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| ntfroduction générale

La spectroscopie diélectrique est une technique tres efficace basée sur la mesure de
deux propriétés fondamentales des matériaux diélectriqgues comme les céramiques, les
polyméres non-conducteurs ou légerement conducteurs, les liquides purs ou en solutions.
D’un point de vue expé&imental, cette technique se raméne a la déermination des
paramétres éectriques principaux qui sont la permittivité relative complexe (¢* =& — je')
et la conductivité électrique; ces paramétres sont le plus souvent éudiés en fonction de la
fréquence. La permittivité traduit I’aptitude du matériau a emmagasiner de 1’énergie tandis
que la conductivité quand elle existe traduit 1’aptitude du matériau a faire déplacer les
charges en son sein. On rappelle que les quantités ¢ et ¢ sont les termes traduisant
respectivement la dispersion et 1’absorption diélectriques. Elles permettent de mettre en
évidence un processus de relaxation tout a la fois, des dipbles, des molécules, ou des
macromolécules dans le matériau soumis a une excitation électrique extérieure. Ces
processus de relaxation sont complexes et demandent une assez bonne compréhension de

leur origine physique.

Les propriétés diélectriques des matériaux sont parmi celles qui sont connues depuis
Iantiquité; les matériaux diélectriques connaissent par ailleurs un développement
considérable, di en particulier a I’impact croissant des technologies liées a
I’électronique et a la télécommunication: a titre d’exemple, le téléphone mobile peut
contenir jusqu’a quelques centaines de condensateurs. Outre leurs applications dans le
domaine de 1’¢lectronique, ces matériaux sont utilisés pour leurs propriétés
pi€zoél ectriques (détecteur de choc et d’accél ération, haut-parleur...), pour leurs propriétés

pyroélectriques (détecteur incendie, imagerie infrarouge), ou pour leurs applications en
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optique (fibre optique, résonateurs diélectriques qui peuvent étre employés pour la
réalisation intégrée comme des dispositifs de filtrage ou de microsource | aser), etc.
La performance de tels matériaux nécessite une étude soignée dans 1’essentiel de leurs

propriétés el ectromagnéti ques.

Il existe diverses techniques destinées a la caractérisation diélectrique des
matériaux. On distingue principalement :
e Lestechniquesfréguentielles
e Lestechniquestemporelles
Dans les méthodes fréquentielles, 1’échantillon sous teste est soumis a un champ
sinusoidal de fréquence donnée. L’information qu’on en déduit reste valable uniquement
pour cette fréquence choisie. En fait I’analyse fréquentielle est généralement faite point par
point ; c’est-adire quelles ne sont pas adaptées aux mesures larges bandes, d’ou la
nécessité de faire autant de manipulations que de nombre de fréquences de mesures

souhaitées.

Dans les techniques temporelles, le méme type de caractérisation fait appel a une
technique spectroscopique; le passage du domaine temporel au domaine fréquentiel se fait
par un traitement mathématique qui est la transformée de Fourier, outil primordial dans
tout ce qui releve du traitement du signal excité par un signa en forme d’échelon de
tension de temps de monté trés bref, 1’échantillon répond par un autre signal contenant les
informations relatives a ses caractéristiques diélectriques. Ainsi, en une seule mesure il est
possible d’obtenir des réponses sur une large bande de fréquence avec une acquisition des
données tres rapide. A 1’aide des analyseurs temporels actuels, on peut aller jusqu’a

plusieurs GHz.

Dans notre laboratoire de « spectroscopie diélectrique» a I'USTHB, plusieurs
techniques fréquentielles ont été dga utilisées pour la caractérisation diélectrique des
matériaux. On cite le pont Général Radio pour les basses fréquences [23] qui est constitué
d’un oscillateur a fréguence et tension variables et d’une série de capacités et de
condensateurs qui permettent 1’équilibrage de la composante en quadrature et celle en
phase de I’intensité du courant de charge de la cellule de mesure. Pour les fréquences
radio, les mesures sont faites a 1’aide d’un Q-metre de type HP 4342A [5,16], fonctionnant

sur latechnique de résonance série d’un circuit oscillant LC, donnant ainsi les valeursde C
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et le coefficients de qualité Q, rapport entre la tension aux bornes du condensateur C et
celleinjectée dans e circuit.

Notre présent mémoire consiste en la caractérisation diéectrique des matériaux
polaires liquides par la spectroscopie fréquentielle en utilisant un analyseur d’impédance
de type HP 4191A opérant sur la bande de fréquence 1 MHz - 1GHz. Les échantillons que
nous avons choisis sont des mélanges d’acools primaires (Méthanol, Ethanol et Butanol)
avec |’eau ordinaire (00%, 20%, 50%, 80%, 100%).

Le mémoire est composeé de 5 chapitres suivants:

> Dans le premier chapitre, nous rappelons les bases théoriques des propriétés
diélectriques de la matiére en présence d’un champ extérieur.

> Le second chapitre est consacré a I’étude du comportement d’une onde
électromagnétique se propageant dans une ligne de transmission sous les
aspects € ectroniques.

» Le troisiéme chapitre concerne 1’analyse des différentes techniques de mesure
utilisées pour déterminer la permittivité diéectrique.

» Dans le quatrieme chapitre, nous présentons le dispositif expérimental que nous
avons mis en ceuvre.

> Enfin, le cinquieme chapitre relate les résultats expérimentaux des différentes

applications suivis d’essais d’interprétations.



Chapitre .l.

Genéralités sur les propriétés didectrigues

[.1. Introduction :

Une substance diélectrique est une substance au sein de lagquelle apparait une
polarisation P lorsqu’on applique un champ électrique extérieur Eapp . Cette polarisation

crée une tension entre les deux bornes du diélectrique; celui-ci emmagasine aors de

I’énergie qui devient disponible lorsque le champ éectrique est supprime.

Il est utile de rappeler donc quel gues notions fondamental es rel atives aux propriétés
électriques de la matiere diélectrique. En particulier, les notions de polarisation, de
permittivité relative complexe, de conductivité statique et de relaxation diélectrique dont
ils sont le siege congtitue 1'une des principales préoccupations de la physique des

matériaux.

On mesure I’efficacité d’un diélectrique par sa capacité a emmagasiner de 1’énergie
comparée a celle du vide. Elle s’exprime par sa constante diélectrique £"(=¢ — je ), ou

par la permittivité relative par rapport a celle du vide. Pour les diélectriques courants, la

valeur de cette constante varie de 1 pour ’air a quelques centaines pour les céramiques

[4.7].



Chapitre .l. Généralités sur les propriétés diél ectriques

|. 2. Polarisation électrigue e moment dipolaire:

Les propriétés d’un diélectrique sont dues a la polarisation de la substance;

lorsqu’il est placé dans un champ éIectriqueEapp, il y a apparition d’une polarisation

électriqueP . Cette grandeur macroscopique traduit I’existence a 1’échelle microscopique
d’un moment dipolairei ; I’origine de la polarisation dectrique P est liée & I’existence

des dipdles électriques dans e milieu considéré [1,2].

Faraday fut le premier & observer que lorsqu’on introduit un isolant entre les plaques d’un
condensateur plan, sa capacité augmente. Cela veut donc dire que si la quantité de charge
reste la méme, aors la tension est plus faible. Etant donné que le champ éectrique est
proportionnel alatension V, on en déduit donc que le champ électrique diminue alors que

la quantité de charge ne change pas[2].

“le— Conducteur

«—— Didectrique

- le—— Conducteur

Fig.l.1 : Schéme d’un condensateur plan chargé

Ou on déduit lardation suivante :

£ =—¢, (I-1)

C est la capacité du condensateur rempli de diélectrique, C,est la capacité du condensateur

vide et ¢, est lapermittivité du vide qui vaut 8.854 10** F/m.
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La polarisation électrique P est proportionnelle & la somme de tous les moments
dipolaires contenus dans un volume élémentaire macroscopique ou le volume est trés petit

par rapport aux dimensions du corps étudié [2]. Elle représente la densité des moments

électriques a I’échelle macroscopique.

U
I
pd
=

(1-2)

N est le nombre d’atomes part unité de volume.

1 est le moment dipolaire de chaque atome.

Tant que le champ éectrique appliqué Eapp est faible, sarelation avec lapolarisation P est
donnée par [1,4].

P=¢gy(c"-1) E,, (1-3)

|. 3. Champ de Maxwedl et champ local :

La théorie des milieux diélectriques repose sur la notion de champ local E,, qui
existe réellement a 1’endroit ou apparait le moment dipolaire; il est différent du champ

macroscopique habituel des équations de Maxwell [1,3]. Pour évaluer ce champE,.. en un

loc

site atomique, on imagine une molécule ou atome soumis a ce champ au centre d’une
cavité sphérique fictive [1], dont le rayon est grand par rapport a la dimension atomique et
petit par rapport aux dimensions de 1’échantillon diélectrique.

Le champ local est dors la somme de quatre termes comme le représente la figure
suivante :

Fig.l.2 : Lescomposantes du champ local

-6-
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Eloc:E0+E1+E2+ E3 (|-4)

v EO est e champ éectrique extérieur créé par les charges rédles al’échantillon.

v Elest le champ de dépolarisant qui est produit par les charges de polarisation qui se
trouvent sur la surface extérieure qui limite 1’échantillon ; il tend a s’opposer au
champ appliquéE, .

v E2 est le champ de Lorentz produit par les charges de polarisation qui se trouvent
sur la surface interne de |a cavité sphérique.

v E,est le champ di aux dipdles intérieurs a la cavité, c’est le seul terme qui dépend

de la structure cristalline, il varie rapidement a I’intérieur de la maille.

La somme E,+E,=E est le champ macroscopique (champ de Maxwell) ; pour un site

atomique ayant un environnement cubiqueE,=0. Dans notre cas, le champ local

s’écrit souslaforme[2] :

EIoc = E + 5/380 (|'5)

|. 4. Différentstypes de polarisation :

La polarisation P peut exister, dans certains milieux, en ’absence de tout champ
électrique extérieur : ¢’est la polarisation spontanée ; mais le plus souvent, la polarisation
d’un milieu, nulle a I’équilibre, est provoquée par 1’action d’un champ extérieur : c’est la

polarisation induite, généralement on cite deux types de polarisation :
% Lapolarisation induite:
e Lapolarisation éectronique.

e Lapolarisation atomique ou ionique.

