation

Fréquence(Mhz)

Fig.V-20-b : Evolution de la partie imaginaire de la permittivité complexe
des mélanges (Méthanol- Propanol) en fonction de la fréquence
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24 L} l L} l ) l ) l ) l ) l ) l ) l
" | | meth=méthanol —&— méth20%-pr80% -
& pr=propanol —o— méth40%-pr60%
20 = |—v— méthanol méth50%-pr50% 7]
X propanol —<4— méth60%-prd0% ]
6 interpolation méth80%-pr20%
12 |- -
/,.--AA—‘—‘\
8 |- 7" =—_ - —
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4 k \ -
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Fig. V. 20-c: diagramme d’Argand des mélanges (Méthanol -Propanol)

35 ! ! L ! ! L |
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® © ¢ ¢ 0000000
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20
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méth=méthanol —*— méth20%-but80%
but=butanol —=— méth40%-but60%
méthanol —&— méth50%-but50%
butanol —&— méth60%-but40%
interpolation meth80%-but20%

10

10 100 1000
Fréquence(Mhz)

Fig.V-21-a : Evolution de partie réelle de la permittivité complexe
des mélanges (Méthanol -Butanol) en fonction de la fréquence
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1 méth=methanol
| but=butanol

L —=— méth20%-but80%
—o— méth40%-but60%
1 méth50%-but50%
| —<4— méth60%-but40%
| méth80%-but20%
Ll —w— méthanol
butanol
interpolation

m
-
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Frequence(Mhz)

Fig.V-21-b : Evolution de partie imaginaire de la permittivité complexe
des mélanaes (Méthanol -Butanol) en fonction de la fréauence

g" 28 L A A

méth=méthanol

but=butanol

24 || —=— méth20%-but80% .

—o— méth40%-but60% .

20 méth50%-but50%

—<4— méth60%-but40%
méth80%-but20%

16 | —w— méthanol -

butanol i

interpolation

12

Fig.V. 21-c: diagramme d’Argand des mélanges (Méthanol- Butanol)
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€ 32 F v v VOV VvV VVVVVVY

méth=méthanol —&— méth20%-pen80%
8 | pen=pentanol —0— méth40%-pen60%
—W¥— méthanol méth50%-pen50%

pentanol —@&— méth60%-pen40%
interpolation méth80%-pen20%

10 100 1000
Fréguence(Mhz)

Fig.V-22-a :- Evolution de partie réelle de la permittivité complexe
des mélanges (Méthanol —Pentanol) en fonction de la fréquence

méth=méthanol

pen=pentanol

—&— méth20%-pen80%

—o— méth40%-pen60%
méth50%-pen50%

I < méth60%-pend0%
méth80%-pen20%

—w— méthanol

pentanol
6h interpolation 7
3k -
{ ‘ < : vy
O 1 1 1 1 1 1 1 l 1 1 1 1 1 1 Ll l
10 100 1000
Fréquence(Mhz)

Fig.V-22-b :- Evolution de partie imaginaire de la permittivité complexe
des mélanges (Méthanol —Pentanol) en fonction de la fréquence
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" 24 ! | ! | ! | ! | ! | ! | ! | ! |
€ | méth=méthanol —&— méth20%-pen80% i
pen=pentanol —o— méth40%-pen60%
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| pentanol —<— méth60%-pend0% 1
interpolation méth80%-pen20%
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Fig.V-23-a : Evolution de partie réelle de la permittivité complexe
des mélanges (propanol-Ethanol) en fonction de la fréquence
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Fig.V-23-b : Evolution de imaginaire de la permittivité complexe
des mélanges (propanol-ethanol) en fonction de la fréquence

€ " 20 T T T T T T T T T T T T
éth=éthatanol —&— ¢th20%-pr80%
pr=propanol —o— ¢th40%-pr60%
16 L —w— ¢éthatanol €th50%-pr50% i
propanol —<4— ¢th60%-pr40%
s interpolation €th80%-pr20% -
12 | =
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0

Fig. V.23-c : diagramme d’Argand des mélanges (Ethanol -Propanol)