¢ Lapolarisation dipolaire ou d’orientation.
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|.4.1. Polarisation électronique :

Dans un milieu non polaire (constitué de molécules dépourvues de moments

électriques permanents), le déplacement des nuages électroniques sous 1’action d’un champ
électrique exterieur E,,,, provoque dans chague molécule une séparation entre le

barycentre des charges négatives et celui des charges positives. Chague molécule acquiert
ains un moment électrique paralléle au champ appliqué et de méme sens que celui-ci, on
obtient une polarisation éectronique induite qu’on observe dans tous les diélectriques

jusqu’aux fréquences optiques. Le moment dipolaire est donné par [2,4] :
/je:ae EIoc (|_6)

o, est lapolarisabilité éectronique.

D’ou I’expression de la polarisation électronique :
Ee. (I-7)

On représente ci-dessous 1’état d’un atome a 1’équilibre en 1’absence du champ et lorsqu’il

est soumis a une excitation extérieure :

Epp %20
Eapp _0 i ———

Fig.l.3 : Mécanisme de la polarisation éectronique
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|. 4. 2. Polarisation atomique:

Cette polarisation se produit dans la gamme des fréquences dans I’infrarouge, €elle
résulte de la déformation du réseau d’un cristal ionique sous 1’action d’un champ électrique
extérieur [6]. En effet, les moments dipolaires se compensent mutuellement en I’absence

de champ extérieur et I’application de ce dernier fait déplacer lesions en sens opposes ; les

ions positifs dans le sens de E et les ions négatifs dans le sens contraire de E , introduisant

ainsi I’apparition d’un moment électrique induit tel que:

/ja =a EIoc (|_8)

a

o, est la polarisabilité atomique.

La polarisation atomique est alors donnée par 1’expression :

P,=N U, EIoc (|-9)

L’expression de la polarisation induite est la somme de la polarisation éectronique et de la

polarisation atomique :

P=Ng, E, (1-10)

o est lapolarisabilité induite.

m
Il
o
m
H

o
0000
0 0 0
0000

0
0000

®

o

[ O @
£

©)
®

Fig.l.4 : Mécanisme de la polarisation atomique
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Remargue : la polarisation induite apparait des I’application du champ extérieur et
disparait aussitét qu’il est supprimé, pratiqguement elle est indépendante de la température
[2,4].

|. 4. Polarisation dipolaire ou d’orientation :

Si le diélectrique est polaire, ¢’est-a-dire s’il est formé de molécules ou groupement
d’atomes possédant un moment dipolaire permanent. Ses moments sont orientés de facon

déatoire et le moment éectrique résultant est nul. Quand on applique un champ
électriqueE, ces moments permanents ont tendance a s’orienter dans le sens du champ
qu’ils subissent. Le moment résultant n’est plus nul : ¢’est la polarisation d’orientation.

L’expression du moment dipolaire moyen d’une molécule (ﬁ) de la composante parallele

au champ est donnée par laloi de distribution de Boltzmann [2,4] :

2
£ EIoc
3KT

(I-11)

=i

K=1,38.10"% JK est laconstante de Boltzmann,
T : température du milieu,
M : moment dipolaire permanant d’une molécule.

D’ou I’expression de la polarisation dipolaire est donné par :

N

|

N‘u EIoc
*O3KT
La figure ci-dessous illustre la réorientation des dipdles suivant la direction du champ

appliqué :

(1-12)

E=0 E+0
- ______3;- -______}‘
T . I
L/H“:-g. /\ e 1[5 - >
T - = =
h"'\-\:\_'-:i ‘);I . = ______T_;r
——

Fig.l.5: Mécanisme de la polarisation d’orientation

-10-
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Remarque : Les moments dipolaires s’orientent lentement dans le sens du champ appliqué
en suivant un processus de relaxation, cette polarisation dépend fortement de la

température [4,6].

|. 5. Déplacement éectrique -Susceptibilité -Per mittivité diélectrique :

Dans un diélectrique linéaire, homogene et isotrope, on définit une grandeur
importante qui relie la polarisation Pet le champ éectrique appliqué, colinéaires par

I’égalité suivante :

P=&) E (1-13)

Ou X est appelé la susceptibilité diélectrique du matériau, est une grandeur scalaire qui
dépend de latempérature.

D’autre part une grandeur importante qui caractérise 1’état de la polarisation dans un

diélectrique est le déplacement éectrique D défini par :

D=¢, E+P (1-14)
Introduisant larelation (1-12) dans (1-13), on établi :
D=¢ (1+X)E (1-15)

On pose:

= Lapermittivitérelative: g, = (1+ X).

= Lapermittivité didlectrique: € =&4¢,; .

% Cas d’un champ sinusoidal :

Lorsqu’on applique sur un diélectrique un champ électrique, si la polarisation P et
le déplacement dectrique D sont en phase, on dit que le diélectrique ne présente pas de
pertes et la permittivité est un scalaire réel, s’il apparait un déphasage, on introduit la
permittivité relative complexes " telle que:

-11-
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D=¢"E (1-16)
Avec (2] :
g'=¢'- jeg"
Ou:
o c'est la partie réelle qui représente 1’énergie électrique emmagasinée dans le
diélectrique.
e ¢"estlapartieimaginaire qui représente les pertes diélectriques.

Le déphasages , 1’angle entre le déplacement D et le champE est donné par larelation:

tgo=¢"/¢g' (1-17)

|. 6. Relation entre la permittivité et le moment dipolaire:

La polarisabilité « est une grandeur microscopique qui représente le coefficient de
proportionnalité entre le moment dipolaire d’une molécule et le champ électrique régnant a
I’endroit ou a pris naissance le moment dipolaire.

La polarisation totale est donnée par [2,4] :

P=Na E, (1-18)
Ou:

Dans le cas des phases diluées, comme les gaz a faible pression, les interactions

moléculaires sont négligeables de sorte que Le champ local E,.. se confond avec le champ

loc

macroscopiqueE . Dans le cas des champs de trés basses fréquences, les dipdles
permanents ont suffisamment le temps de suivre les variations de celui-ci, la permittivité

prend sa valeur maximale, d’ou la polarisation totale :

P=P +P = &, (&s-1) E (1-19)

-12 -
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P.et e sont respectivement la polarisation et la permittivité relative a trés basses

fréquences. Par contre, en trés hautes fréguences, les dipdles permanents n’arrivent plus a
suivre les variations trop rapides du champ et de ce fait la polarisation dipolaire

n’intervienne pratiquement pas ; d’ou I’expression:

P=P= g, (e, -1) E (1-20)

0 |

P_et &, sont respectivement la polarisation et la permittivité relative & hautes fréquences.

D’apres les expression (1-19) et (1-20) on &
P,=¢&,(&-¢.) E (1-22)

Reportant (1-12) dans (1-21), on peut écrire :

(1-22)

La relation (I-22) représente le lien entre la différence de la permittivité (statique et a
hautes fréquences) et le moment dipolaire. Elle ne tient pas compte de I’interaction entre
molécules ni de I’effet des molécules sur le champ qu’elles subissent, cette relation n’est

valable que pour des phases trés diluées [1].

Par contre, dans le milieu condensé, ou les interactions entre les moments dipolaires

ne sont plus négligeables, le champ macroscopiqueE est différent du champ local. Dans ce

cas, le champ local résulte la superposition de deux champs [2] : |e champ macroscopique

E et le champ de Lorentz.

La combinaison des relations (1-5), (1-12), (1-19), (1-20) on éablira:

. (e, + (e, +2) Nu?
* 9 3 KT

€ (1-23)

-13-
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On pose:

A= (SI‘S + 2)9(8roc + 2)

Comparant les expressions de (&,-¢, ), pour les deux milieux dilués et condensés on

remarque 1’apparition du facteur A dans le deuxiéme milieuqui tient compte de la

différence entre le champ local et le champ macroscopique.

Onsager [2] a éabli une autre relation qui tient compte non seulement des interactions des
dipdles entre eux mais aussi avec leur environnement. L’expression (1-22) ainsi corrigée

devient :

2

c -c _83(8w+2)2 N:Lt
7 32, +e,) 3e,KT

(1-24)

Soit A" un autre facteur correctif :

gS (800 + 2)2
32, +¢,)

! —

|. 7. Phénomeéne de Relaxation :

Ce phénomene se manifeste dans les matériaux polaires dont les constituants
(atomes) possedent un moment dipolaire permanent. Aux trés basses fréguences la
polarisation suit le champ alternatif, ce qui fait que sa contribution a la constante
diélectrique est maximale et les pertes n’apparaissent pas. Aux fréguences trés éleveées, le
champ alterne trop vite que la polarisation et celle-ci n’arrive pas a suivre 1’orientation du
champ appliqué. Le retard que met la polarisation par rapport au champ est appelé le temps
de relaxation. Ce mouvement de réorientation des dipdles selon une direction préférentielle

qui est celle du champ, est un phénomeéne de relaxation diélectrique.

-14 -
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|.7.1. Tempsderdaxation unigue:
e ModéledeDebye:

La relaxation dipolaire Selon la théorie de Debye est un processus purement

visgueux sans force de rappel éastique. L’évolution de la polarisation dipolaire par rapport
au temps est analogue & celle de la vitesse V' d’une charge q de masse m, Se déplacant

dans un milieu visqueux sous I’action d’un champ électrique E [4].
Appliqguant la loi fondamentale de la dynamique sur cette charge, 1’équation du

mouvement est la suivante :

m(jj—\t/=q|§-n\7 (1-25)

n : Ceefficient de la viscosité de milieu.

En régime permanant, rien ne dépend de temps, on obtient donc :

v =%
n

En posant  =m/n temps de relaxation.

D’ou I’équation (I-25) devient :

e (V¢-V) (1-26)

Par analogie, on peut écrire que la polarisation dipolaire I3u d’un ensemble de dipdles en

équilibre thermique obéit a 1’équation :

(P;-P, (1) (1-27)

L’intégration de cette équation nous donne :

-15-
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B,(0)=P,(1e”) (1-28)

Lorsde I’application d’un échelon de tension, la polarisation suit |a dynamique de la figure
(1.2) ci dessous:

P, (1)

' > Temps
t=0 P

Fiqg.l.6: L’évolution de la polarisation en fonction du
temps lors de I’application du champ éectrigque

On déduit de cette figure, la polarisation totale est :

P®=P, + P, (1-29)
Avec:

P, =(R-P.) (- &) (1-30)
D'oil :

PH)=P. +(P-P.) (L e") (1-31)

En introduisant les notations de permittivité statique et hautes fréguences, on peut réécrire

lapolarisation :

P()=[s,(c, ~D+e,(s,—2,) (1- € )| E (1-32)
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Lorsque les dipdles sont soumis a un champ sinusoidal delaforme:
E*(t) =E, & (1-33)
Lasolution de I’équation différentielle (I-27) est donnée sous une forme complexe:

* -t E.— & %
P ()=Ae’ + g, 2% E(t) (1-34)
1+ jor

On néglige le premier terme qui est transitoire, ce qui nous permet d’écrire a 1’état
stationnaire:

s "8 B (1) (1-35)
1+ jor

P‘u* ) =¢,

La combinaison des relations (1-19), (1-28) et (I-34), conduit al’expression suivante :

go(e-1) E"(1) = &,(e,-1) E'() + P, (1)
Ou:

& &

s o 1-36
1+ jor ( )

e(w)=¢, +

Cette relation est la formule de Debye, elle peut étre séparée en ses parties réelle et
imaginaire pouvant étre tracées en fonction de la fréquence ou 1’une par rapport a I’autre

dans le plan complexe (diagramme d’ Argand).

On déduit directement de larelation (I-36) :

-
glw)=¢ +-22—=2 [-37
(w)=¢, T ois? (1-37)
E.—¢€
g"(w)= —="-=2wr [-38
(@) 1+ w?r? ( )
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Ci-dessous sont tracées les courbes des deux parametres en fonction delog (w) :

2 ¢" avec conductivité
—-& /

1
e
2 /
¢ 5 / \

o=1/t Log(w)

Fig.l.7: L’évolution des partiesréelle et imaginaire dela
permittivité complexe en fonction de la fréquence

On observant le comportement de la partie réelle &' (w) et de la partie imaginaire &" (@)

de la permittivité complexe en fonction de la fréquence par :

» Une augmentation de |a partie imaginaire, traduisant des pertes plus importantes.

» Deécroissance de la partie réelle, qui traduit aussi une réduction de la capacité du
matériau a se polariser.

Desrelations (1-36) et (1-37) on exprime &" en fonctionde ¢’ :

g"=(e,—¢&") (' ~¢,) (1-39)

La représentation de cette équation dans le plan complexe, appelée diagramme d’Argand

est un demi cercle de rayon R=(e,—¢,)/2 et dont le centre est placé sur I’axe des &'a

’abscisse (&, +¢,)/2comme le montrelafigure (1.8) :
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ot=1

(83‘800)/2 ——————————————————

EM |[F-------- v\w

o (est6.)/2 Em £

Fig.l.8 : Diagramme d’Argand dans le modéle de Debye

Cette théorie traduit qualitativement assez bien les résultats expérimentaux, elle se révéle
souvent insuffisante en raison de la simplicité du modéle qui néglige les interactions entre
les dipbles. Par ailleurs, un gaz polaire ou un solvant liquide dans lequel sont diluées des
molécules polaires, sont néanmoins bien représentés par le modéle de Debye. En effet,
plusieurs types de polarisation peuvent étre décrits qualitativement de la méme maniére et
c’est pourquoi, dans la plupart des cas, on peut appliquer 1’équation de Debye. Il faut
cependant rappeler que cette égquation a été établie spécifiguement pour le cas de la
relaxation dipolaire.

L'inconvénient de ce modele est qu’il ne considére qu’un seul temps de relaxation et
omet les interactions moléculaires alors que les didlectriques dipolaires réels correspondent
rarement a ce modéle. De ce fait, on ne peut pas toujours décrire le phénomene de
relaxation a 1’aide de cette équation simple de Debye, car bien souvent les diélectriques se

caractérisent par plusieurs temps de relaxation.
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|. 7.2 Distribution destemps dereaxation :

De nombreuses études ont invogué les distributions des temps de relaxation et
parfois seulement des considérations empiriques sont proposées pour expliquer la déviation
des résultats expérimentaux. En effet, du fait que les constituants du matériau ne sont pas
identiques, les dipdles aussi ne sont pas identiques et 1’interaction entre eux n’est plus
négligeable. Ceci implique que chaque dipdle ou famille de dipbles identiques possede un
temps de relaxation propre. Par ailleurs, la présence d’un dip6le prés d’un autre modifie
localement |e champ électrique au voisinage de ce dernier et conduit ades corrections d’un
point de vue microscopigue du modéle de Debye [7,13], notamment les modeles de Cole -
Cole et de Cole Davidson ainsi que Havrillak et Negami, etc.

e ModéledeColeet Cole:

Pour obtenir un bon accord avec 1’expérience, Cole et Cole ont proposé une

formule empirique de la permittivité relative complexe donnée par [8,18] :

Es =8 (1-40)

&(w)=¢, + T
1+ (iw7,)
Ou a, est un parametre de distribution permet d’ajuster la largeur de dispersion : 0< a <I,

7, €st le temps de relaxation le plus probable. Lorsque a =0, on retrouve 1I’équation de

Debye.

(1-41)

f. : Lafréguence de relaxation.

Le tracé de la partie imaginaire de cette équation en fonction de sa partie réelle dans le plan
complexe montre que cette nouvelle formulation permet de rendre compte de faits
expérimentaux non retrouvés avec le modéle de Debye. En particulier, la valeur maximale

de la partie imaginaire &"observée expé&imentaement est inférieure a la vaeur
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(e.—¢.,)/2 prévue par Debye. Par contre le modéle de Cole et Cole permet de rendre

compte de ce phénomene.

On peut déterminer géomeétriquement la fréquence de relaxation f,, on utilisant la formule

déduite de I’expression de Cole et Cole, a savoir :
X f \i
— =) 1-42
v ( { ) (1-42)

Ou f,, est la fréquence correspondant a un point de mesure quelconque pris sur 1’arc, X et

Y sont les longueurs des segments représentés sur lafigure (1.9) suivante :

D ebye

Fig.l.9: Diagramme d’Argand dans le modele de Cole et Cole
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e Modélede Coleet Davidson :

Cole et Davidson ont proposé une formule empirique qui permet d’étudier d’une
facon tres générae le phénomeéne de relaxation diélectrique dans les polymeres. Elle est

donnée comme suit :

Es— &, (|_43)

* _ 495 %w
¢ (@)=, (Lt jor,)’

Ou B est un paramétre de distribution. On remarque directement que si =1, on retrouve le
modele de Debye.

e ModéedeHavriliak et Negami :

Havriliak et Negami ont analyse les données de relaxation de nombreux polymeres,

pour calails ont proposé laformule suivante [10] :

s (1-44)

Les expressions de Cole-Cole et de Cole-Davidson sont retrouvées lorsgue respectivement

B=let a=1 .I’expression simple de Debye correspond a p=0=1.

e Modéede Jonscher :

Jonscher suggére une expression des”(w) qui permet de vérifier pratiqguement tous

ces modéles de relaxation, elle est donnée par [10] :

14

er ]
(7)™ + (07)"" (1-49)

&"(o) =

Ou m et n, sont des constantes de valeurs comprises entre zéro et 1’unité.
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Jonscher a montré, dans un article publié en 1971 que les exposants m et n dans 1’équation
(1-45) sont parfaitement indépendants 1’un de 1’autre, et que les formules empiriques de
Debye, de Cole-Cole et de Cole-Davidson ne permettent pas de représenter les résultats
expérimentaux avec une meilleure précision. Dans le cas particulier ou m=1 et n=0, on

retrouve le modéle de Debye.

n

La représentation bi-logarithmique de 'i en fonction de w/w, est illustrée sur figure
(1.10).
Log (¢ ()/e max)
A
m=0 n=1

Log (w/wy)

»

Fig.l.10 : Représentation de Jonscher

On peut comparer sur le tableau (1.1) les différentes formes asymptotiques de la
composante ¢"(w) aux basses fréguences (w<<1/t) et aux trés hautes fréguences

(@ >>1/7) pour les models précédents [6]:

-23-



Chapitre .l. Généralités sur les propriétés diél ectriques

Modéle o <<yt w>>1t
1-Debye ) o
2-Cole-Cole o® e
3-Cole-Davidson w o "
4-Havriliak-Negami o* W
5-Jonscher o™ P

Tableau (1.1) : Formes asymptotiquesde ¢”

|. 8. Laconductivité dansles diéectriques -

La propagation d’un courant €lectrique ou d’une onde ¢électromagnétique dans un
matériau dépend de ses propriétés éectriques et magnétiques. Ces propriétés sont la
conductivité éectrique, la permittivité didlectrique et la perméabilité magnétique. Des
relations entre ces différentes propriétés et les champs éectromagnétiques ont été établies
par Maxwell (1881). Les équations de Maxwell sont complétées par des relations
congtitutives impliquant des paramétres complexes, dépendant de la fréquence, qui
représentent |es propriétés électromagnétiques microscopiques des matériaux. Ces relations
sont examinées en profondeur dans tous les livres traitant de 1’électromagnétisme. |l est
important aussi de rappeler que plusieurs paramétres physiques tels que le nombre et la
vitesse des ions de la molécule, 1a température, la pression et la concentration peuvent

influencer sur la conductivité [38].

Dans un milieu diélectrique homogéne et isotrope, soumis a un champ électrique

extérieur E, selon la loi d’Ohm, il apparait un certain courant de conduction dont la densité
est telleque:

J.=cE (1-46)
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o est la conductivité du matériau.

Tenant compte des éguations de Maxwell, on peut écrire :

rot = 3.+ 2 (1-47)
ot

H est le champ magnétique et D est le déplacement électrique.