SPECTROSCOPIE DIELECIRIQUE USTHB 2008

—
— —




Chapitre V : Résultats et discussion
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¢th80%-but20%
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4 Y butanol
interpolation | |
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Fig.V-24-a : Evolution de partie réelle de la permittivité complexe
de mélanaes (Ethanol -Butanol) en fonction de la fréauence
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Fig.V-24-b : Evolution de partie et imaginaire de la permittivité complexe
des mélanges (Ethanol -Butanol)
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Fig. V24-c diagramme d’Argand des mélanges (Butanol -Ethanol)
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Fig.V-25-a : Evolution des partie reelle de la permittivité complexe
des mélanges (Ethanol -Pentanol) en fonction de la fréquence
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8"12 ) R ' L
[ | pr=propanol ]
10 || but=butanol i
—*— pr20%-but80%
[ | —=— prd0%-but60% 1
8 | —&— pr50%-but50% ]
pr60%-butd0%
i pr80%-but20% ]
6 propanol ]
—— butanol
i interpolation 1
4k
2L P> -
b * 2
0 1 1 1 1 1 11 1 l 1 1 1 1 1 11 1 l
10 100 1000
Fréquence(Mhz)

Fig.V-26-b : Evolution de partie imaginaire

de la permittivité complexe

des mélanges (Propanol -Butanol) en fonction de la fréquence

2008

SPECTROSCOPIE DIELECIRIQUE

UVSTHB

—
—




Chapitre V : Résultats et discussion

e

SPECTROSCOPIE DIELECIRIQUE

16

"

12

1 22

T T ]

pr=propanol

but=butanol

—8— pr20%-but80%

—o— prd0%-but60%

—*— pr50%-but50%
pro0%o-butd0%

—v— pr80%-but20%
propanol
butanol

— interpolation

20

18

16

14

12 1

10 1

L| pr=propanol
L —%— pr20%-pe80%

Ll —@— pr50%-pe50%

pen=pentanol
—&— pr40%-pe60%

—A— pr60%-ped0%
pr80%-pe20%
pentanol
propanol

— interpolation

|

10

100

Frégence(Mhz)

Fig.V-27-a : Evolution de partie réelle de la permittivité complexe
des mélanges (Propanol -Pentanol) en fonction de la fréguence

USTHB 2008




Chapitre V : Résultats et discussion

10 T T
8” |
ol pr=propanol |
| pen=pentanal
gL | —*— pr20%-pe80% |
|| —=— prd0%-pe60% N )}
7L | —®— pr50%-pe50% / i
L | —4&— pr60%-ped0% ]
6 pr80%-pe20% 4
L pentanol ]
5 propanol 4
L interpolation p
4 3
3 3
2k
1 4
*
O'F L e
10 100 1000

Frégquence(Mhz)

Fig.V-27-b : Evolution de partie imaginaire de la permittivité complexe
des mélanaes (Propnanol -Pentanol) en fonction de la fréauence
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Fig. V.27-c: diagramme d’Argand des mélanges (Propanol- Pentanol)
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Fig.V-28-b : Evolution des parties réelle et imaginaire de la permittivité complexe
des mélanges (Butanol -Pentanol) en fonction de la fréquence
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Fig. V.28-c: diagramme d’Argand des mélanges (Butanol- Pentanol)
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pourcentage 20%-80% 40%-60% 50%-50% 60%-40% 80%-20%
M¢élange I £ fr £ € fr. £ €0 fr £ €0 fr £ £ fr
(Mhz) (Mhz) (Mhz) (Mhz) (Mhz)