L’expression (I-47) se récrit en notation complexe :

rotH = (c + joe,e”)E (1-48)

e S’iln’y a pas de conduction (c =0), 1’éguation (1-48) devient :

rotH = jos"s,E (1-49)

e S’il y a de la conductivité, on aura:

rotH = (0 +weye,"+jweye,)E (1-50)

Introduisant I’expression (I-49) dans (1-50) on obtient :

£u(@) = ¢ () (1-51)

£(@) =& (@) +—— (1-52)

0

g €t ¢, représentent respectivement les parties réelle et imaginaire de la permittivité dans

le casou il y ainfluence de la conductivité.

Remargue: la conduction n’a aucune influence sur le terme de dispersion, mais elle

modifie le terme d’absorption en basses fréquences.
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Chapitre .11.

Réflexion d’onde électromagnétique dans une

ligne T.E.M

[l1.1. Introduction :

Beaucoup de phénomenes physiques se transmettent sous la forme d’ondes. On peut
citer:
¢ |es ondes mécaniques englobant les ondes sonores, les vagues a la surface de ’eau, les
ondes sismiques, etc.
e lesondes de spin ou se propage un état d’orientation d’atome.
e les ondes éectromagnétiques qui regroupent les ondes radio infrarouge, ultraviolet,
rayon X, rayon gamma; elles transportent de 1’énergie durant la propagation des champs
électrique et magnétique et se déplacent dans le vide a la vitesse de la lumiére. Lorsqu’elles
rencontrent un obstacle, une partie de 1’énergie est réfléchie tandis qu’une autre partie est
absorbée [34]. Trois parametres permettent de décrire complétement la propagation des
ondes éectromagnétiques dans un milieu donné la permittivité diélectrique, la
perméabilité et la conductivité.

Il.2. Rappels et définitions:

[1.2.1. Lignedetransmission :

La ligne de transmission, appelée aussi parfois cana de transmission ou voie de

transmission a pour role de faire propager des informations sous forme d’onde
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électromagnétique ; il existe de nombreux modes de propagation parmi lesguels nous
avons choisi le mode dit « TEM » d’appellation Transversal Electric and Magnetic fields.
Les lignes fonctionnant en mode TEM sont des lignes sur lesquelles les champs électrique
et magnétique sont dans des plans perpendiculaires aux conducteurs qui les constituent, par
conséquent, a la direction de propagation. Il est a noter que ce mode a le gros avantage

d’étre également traité par le concept trés simple de courant et de tension [31,32,33].

[1.2. 2. Leslignesen mode TEM :

On rencontre généralement trois sortes de lignes évoluant en mode TEM :
» Ligne bifilaire est une ligne de transmission, utilisée en hautes fréguences, et constituée
de deux fils paralléles séparés par un isolant. Elle est principalement caractérisée par son

impédance caractéristiqueZ_ et sa constante d’affaiblissement o. Traditionnellement, la

ligne bifilaire est utilisée pour relier une antenne de réception TV a un téléviseur. Elle est
économique, mais souffre de plusieurs inconvénients par rapport & son concurrent, laligne
coaxiale.

» Ligne coaxiale est une ligne de transmission, utilisé aussi en hautes fréquences,

composés d’un cable a deux conducteurs. L’ame centrale, qui peut étre mono-brin ou
multi-brin en cuivre ou en acier cuivré, est entourée d’un matériau diélectrique. Ce dernier
est entouré d’une gaine conductrice tressée, appelée blindage, puis d’une enveloppe de
matiere plastique. Ce type de céble est utilisé pour la transmission de signaux numeériques
ou anal ogiques a haute ou basse fréquence. Voir lafigure (11.1).

» Guide d’onde est un systéme qui sert a guider les ondes éectromagnétiques ou les
ondes acoustiques. Le guide d’onde est notamment utilisé en physique, en optique et en

tél écommunication, etc.

Conducteur extérieur

Conducteur central

Diélectrique

Fig.ll.1: Ligne coaxiale
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|I. 3. Propagation d’onde dans uneligne:

I1.3.1. Représentation delaligne:

Soit une ligne de transmission de longueur L servant en méme temps d’organe de
liaison entre une source de tension et une charge d’impédance quelconque Z, (figurell.2).

En basses fréquences, la longueur d’onde est trés grande devant les dimensions du
circuit ; de cefait que latension et le courant ne varient pas tout le long de laliaison ; cette
derniére peut étre ainsi représentée par un simple quadripdle formé des composants usuels
R, L, Cet G: laligne est dite a « constantes localisées » [31,32].

—@ @

Générateur Ligne de transmission Charge

° °
o > L

Fig.ll.2 : Représentation d’une ligne de transmission

En hautes fréguences, la longueur d’onde du signal est au contraire trés petite
devant la dimension de laligne d’ou la nécessité de « trongonner » la ligne en ééments de
longueur trés petits devant la longueur de I’onde. On obtient ainsi une succession de
quadripbles élémentaires a composants linéaires Rdx, Ldx, Cdx et Gdx : la ligne est dite
dans ce cas a « constantes réparties » [31,32], sous entendu tout au long de sa longueur ou
se manifestent des variations de courant et de tension ; c’est le phénomene physique de

propagation de courant et de tension (figure [1.3).

i(x. 1)
o o000 -

V(X, t) C — C G — C

Lo ___ ! ®
Fig.ll.3: Trongcons élémentaires
-28-



Chapitre .1I. Réflexion d’onde électromagnétique dans uneligne T.E.M

Pour faire I’étude pour ce phénomeéne, il convient d’adopter une modéisation de la
ligne. Le modéle utilisé est un réseau qui comporte [32] :

Placées en série:

-Larésistance linéique R représente les pertes ohmiques dans les conducteurs de laligne.
-La sdf-inductance linéique L traduit les pertes magnétiques dues aux propriétés
magnétiques du milieu entre les conducteurs.

Placées en paralléle:

-Lacapacitélinéique C traduit les pertes diélectriques du milieu.
-La conductance linéique G caractérise I’isolation entre le conducteur central et le

conducteur extérieur.

Les constantes R, L, C et G sont appel ées les constantes ou parametres primaires de
laligne. Les seules lignes pour lesquelles il sera possible de les calculer sans difficulté sont
les lignes TEM ou les notions de courant et de tension gardent un sens. Les lignes
coaxiaes et hifilaires sont de bons exemples. Par contre, dés que les champs ont une
composante longitudinale, la notion de tension n’a plus de sens et les constantes primaires

ne peuvent étre cal cul ées directement.

I1.3.2. Leséquations de propagation detension et de courant :

% Lemodée:
Soient i (x, t) et V(x, t) respectivement les valeurs complexes du courant et de la
différence de potentiel au point d’abscisse X, 1’orientation étant du générateur vers la

charge. Comme le représente lafigure (11.4) :

Rdx Ldx
T, 1) gyl _m > o |(X+dXt)
A A
v (x, 1) V(X+ dx,t)
Gdx Cdx ——
[ L J
dx

A
v

Fig.ll.4: Elément delaligne de transmission
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On applique a cet dément de laligne, laloi de KIRCHOFF qui nous donne les variations
delatension et du courant [31]:

dv =—Rdx I —Ldx a

ot
di =— Gdx v — Cdx @
ot

Remargue : le signe (-) dans ces équations traduit la chute de tension dv et la perte de
courant di .

Ou encore:
il =—Ri’—La—I (1n-1)
8x ot
8_| :—G\‘/—Cﬂ (1-2)
OX ot

La combinaison des deux expressions (I11-1) et (11-2) nous conduit aux deux équations de
second degré suivantes :

0%V ov 0%V

aT—RG_— (RC+LG) ——LCa—Z =0 (”'3)
a—'—Rc;| —(RC+LG)——LCa—|:O (11-4)
d2X 0%t

Ces deux équations déterminent la propagation du courant et de la tension sur une ligne de

transmission ; elles sont connues sous le nom « d’éguations des télégraphistes » en signe
de rappel de leur premier domaine d’application.

|1.4. Puissance du systéme:

Un bilan de puissance est évidemment associé a ce systéme; en multipliant la

relation (11-1) par i, et larelation (11-2) par v, on aboutit a I’expression de la variation de
puissance sur 1’élément de longueur dx delaligne[32] :
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ap _. oV ol

— =] — +V—

OX OX OX

P _Rizee+Li L rcv Y

OX ot ot
:Pd+Pm+Pe

P, =Ri*+ GVv* edt lapuissance dissipée par effet joule.

P, =Li %‘ est 1’énergie magnétique inductive.

P,=Cv @t est I’énergie €lectrique capacitive.

I1.5. Casdu régime sinusoidal:

Dans le cas d’un régime harmonique sinusoidal de pulsationw , le courant i (x, t) et

latension V (x, t) s’écrivent en notation complexe comme sulit:

(X, t)=1(X)exp (jot) et VX, ) =V(X) exp (jot)

Les équations (11-1), (11-2), (11-3) et (11-4) s’écrivent a leur tour :

N - R+jLe) X (11-5)
OX

I - (G+jcw) VX (11-6)
OX

6Z((ZX)=(R+jLa))(G+JCa))V(x (11-7)
azx(zx)=(R+jLa))(G+JCa>) 1(X) (11-8)

L es équations de tél égraphistes deviennent:

az(ﬁx) = V() (11-9)
Gl 0 —2 109 (11-10)
OX
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On en déduit la quantitéy =\/ (R+ jLw) (G + jCw) dite constante de propagation [32],
quantité a module et phase qu’on peut écrire sous laformey = a + jp.

a [Np/m] est I’exposant d’atténuation due aux pertes diélectriques qui devient important en

tres hautes fréquences quand G n’est plus négligeable. 3 [rad /m] I’exposant de phase.

Les formules (11-9) et (11-10) sont les éguations de propagation de la tension et du courant
lelong de laligne. Elles admettent des solutions de laforme::

V(x) =V, exp (-yx) + V, exp (yx) (11-11)
1(x) = 1, exp (-yx) + 1, exp (yX) (11-12)
V;,V.,I,,1, sont des constantes d’intégration. On remarque facilement que (I1-5) et (11-6)

sont liées entre elles, ce qui donne

Vi Vi [Relte (11-13)
L1 \{G+jCa

La quantité Z_ = M , rapport entre V,et |, en tout point de la ligne, est
G+ |Cw

I’impédance caractéristique de cette ligne.

Il.6.Ligne sans pertes:

Dans le cas particulier deslignes ou les paramétres R et G sont trés faibles (R<<L w
et G<<Cw), on dit que laligne est sans pertes. Cette simplification est trés souvent admise

pour les lignes courtes.

Les équations tél égraphistes deviennent :

2_
_aZ((ZX) —LC _‘Z Z\t/ (11-14)
% o4
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Dans ce cas, la constante de propagation y est imaginaire, ce qui fait que 1’onde se propage
sans affaiblissement avec une vitesse de phase V ; on montre que cette vitesse est égale ala

vitesse de propagation des ondes & ectromagnétiques dans le diélectrique:

= =D -_®
V=l b= Tic

I1.7. Impédancelelongdelaligne:

Nous allons maintenant étudier les expressions de la tension V(X), du courant [(X)
et de I’'impédance Z(X) en un point d’abscisse X d’une ligne de transmission, en prenant la
charge comme origine des abscisses.

Par définition, I’impédance Z(X) en un point d’abscisse X est le rapport de latension V(X)

sur le courant [(X) :

V(X) =V, exp (vX) + V. exp (-yX) (11-16)
I(X) =1, exp (yX) + |, exp (-vX) (11-17)
Cequi donne:

V, exp (yX) +V, exp (-yX)

200 i exp(yX) +1, exp (-yX)

(11-18)

Les expression (11-16) et (11-17) s’écrivent al’origine (lacharge : x = 0) comme suit:

Vi _Vr
lo=1 +1 =
ZC
On obtient directement les équations :
V:VO+ZCIO V :V()_ZCIO
' 2 ' 2
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|O+\% |0—\%
=— /% g = L%

' 2 ' 2

En les reportant dans (11-16) et (11-17), on peut écrire:

V(X) = V,Ch (4X) + Z, 1,Sh (4X) (11-19)
I(X) = I,Ch (yX) + % Sh (vX) (11-20)

C

On en déduit directement:
V, Ch(X) + Z1, Sh(X)
1, Ch(7X) +\% Sh(X)

Z(X) = (11-21)

L’expression de I’impédance Z(X) en fonctiondeZ_, Z ety est lasuivante:

Z, + Z.th (yX)
Z(X) = Z, (n-22)
Z. + Z,th (yX)

Ou Z,est I'impédance a X=0.

Il.8. Coefficient deréflexion :
I1.8.1Définition :

Le coefficient de réflexion I'(X) est important car il indique la quantité d’énergie
réfléchie en bout et en début de laligne [31,32]. On le définit par le rapport entre latension

réfléchie et latension incidente. Il a pour valeur comprise entre -1 et +1.

I'X) = %exp (-2yX) (11-23)

I,=I; (X=0) :% , qui correspond au coefficient de réflexion au début de ligne.
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Ce qui nous permettrons d’écrire:

I'(X) = I} exp (-2yX) (1-24)

Tenant compte de (11-23), larelation (11-18) devient :

1+ I exp(—2yX)

Z(X) = Z, (11-25)
1- I exp(—2yX)
_ 1+T(X)
“1-T(X)
Le coefficient de réflexion en un point d’abscisse X est :
r(x):M (11-26)
Z(X)+Z,

I1.8. 2. Réflexion sur une charge:

On s’intéresse au trois cas particuliers du coefficient de réflexion :

> Laligneouverte: ou Z; =oo.

Le coefficient de réflexion a pour vaeur 1.

Fig.ll.5: Ligneouverte
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» Lalignecourt-circuitée: ou Z, =0.

Pour une impédance nulle, I’onde incidente et 1’onde réfléchie sont en opposition

de phase avec laméme amplitude, le coefficient de réflexion est égal a-1.

Fig.ll.6 : Ligne court-circuitée

» Laligneadaptée:ou Z, =Z_.

Si ’extrémité de la ligne est fermée sur son impédance caractéristique (Z, =50 Q),

le coefficient de réflexion est nul, I’onde incidente est totalement absorbée par la charge.

Z(X) H Z =7

X 0
Fig.ll.7 : Ligne adaptée

I1.8.3.Ligne adaptée:

Dans cette session, on s’intéresse uniquement au cas d’une ligne ou 1’impédance de
terminaison est égale a I’impédance caractéristique dans une ligne de transmission
contenant un diélectrique de longueur d. L’étude de la réflexion dans cette ligne remonte a

sa permittivité relative complexe (Figure (11.8)).
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I

—f N

d* ® 0

Fig.l1.8: Réflexion sur une ligne contenant un diéectrique

Nous allons exploiter les formules dével oppées précédemment pour la détermination de la

permittivité relative complexe d’un matériau diélectrique. En effet, SoientZ et I3

respectivement I’impédance caractéristique de troncon de la ligne qui contient le

diélectrique et le coefficient de réflexion a I’extrémité de celui-ci (x = 0).

D’apreslarelation (11-26) I est donné par:

Z. -7
r=——2 (1-27)
Z. + 7
Z_, est définit par [32] :
Z,= Ze (11-28)

\/;

En posant a x = d (a I’interface air-diélectrique) : p le coefficient de premiére réflexion,

Z, I’'impédance caractéristique €t |e coefficient deréflexion I'y s’expriment comme suit:

( Z,-Z
p= = —¢ (11-29)
Zy +Z,
x=d { z,=z, “reeC2d) (11-30)
1- I exp(-2yd)
r,= Zy =2, (11-31)
\ Zd + Zc
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Reportons (11-28) dans (11-29) :

pzl—\/?
1+\/E

(11-32)

En combinant (11-30) dans (I1-31), et en tenant compte de (11-29) qui nous permet
d’exprimer le coefficient de réflexion total a I’interface séparant 1’air du diélectrique en
fonction du coefficient de réflexion de premier réflexion p, du coefficient de réflexion au

niveau de la chargel?;, de la pulsationw de 1’onde, de la longueur de 1’échantillon d et de

sa permittivité complexec”.
On obtient I’expression compléte recherchée suivante :

— P + I_‘T eXp(_Z?’d) (I |_33)
© 1+ pIy exp(-2yd)

L’admittance relative Y de la ligne est donnée par :

1-T,
1+T,

(11-34)

En introduisant (11-33) dans (11-34), on aboutit a:

i 1+/g"th(d) 135
Ve +th(d) (11-39)

Remplacant I’expression de la constante de propagation vy :

(11-36)

1+\/7th[j—d\/7]
v
\/7+th[1—d\/7]

Lareation (11-36) sert par lasuite, a déterminer la permittivité de nos échantillons.
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Techniques de mesure d’impédance

[11.1. Introduction :

La plupart des phénomeénes physiques sont liés a I’opération de mesure destinée a
fournir soit les informations nécessaires a la connaissance de I’état d’un phénomene, soit &
la valeur d’une grandeur physique permettant de déterminer certaines propriétés, par
exemple, éectrique, diélectrique, magnétique, thermique [27]. Dans notre |aboratoire, nous
nous sommes intéressés a la caractérisation diélectrique des matériaux présentant sous
différents états, solide, liquide ou mélanges en solutions. On rappelle que cette
caractérisation a travers des résultats de mesures appropriées d’impédances ramene
principalement ala détermination de la permittivité relative complexe et de la conductivité

des matériaux considérés.

L’objectif de ce chapitre, est tout d’abord de décrire les différents protocoles
expérimentaux utilisés pour la mesure d’impédance, de présenter ensuite leur domaine
d’application, et de recenser enfin les performances et la précision des résultats pour
chacun des appareillages. Le choix d’une technique de caractérisation est en premier lieu
déterminé par la bande de fréquence exploitée, puis par les propriétés physiques du
matériau : magnétique ou non, transparent ou absorbant, isotrope ou anisotrope, homogene
ou hétérogene, dispersif ou non et enfin par la forme et la nature des échantillons de
matiére disponibles: plaquettes ou films minces, liquides ou solides, éastomeres ou

granulaires.
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1. 2. Méhodes de résonance:

Les méthodes de résonance sont les plus anciennes méthodes dont les principes sont
basés sur le calcul du facteur de qualité Q et de la fréquence de résonance d’un circuit
composé d’éléments inductifs et capacitifs [5,23]. On peut citer, la méthode du pont, le
Q-métre et les cavités résonnantes qui ne donnent de résultats que dans le domaine
fréguentiel.

[11.2.1. Méhode du Pont :

La méthode par pont s’inspire du pont classique de Wheatstone ; elle est treés précise
mais peu pratique car elle est manuelle. En effet, le pont de Wheatstone consiste en un
circuit électrigue quadrilatéral comportant trois impédances connues et une impédance a
déterminer, montée chacune sur les quatre cotés du quadrilatéral. Un générateur de courant
alimente deux points opposés du quadrilatéral et les deux autres points sont reliés a un
galvanometre qui mesure la différence de potentiel ou I’intensité de courant de cette

diagonale formant un pont.

Le schéma de principe est représenté sur lafigure (111.1).

Générateur
(e o——

Fig.ll11.1 : Schéma de principe de Pont d’impédance
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Lorsque cette différence de potentiel est nulle, aucun courant ne passe dans le
galvanometre ; le pont est alors a 1’équilibre et les produits en croix des impédances sont

égaux. L’impédance Z, peut donc étre calculée par larelation suivante :

2,2,=2,Z, (11-1)

En faisant varier la valeur de 1’une des impédances connues, on cherche a équilibrer le
pont, ce qui permet de déterminer la valeur de I’impédance inconnueZ, . Il existe plusieurs

types de ponts selon leurs applications : le pont de Sauty, le pont de Wien, le pont de Hay,
le pont de Maxwell, etc.

L es avantages de cette technique [10] sont :

- Labonne précision de mesure.

Les inconvénients majeurs sont :
- L’appareil doit éreinitialement équilibré en 1’absence de 1’impédance inconnue;
- Ce type d’appareil n’est plus pratiquement commercialisé, son utilisation est

restreinte a la mesure d’¢lément de précision.

[11.2.2. Mé&hode du Q-metre:

L’utilité¢ du Q-metre dans tous les domaines de la technique HF est incontestable.
Cet appareil constitue un véritable pont de mesure a fréquence variable. Parmi les
principales mesures qu'il est possible d'effectuer avec le Q-métre en général, en HF et BF,

nous citerons :

» Ladéermination du facteur de qualité Q de I’inductance et de la capacité répartie des
bobinages HF.

» Ladéermination de la qualité d’impédance équivalente des condensateurs.