Methanol-Ethanol | 25.67 | 6.50 | 1285 |27.37 | 7.60 | 1540 28.15 | 7.60 | 1630 28.90 | 7.60 |1900 |30.55 |7.70 | 2180
Methanol-Propanol| 22.50 | 4.80 | 715 24.89 | 4.70 | 1090 2539 | 7.00 | 1250 2697 |7.60 |1520 |29.74 |7.70 | 2109
Methanol -Butanol | 20.24 | 4.48 | 755 23.42 | 5.70 | 1320 24.89 | 7.40 | 1420 26.29 | 7.60 |1528 |29.19 |7.60 |2110
Meéthanol- Pentanol 18.54 | 5.55 | 580 22.13 | 6.80 | 1300 |23.43 |7.00 | 1443 2538 | 7.50 |1480 |28.85 |7.60 | 1820
Ethanol- Propanol | 20.99 | 4.50 | 590 21.66 [ 3.90 | 820 22.11 (433 | 860 22.59 |4.57 | 890 2339 | 4.65 | 890
Ethanol- Butanol | 18.91 | 3.40 | 646 20.12 [ 433 | 648 2096 (4.43 | 714 21.42 |3.40 |832 2275 |3.98 | 885
Ethanol- Pentanol | 16.89 | 3.70 | 485 18.69 | 4.10 | 650 19.57 | 4.10 | 725 22.4 390 | 785 22.35 |4.10 | 935
Propanol- Butanol | 18.26 | 3.80 | 490 18.45 | 4.10 | 525 18.75 | 4.05 |529 19.13 |3.80 |530 19.62 |3.90 |530
Propanol- Pentanol | 16.39 | 3.70 | 388 17.02 | 3.70 | 418 17.65 | 3.49 | 456 18.11 |3.30 |505 19.02 |3.50 | 588
Butanol- Pentanol | 15.34 | 3.40 | 351 16.04 | 3.50 | 350 16.26 |3.41 |349 16.55 | 3.50 |345 17.14 | 3.40 |352
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Chapitre V : Résultats et discussion

L’analyse de I’ensemble des résultats de mesure montre que la majorité des courbes de

variation gardent pratiquement la méme forme quand on fait varier le pourcentage.

Nous notons également que, nos résultats sont en bon accord avec la formule de Debye
pour le parametre de dispersion €', on observe par contre une 1égére différence du facteur de

pertes " ou la précision des mesures est moins bonne.

A partir des résultats obtenus, nous nous sommes intéressés a 1’évolution de la
permittivité statique et la fréquence de relaxation f; des mélanges en fonction de la fraction
massique. Nous avons noté que la permittivité statique du mélange augmente linéairement avec
I'augmentation de la fraction massique (Figures (V.29) a (V.30)).et les résultats obtenus
concernant la variation de la fréquence de relaxation en fonction de la concentration massique
des mélanges, sont illustrés sur les figures (V.31) et (V.32). Nous constatons que les
fréquences de relaxation des mélanges sont comprises entre les extrémités des fréquences de

relaxation des alcools purs.
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Fig. V.29 : variations de la permittivité statique en fonction de la

concentration massique des mélanges d'alcools a 10 MHz
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Fig. V.30 : variations de la permittivité statique en fonction de la

concentration massique des mélanges d'alcools a 10 MHz
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Fig. V.32 : Variation de la fréquence de relaxation en fonction de la concentration
massique des mélanges d'alcools

SPECTROSCOPIE DIELECTRIQUE USTHB 2008 85

—
— ——




Chapitre V : Résultats et discussion

V.4-ESSAI D’INTERPRETATION

On rappelle qu’un alcool est un composé¢ dans lequel un groupe caractéristique
hydroxyle ""—OH"" est li¢ a un atome de carbone saturé. La chaine principale est la chaine la
plus longue qui porte le groupe —OH. Le nom de I’alcool est formé en ajoutant le suffixe ""ol"
au nom de I’hydrocarbure possédant le méme nombre d’atomes de carbone que la chaine

principale.

A partir des résultats que nous venons de présenter nous pouvons dire que:

Tous les mélanges ¢tudiés se comportent pratiquement de la méme maniére; leur
spectre diélectrique est caractérisé par une zone de relaxation principale de type Debye avec

pratiquement un seul temps de relaxation.

La permittivité a hautes fréquences &, reste du méme ordre de grandeur soit pour les
alcools purs ou bien pour le méme mélange de différentes concentrations massiques. Ceci
pouvant s'expliquer par le mouvement des chaines moléculaires qui contribuent a la

polarisation induite.