Y

Lamesure d’angle de perte des diélectriques en hautes fréquences.

» L’extension de I’é¢tude des diélectriques jusqu’aux fréquences basses.

Ce
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Les mesures de I’impédance avec le Q-métre ont été utilisées a plusieurs reprises au
sein de notre laboratoire « Spectroscopie Diélectrique » [5,16]. Le Q-métre de type HP
4342A permet de mesurer 1’impédance d’un matériau dans la gamme des radios fréguences
entre 20 KHz a 70 MHz. Il se compose d’un circuit oscillant LC, d’un oscillateur de
fréquence variable et d’un voltmétre éectronique a haute impédance d’entrée [5,16]. Le

condensateur variableC, est interne a 1’appareil. On dispose d’un jeu de bobines externes,

de type M621B qui permettent de faire varier I’inductance L du circuit. La cellule de

mesure utiliseeZ, , de type HP16451A, est un condensateur plan a armatures circulaires de

diametre égal 2 38,2 mm [5]. Le circuit de base est présenté sur lafigure (111.2) suivante :

Q0 A O[]

2

Fig.l11.2 : Circuit de base du Q-metre

La détermination de la permittivité relative complexe est basée sur la résonance série du
circuit oscillant LC qui se fait par la méthode de substitution .En effet, on calcule la
variation de ’admittance de sortie du circuit entre sa valeur a vide et sa valeur quand la

cellule contient I’échantillon a étudier.

[11.2. 3. Cavitésrésonnantes :

La cavité résonante permet de mesurer la permittivité complexe et donc des pertes
diélectriques (tan 6). Pratiquement, elle est sous forme cylindrique a section circulaire et
I’échantillon aussi de forme cylindrique (batonnet) est inséré au centre de la cavité. La
constante diélectrique et la tangente de pertes sont calculées a partir de la variation de la
fréquence de résonance et de la modification du facteur de qualité de la cavité due a la

présence de 1’échantillon a I’intérieur de celle-ci.
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1. 3. Méhodes de non résonances :

Les méthodes de résonances précédentes sont limitées par la gamme de fréguence
de mesure. Pour cela, diverses nouvelles techniques ont été mises au point et permettent
une mesure rapide et précise. Elles couvrent une large bande de fréquences dans le
domaine des hypers fréquences au dela du GHz. Dans ces méhodes on déduit la
permittivité relative complexe a partir de la mesure du coefficient de réflexion ou celle du
coefficient de transmission. Ces techniques ont été utilisées par plusieurs auteurs
[8,9,15,24], et sont appelées aussi méthodes des lignes de transmission qui s’appliquent

dans les deux domaines :

% Domaine fréguentiel : I’excitation est une tension sinusoidale.

% Domaine temporel : I’excitation est un échelon de tension.

[11.3.1. Méhodesfrégquentielles :

Dans les méthodes fréquentielles, 1’échantillon est soumis a un champ sinusoidal de
fréguence f. la réponse obtenue permet de calculer les caractéristiques du matériau a cette
fréquence car généralement les mesures dans le domaine fréguentiel sont faites point par

point.

[11.3.1. a. Analyseur deréseau :

Le principal appareil de mesure en hyperfréquence est 1’analyseur de réseau. Il
permet des mesures en module et en phase sur des gammes de fréquence qui s’étendent
jusqu’a plusieurs GHz. Il existe deux grandes familles d’analyseurs de réseaux: les
scalaires qui ne mesurent que le module des parametres et les vectoriels qui mesurent le
module et la phase destinés ala caractérisation de circuits passifs ou actifs.

Les analyseurs vectoriels, grace a leurs plus grandes possibilités de caractérisation plus
complete des quadripbles (Q) qu’avec les analyseurs scalaires, sont tres utilisés pour la
modélisation des composants ou d’obstacle sur les structures de guidage. On conclu que
I’analyseur de réseau vectorid est alors le plus commode et le plus performant pour
connéitre le comportement des différents sous-ensembles. Nous représentons sur la figure
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(111.3) le schéma de principe d’un analyseur de réseau vectoriel, mais il faut noter que,
suivant les appareils, tous les organes ne sont pas forcements intégrés dans le méme

ensemble.
Générateur R Diviseur de R Controleur de
puissance fréquence
\4
s Qa Récepteur
mesurer
v
Tratement
Visualisation

Figl11.3: Schéma de principe d’un analyseur de réseau

Un analyseur de réseau vectorigl est obligatoirement constitué des éléments suivants :

» Une source hyperfréquence.

» Des dispositifs directifs, dirigeant le signal sur les voies convenables. On utilise des
coupleurs directifs ou des ponts directifs.

» Un dispositif d’affichage de résultats.

» Un ensemble d’étalon de calibrage. Ces éléments sont nécessaires a 1’établissement de

plan de référence des mesures.

Apreés la calibration du systéme qui permet d’une part de définir les plans de références de
la mesure, et d’autre part qui améliore la précision de ces mesures. Le signal émis par la
source RF est divisé en deux voies, une voie de référence et une voie de test, a I’aide des
coupleurs directifs ou des ponts directifs. On mesure le module et |a phase des signaux, et

enfin on traite les données ainsi obtenues a 1’aide d’un processeur.
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En pratique, les mesures effectuées contiennent un certain nombre d’erreurs qui peuvent
étre, suivant les cas, corrigées. L’ensemble des erreurs existantes est regroupé en trois

grandes familles:

e Erreurs systématiques : elles sont dues aux imperfections de 1’analyseur, elles sont

invariantes dans le temps et peuvent étre corrigées numériguement ;

e Erreursaléatoires: la principale cause est le bruit interne des composants, €lles sont

imprévisibles, varient avec et sont donc moins faciles a corriger

e Erreursdedérive: les deux principales causes sont les variations de la température et

de la qualité de I’opérateur. Elles sont corrigibles numériquement.

[11.3.1. b. Méthodedelaligne fendue:

Par définition, une ligne fendue est un dispositif permettant la mesure du rapport
d’ondes stationnaires ROS (ou s) dans une ligne de transmission raccordée d’un c6té sur
une source et I’autre cOté a une charge inconnue. En effet, a travers la fente, on fait
coulisser une sonde éectrique de détection mobile dont les déplacements sont repérables
sur une régle graduée. La mesure de ROS s’effectue en déterminant la tension minimale et

latension maximale détectées [26].

On en déduit alors le rapport d’ondes stationnaires ROS qui est défini par [15] :

1
ROS= 5= Y = 171 (11-2)
Umin 1_|p|
Le coefficient de réflexion p est donné donc par :
s-1
= — 11-3
o= 3 (111-3)

Pour que la mesure soit précise, il est nécessaire que le circuit de détection fonctionne dans

les mémes conditions lorsqu’on repére U, et U ceci limite les valeurs mesurables de

min !

s a quelques unités ( s, = \/E). La précision sur le module du coefficient de réflexion
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est en fonction de la détection du champ éectromagnétique (sonde peu enfoncée pour ne

pas perturber la propagation) ; laligne est supposée enfin atrés faibles pertes.

[11.3. 2. Méhodestemporelles:

Ces méthodes consistent a obtenir et a analyser la réponse d’un matériau placé dans
une ligne coaxiale a air et soumis a un échelon de tension E (t) ayant un temps de montée
trés bref produit par un générateur d’impulsion. En rencontrant un matériau quelconque
placé dans cette ligne, apparait une réponse temporelle dont la correspondance
fréquentielle est sur une large bande pouvant atteindre la dizaine de GHz. La
correspondance du domaine temporel et fréquentiel se fait par la transformée de Fourrier
[14,25].

[11.3.2.a. Mé&hodedelapremiéereréflexion :

Dans la méthode de premiere réflexion dite égaement de réflexion simple, la
mesure repose sur 1’étude et ’analyse de la premiére réflexion qui se produit a I’interface
air-diédlectrique d’une ligne de transmission a air de longueur L (figure I11.4). La longueur
de I’échantillon a étudier doit étre suffisante pour que 1’on puisse détecter uniquement la

premiére réflexion [8] et enregistrer toute la réponse temporelle de notre échantillon.

d* ®* 0

Figl11.4: Echantillon placé dansuneligne a air
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Le coefficient de la premiere réflexion nous permet de déduire la permittivité relative
complexe qui est donnée ci dessous :

. _[1=pT _
P {1+p} (I1-4)

L’avantage de cette méthode est la simplicité a déterminer immédiatement la permittivité
complexe de la relation précédente (111-4) et aussi la facilité de mise en ceuvre, ce qui en
fait une méthode de choix pour 1’étude des liquides. Par contre, le premier inconvénient est
ses limites pratiques en basses et en hautes fréquences qui présentent une faible dynamique
des phases du spectre de Fourier ; ceci a pour conséquence de rendre les résultats sensibles
a tout glissement de I’origine des temps lorsqu’on compare les signaux enregistrés [8]. Le

second inconvénient est qu’elle nécessite une quantité d’échantillon assez importante.

[11.3.2.b. Méthodes des r éflexions multiples

On utilise dans cette méthode des échantillons de faible épaisseur afin d’analyser
d’une part la totalité des signaux réfléchis par les deux interfaces air-diéectrique et
diéectrique-charge terminae (figure 111.5) et d’assurer d’autre part que le phénomene de

relaxation est bien achevé avant la fin de 1’enregistrement [8].

Fig 111.5: Réflexions multiples
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Le coefficient de réflexion total est donné par :

[ = Pt Ty ep(-2yd)

o (111-5)
1+ plI7exp(-2yd)
Ou:
_1- Ve (111-6)

P l+\/;

Ainsi, suivant lavaleur de Z; nous pouvons éudier |es différents cas suivants:

< Méhodedelalignhe court-circuitée:

Cette configuration expérimentale a été depuis toujours utilisée au laboratoire en
technique fréquentielle ponctuelle [10].

Danscecasou Z, =0, larelation (I11-5) devienne:

_ p-exp(-2rd)
d
1- pexp(-2yd)

(11-7)

On remarque que 1’équation de coefficient de réflexion total est transcendante, sa solution

ne peut étre qu’approchée. Ce qui nécessitera 1’utilisation d’une méthode itérative.

< Méhodedelaligne adaptée:

Dans ce cas, la cdlule porte échantillon se termine par une charge de méme
impédance caractéristique que celledelaligneaairZ, .

Le coefficient de réflexion total est donné par :

1-exp(=2yd)
1- p® exp(-2d)

T,=p (111-8)

Comme précédemment, nous obtenons une équation transcendante. Plusieurs auteurs
Robert H. Cole [11], R.Chahine, et T.K.Bose [12], ont proposé diverses approches pour

résoudre cette équation.
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< Méhodedelaligne ouverte:

Le coefficient de réflexion total s’écrit alors :

— p+exp(—2yd) (l”'g)
° 1+ pexp(-2/d)

Aux basses fréguences, cette méthode donne des valeurs d’impédances trés €levées.
Donc il est commode de passer par les admittances dont les valeurs seront aux voisinages

de 0 et donc compatibles avec |e traitement mathématique.

Les méthodes des multiréflexions ont 1’avantage : premierement, de posséder une
dynamique de phase importante [8,10], ce qui explique qu’elle est moins sensible au
glissement de l’origine des temps. Deuxiemement, elles ne nécessitent qu’une faible
quantité d’échantillon. Cependant, son inconvénient majeur réside dans la complexité de
I’équation reliant le coefficient de réflexion total et la permittivité relative complexe du

matériau a éudier.
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Dispositif expérimental

V. 1. Introduction :

Dans ce chapitre, est brievement décrit 1’appareil utilisé dans notre laboratoire pour
effectuer nos mesures. Il s’agit d’un analyseur d’impédance vectoriel Hewlett-Packard
4191A (figure IV.1 et figure IV.2) ; entierement automatique, il permet la mesure d’une

dizaine de parametres (résistance R, réactance X, conductance G, inductance L,

capacitance C, facteur de qualité¢ Q, I'impédance|Z|, I’admittance Y|, angle de phase 6, ...).

Sa réponse en fréquence et 1’exactitude des mesures sont rendues possibles par une

capacité d’auto correction apres une étape d’étalonnage.

V. 2. Dispositif expérimental:

L’analyseur d’impédance HP 4191A fonctionne sur la bande de fréquence qui
s’étend de 1 MHz a 1 GHz. C’est un analyseur vectoriel qui mesure soit les parties réelle et
imaginaire du coefficient de réflexion complexe d’une charge quelconque ou le module et
la phase de son admittance. Nous représentons sur la figure (V1.3) le schéma synoptique du
dispositif expérimental de base; il est constitué essentiellement [19]:
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e Une source de stimulus qui délivre un signal sinusoidal dont la gamme de fréguence
s’é¢tend de 1 MHz a 1GHz.

e Un analyseur d’impédance vectoriel de référence HP4191A

e Trois charges étalon correspondant a: un court circuit (CC), un circuit ouvert (CO) et
une charge adaptée (CA) d’impédance égale a 50 Q.

e Lacdlule de mesure utilisée pour nos mesures est une portion deligne aair coaxiale de
type Amphénol et d’impédance caractéristique égale a 50 Q.

e Un micro-ordinateur muni d’une carte d’interface GPIB-PC2A pour 1’acquisition et le

traitement des données.

Fig.lV.2 : Lesaccessoiresde HP 4191A
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Nous allons donner briévement une représentation de la chaine de mesure. en effet,
la premiére étape consiste a diviser le signal émis par la source RF en deux signaux, celui
de la voie test qui correspond au signal de sortie du pont directionnel et celui de la voie
référence qui représente le coefficient de réflexion de I’impédance inconnue Z, (DUT)

connectée au port de test d’impédance caractéristique (Z,=50 Q); a l’aide d’un

convertisseur a échantillonnage Fl, la fréquence du signal de sortie du pont est convertie a

100 KHz pour avoir une bonne précision des mesures.

Détection de phase

Pont Convertisseur
directionnel ™ Echanllioneur FI
DUT Traitement
1IMHz - 1GHz ) o
( ) Visualisation

Fig.lV.3 : Schéma synoptique du dispositif expérimental

V. 3. Principe de fonctionnement :

Le circuit de base de 1’analyseur HP 4191A est constitué (figure IV.3) d’un pont
directionnel purement résistif [19,24], comportant cing charges fixes et identiques,
d’impédance (Z,=50 Q), et de I’impédance inconnue Z, d’une charge quelconque a

étudier. Dans notre cas cette charge est la cellule de mesure contenant 1’échantillon a tester.

En appliquant laloi de Kirchhoff dans le circuit ci-dessous, on obtient :

_EZX_ZOE

- V-1
8z +2, (V-1)
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(IMHz-1GHz) E

Porte échantillon <

Fig.lV.4 : Pont directionnel du HP4191A

Avec:

r =5x"%0 (IV-2)

D’ou I’expression (IV-1) s’écrit alors :
1
Vg = él"x E (Iv-3)

I, : représente le coefficient de réflexion delachargeZ, .
En premier lieu I’analyseur mesure la tensionV,;, puis a partir des équations précédentes il
calcule le coefficient de réflexion T',de I’échantillon sous test. Cela nous permettra de

déterminer plusieurs grandeurs physiques caractérisant 1’échantillon (impédance,
admittance, les circuits équivalents LC et LR, 1’angle de perte diélectrique ...) en utilisant

des formules de conversion préprogrammees dans |la mémoire de I’appareil [24].
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V. 4. Calibration de Pappareil :

La cdibration du systéme est une opération fondamentale, nécessaire avant toute
mesure sur un analyseur de réseau. Elle permet d’une part de définir le plan de référence de

la mesure, et d’autre part elle améliore considérablement la précision de ces mesures.

On peut répertorier brievement les sources d’erreur comme suit [19]:

X/

s Erreur sur ladirectivité: Due a la présence d’un signal résiduel qui se superpose au

signal réfléchi par lacharge.

< Erreur sur ’adaptation de la source: Pratiguement, la source ne peut pas fournir

une puissance constante dans le plan de référence des mesures. D’ou la désadaptation
qui existe entre I’impédance a 1’entrée du composant et celle de la source. Cette erreur

devient importante lorsqu’on mesure de trés hautes ou tres faibles impédances.

¢ Erreur sur I’adaptation de la charge : Ces erreurs sont dues a la désadaptation entre

I’impédance de sortie du composant et celle de I’acces de 1’analyseur.

< La variation en fréguence intrinseque: Elle correspond a la variation des

caractéristiques de la charge a éudier qui sont supposées constantes a une fréguence

donnée.

Pour corriger ces erreurs; 1’utilisateur doit passer par 1’étape de calibration de
I’analyseur. En effet, la procédure de calibration de I’analyseur d’impédance HP 4191A
repose sur une méthode mathématique dite « méthode des trois points » [24]. Le principe
de cette calibration est la nécessité de mesurer la réponse en amplitude et en phase destrois
charges éalons dont on suppose connaitre les impédances; ces charges correspondent
respectivement a un court circuit (0Q), un circuit ouvert (0S) et une charge adaptée (50Q).
Dans cette méthode, I’analyseur réel est décomposeé en un analyseur idéal en cascade avec
un quadripdle d’erreurs (E) [15,24] comme le montre lafigure (1V.5).



Chapitre .1V. Dispositif expérimental

& &,
—_— —
Analyseur Quadripole d’erreurs
d’impédance idéal (E) Charge
< —
b b,

Fig.lV. 5: Schéma équivalent de I’analyseur mis sous la
correction vectorielle

Les parametres S caractérisant ce quadripdle sont définis par :

_ signaleréfléchiau portl _ b

= — —— = Coefficient de réflexion en entrée (anal yseur);
signaleincidentau portl &

S

a,=0

_ signaleréfléchiau port2 _ b,
signaleincidentau port2 a,

Coefficient de réflexion en sortie (charge);
a,=0

Se

On s’intéresse dans tout ce qui suit alamesure du coefficient de réflexion réel de la charge

C'est-a-direT’, , donné par :

e - b
[=8,=* (IV-4)
©a
Soit I, est le coefficient de réflexion mesure par I’analyseur:
b
r.=5,=— (Iv-5)
!
Larelation liant les signaux [b] aux signaux [a] est de laforme matricielle suivante :
m:{Eﬂ EQMal} (IV-6)
bZ E21 E22 a2

b.l. =EBa+E,a,
bz =Eya +Eya,

Clest-a-dire:
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Tenant compte de larelation (1V-6), les expressions (1V-4) et (1V-5) deviennent :

Fm — Kl + (K3 — Kl KZ)Fr (IV-?)
1-K,I
D’ou:
l—*r — Kl B 1_‘m
Kz(K1 _Fm) - Ks

(IV-8)

OuonasuppostE, =K, E, =K, eE,E, =K,.

Larelation (1V-8) nous permet de déduire le coefficient de réflexion réel de la charge en
fonction de celui mesuré par I’analyseur. Pour ce faire, on détermine avant les facteurs

correctifs K,,K, et K, achaque fréquence de mesure a 1’aide des trois charges étalons.

e Calibration avec le court-circuit :

Le coefficient de réflexion réel d’un court-circuit est I', = -1. En portant cette valeur

danslarelation (1V-7), il vient :

(IV-9)

e Calibration avec le circuit ouvert :

Le coefficient de réflexion réel d’un circuit ouvert est T', = 1. En remplacant dans la

relation (1V-7), on obtient :

Ty = Ky 413 (IV-10)

com 1_ K2

e Calibration avec la charge adaptée :

Le coefficient de réflexion réel d’une charge adaptée est nul I', = O, cela nous
permet d’écrire:
r. =K (Iv-11)
En combinant lesrelations (1V-9) et (1V-10), on trouve::
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K2 = (rcam _rccm)(1+ KS) (lV'lZ)
On déduit aussi :
KS — 1_‘com + 1_‘ccm — 21_‘c:am (lV'13)
1—‘com - 1ﬂccm

Nous avons obtenu un systéme de trois équations a trois inconnues qui sera résolu par
I’analyseur d’impédance. A chaque mesure qu’on effectue, I’analyseur mesure d’abord le

ceefficient de réflexionT,, puisil utilise ces constantes K, (i=1, 2,3) dans larelation (1V-8)

pour enfin donner lavaleur corrigée du coefficient de réflexion Iy delacharge.

|V.5. Leséapesdemesure:

> Lacalibration:

La précision des mesures effectuée avec un analyseur de réseau dépend grandement
de la qualité de la procédure de calibrage. Donc la premiére opération que doit suivre
I’expérimentateur est de calibrer 1’appareil au plan de référence des mesures (plan B). Pour
ce faire, on connecte directement la charge éaon correspondant au court-circuit sur la
porte échantillon de I’appareil et on obtient 51 valeurs (parties réelle et imaginaire) du
coefficient de réflexion, la méme procédure pour le circuit ouvert et la charge adaptée
(Figure 1V.6.a) ; ces valeurs sont enregistrées automatiquement par I’appareil.