L'augmentation de la permittivité statique des mélanges d’alcools en fonction de la
fraction massique implique la polarisation dipolaire sous l'action d'un champ électrique, Ces

concernés dans la relaxation sur de toute évidence les groupements OH et les groupements

CHy,+1OH.

Donc, les résultats que nous avons obtenus paraissent satisfaisants et attestent de la
fiabilit¢ de notre appareillage expérimental d’une part, et de la méthode d’analyse que nous
avons utilisée d’autre part a savoir la méthode fréquentielle avec la ligne de propagation a

terminaison adaptée.

Pour compléter nos mesures, nous avons choisis trois lois empiriques pour confronter

nos résultats.
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Les figures (V-33) a (V-35), illustrent respectivement I'évolution des parties réelle et
imaginaire de la permittivité relative complexe des mélanges avec différents pourcentages en
fonction de la fréquence et qui sont comparées aux résultats des lois des mélanges (Bircheck,

Looyenga, et Bottcher).

Remarque : dans cette partie, nous utilisons le pourcentage volumique, pour cela, le
passage de pourcentage massique au pourcentage volumique est obtenu par la connaissance de

la masse volumique de I’échantillon.

Nous remarquons qu’il existe un bon accord entre les caractéristiques des partie réelle
et imaginaire de la permittivité calculée (effective) par les lois des mélanges et celles mesurées
expérimentalement, 1’écart trés 1éger observé, peut étre du a la précision lors de la prise des
mesures, notons que les résultats expérimentaux présentés sont les valeurs moyennes de

plusieurs mesures.
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Fig.V-33 : Evolution des parties réelle et imaginaire de la permittivité complexe des mélanges
(Butanol -Pentanol) en fonction de la fréquence comparé par le modele de Brichack
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Fig.V-34: Evolution des parties réelle et imaginaire de la permittivité complexe des mélanges
r (Propanol -Pentanol) en fonction de la fréquence compareé par le modele de Bottcher
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Fig.V-35: Evolution des parties réelle et imaginaire de la permittivité complexe des mélanges
(Methanol -Propanol) en fonction de la fréquence comparé par le modéle de Looyenga
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Conclusion

Le principal objectif de notre travail est la caractérisation diélectrique des alcools
primaires et des mélanges binaires, confronter nos résultats avec certains autres a travers les
lois des mélanges par mesure fréquentielle.

Ces alcools primaires ont étés ¢étudiés au sein de notre laboratoire par plusieurs

membres de 1'équipe [6,9, 10].

La technique de caractérisation est basée sur [’utilisation d’un analyseur
d’impédance de type HP4191A avec une bande de fréquences allant de IMhz a 1Ghz, qui a
¢été déja utilisé par A.NACER [39], C.A.GUERBI [34], R.SAOUD [6] et A BENDAHAH

[31] au sein de notre laboratoire.

En général, tous les alcools se comportent pratiquement de la méme manicre; leur
spectre diélectrique est caractérisé par une zone de relaxation principale de type Debye avec

un seul temps de relaxation, de méme pour les mélanges binaires.

A hautes fréquences, la permittivité &, reste d’un méme ordre de grandeur que ce
soit pour les alcools purs ou bien pour les mélanges binaires a différentes concentrations

massiques.

Le grand avantage de la méthode que nous avons propos¢ permet de déterminer les
parameétres diélectriques des matériaux donnés, avec une utilisation d’une petite quantité

de ces matériaux.

Enfin, la comparaison de nos résultats avec les modeles (Bircheck, Looyenga et

Bottcher) attestés de la bonne qualité de nos mesures et de la fiabilité de notre appareillage.
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Conclusion

La faible distribution des temps de relaxation est confirmée dans notre gamme de
mesures. Cependant il n'est pas exclu que d'autres zones de relaxations secondaires puissent
exister a des fréquences plus élevées vers les domaines de hautes fréquences. C’est
pourquoi nos pensons continuer ce travail en faisant appel a des protocoles expérimentaux a

plus large bandes de fréquences.
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