-Court-circuit- -Charge adaptée-

Fig.lV.6.a: Description des charges étalons
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» Mesureavec échantillon :

La deuxiéme étape consiste a réaliser le montage présenté sur lafigure (1V.6.b). La
source de stimulus fournit une onde sinusoidale dont la bande de fréquence s’éend de 10
MHz & 1GHz. Théoriquement, cette onde ne subit aucune réflexion jusqu’a la premiere
rupture d’impédance qui a lieu a la face d’entrée de 1’échantillon C'est-a-dire au plan de
mesure (plan A). L’échantillon diélectrique a caractériser est placé sur le bead supérieur de
la ligne coaxiale de fagon a remplir ’espace vide qui sépare le conducteur central et le
conducteur extérieur de la ligne. Enfin, on place la charge adaptée (50Q) sur I’extrémité
supérieure de laligne coaxiale grace a un connecteur APC 7, tandis que la partie inférieure
est fixée au porte-échantillon avec également un connecteur APC 7. L’ensemble est piloté
par un microordinateur gréce a une carte d’interface GPIB-PC2A ; on dispose d’un
ensemble de programmes sous le logiciel Mathematica pour le traitement complet des

données[29].

Charge {
adaptée

d

—» Plandecalibration (B)
I — » Plandemesure(A)

\
Echantillon 4—{

Conducteur central «

Analyseur
d’impédance
HP 4191A

Générateur Micro-
IMHz-1GHz ordinateur

A 4

Fig.lV.6.b: Schéma de montage expérimental
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> Calculedelapermittivité:

Avant de calculer la permittivité relative complexe (¢ = &' — j&"), on doit mesurer
d’abord le coefficient de réflexion I', au plan de mesure (A). La mesure effectuée par
I’appareil est faite a la face d’entée de 1’échantillon c'est-a-dire au plan (A) ; donc a une
longueur de (d) par rapport au plan de référence (B). On rappelle que T',est donné
par [Chapitre.ll.]:

p+Igexp(-2j ng\/;)

r,= . (IV-14)
1+ pl exp(—2j Cde")
c
o estlapulsation deI’onde incidente et ¢ la célérité de lalumiere dansle vide.
p est le coefficient de premiére réflexion a I’entrée de 1’échantillon exprimé par :
p=fu=% (IV-15)
Z,+2Z,
I'; est le coefficient de réflexion total au plan de calibration (B) donné par :
I, = Zo= L _ —p (1V-16)
Zy+ 2y
Z, , impédance de 1’échantillon s’exprime par [2]:
Z,= Zo (IV-17)
Ve
Larelation (IV-14) devient :
1-exp(2] @ d\/s_* )
I,=p c (IV-18)

1+ p2exp(2j “ dve")
C
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Tenant compte des expressions (1V-15) et (1V-17), lardation (I1V-18) conduit a:

(1-&")(1- exp(zjfdds_* )
@) —(1—\/?)2exp(2ji’d\/?)

T, (IV-19)

Finalement, la relation (IV-19) nous permet de calculer numériquement la permittivité

relative complexe de 1’échantillon a chaque fréquence f = w/ 27 .
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Résultats expérimentaux

et essais d’interprétations

V. 1. Introduction :

Les alcools primaires sont des hydrocarbures de formule chimique générale R-OH

ou R est le radical de formeC H.,, . IIs présentent généralement un spectre de relaxation

assez régulier qui correspond au modéle de Debye [22,44,48,51]. Ces substances ont
toujours été choisies comme échantillon étalon du fait que leur permittivité diélectrique
statique peut étre déterminée avec précision. Le groupe hydroxyle rend généralement la
molécule d’alcool polaire. Cela est di & sa géométrie et aux électronégativités respectives
du carbone, de 1’oxygeéne et de I’hydrogene [35,38]. Ces groupes peuvent former des
liaisons hydrogéne entre eux ou avec d’autres composés; ce qui explique leur solubilité

dans I’eau et dans les autres alcools de la méme famille [44,51].

V. 2. Description des échantillons étudiés :

Notre travail expérimental a été orienté vers 1’étude et 1’analyse des spectres de

relaxation de certains acools primaires, Méthanol (CH, —OH ), Ethanol (C,H, —OH ) et
Butanol (C,H,—OH ) ainsi leurs mélanges avec 1’eau de robinet (de laboratoire).

L’objectif est la détermination des différents paramétres diélectriques des échantillons sous
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test : coefficient de réflexion, permittivité relative complexe, conductivité statique et la

fréguence de relaxation.

Pour cela, nous présentons dans un premier temps les résultats de mesure de la
permittivité relative complexe (partie réelle et imaginaire) de quelques échantillons étalons
dont la permittivité est bien connue, afin de tester la fiabilité de notre appareillage
expérimental :

e L’Air deconstante diélectrique égale a I’unité [5,9,14,17,21] ;

e Téflon : matériau solide non polaire avec une faible permittivité de I’ordre de 2 [9,21] ;

e Propanol : acool primaire polaire de permittivité moyenne qui est de ’ordre 20 et
relaxant alafréquence 530 MHz [22,44] ;

e L’cau distillée : liquide polaire sans conductivité de permittivité relativement plus
importante de 1’ordre de 80 et dont la fréquence de relaxation est de 17 GHz
[9,14,17,51].

Les échantillons utilisés sont constitués de mélange d’un alcool (Méthanol, Ethanol
et Butanol) avec de I’eau dans différents pourcentages massiques (0%, 20%, 50%, 80% et

100%).

V. 3. Calibration de ’analyseur HP 4191 A :

Cette étape de calibration consiste a connecter par ordre les trois charges étalons sur
la cellule de mesure de cet appareil (le court circuit, le circuit ouvert et la charge adaptée).
La mesure des coefficients de réflexion correspondants a ces trois charges est gardée en
mémoire par 1’analyseur pour étre utilisée dans la correction automatique des données
relatives aux charges testées. La plus basse fréquence de calibration est limitée a 10 MHZ

pour des raisons liées au fonctionnement de I’appareil.

V. 4. Résultats obtenus et essais d’interprétations:

Une fois la calibration de ’appareil est effectuée, on procéde aux mesures des
coefficients de réflexion manants a la détermination des parametres diélectriques des

échantillons étudiés. L’opération des mesures est menée de fagon automatique grace a un
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programme informatique développé dans notre laboratoire [24]. Le traitement des données
et "opération des calculs sont menées conjointement a I’aide d’un programme utilisant

logiciel Mathematica congu a cet effet.

V. 4. 1. Echantillons éalons:

Les variations en fonction de la fréquence des parties réelle et imaginaire de la
permittivité relative complexe de 1’Air, du Téflon, du Propanol et de I’eau distillée sont
portées respectivement sur les figures (V.1), (V.2), (V.3) et (V.4). Nous notons a travers

ces courbes, un bon accord entre les valeurs trouvées et celles données dans lalittérature.

Les comparaisons de nos résultats expérimentaux et les valeurs trouvées dans la
littérature concernant les paramétres diélectriques pour le Téflon, le Propanol et I’ecau

distillée, sont portées dans le tableau (V.1) ci-dessous.

Echantillon| T (°C) s . f.(MHz) | Références
20 2 - [15]
, Pas de
Téflon 22 2.03 - _ [9]
relaxation
22 2.05 - Nos mesures
P | } 20.7 45 440 [9]
ropano
22 20.1 4,1 530 Nos mesures
22 81 - 17 000 21
Eau [21]
disill& 22 78.3 4.6 19 700 [15]
I1stiliee
- 22 79.9 45 17 000 Nos mesures

Tableau (V.1) : Parametres diélectriques des échantillons éalons
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Fig.V.1: Variation des partiesréelle et imaginaire de la

permittivité du I’Air en fonction de la fréquence
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Fig.V.2: Evolution des partiesréelle et imaginaire de la

permittivité du Téflon en fonction de la fréquence
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Fig.V.3: Evolution des partiesréelle et imaginaire de la
permittivité du Propanol en fonction dela fréquence
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Fig.V.4 : Variation des partiesréelle et imaginaire de la
permittivité du I’eau distillée en fonction de la fréquence
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V.4.2. Lesalcoolspurs:

Les résultats obtenus sont donnés sur les figures (V.5), (V.7) et (V.9) ; ils traduisent
respectivement 1’évolution de la permittivité en fonction de la fréquence de Méthanol, de
I’Ethanol et de Butanol. Les diagrammes d’Argand correspondant sont portés sur les
figures (V.6), (V.8) et (V.10) en vue de déterminer graphiquement et par extrapolation les

valeurs de la permittivité statiquee,, de la permittivité a hautes fréquencese, et de la

fréquence derelaxation f, . Les valeurs obtenues sont présentées dans | e tableau (V.2).

Plusieurs travaux antérieurs ont été réalisés dans notre laboratoire sur les alcools
primaires purs [5,9,15]; c’est pourquoi nous donnons juste un bref apercu sur les
propriétés diélectriques essentielles de ces échantillons. En effet, I’évolution des
caractéristiques diélectriques notamment a travers les zones de dispersion et d’absorption
d’un produit a un autre semble en premier lieu liée a la nature du radical R dont le nombre
de carbones varie. Globalement, la dispersion et |'absorption de ces échantillons présentent
une caractéristique commune que l’on retrouve a travers la régularité des variations
fréquentielles. Leur spectre diélectrique est caractérise par un seul temps de relaxation de

type de Debye conformément alalittérature [5,22,44,51].

On note une diminution de la permittivité statique avec 1’augmentation du nombre
de carbone en conformité avec les résultats signalés dans la littérature [5,22] : e matériau
se polarise beaucoup plus difficilement quand les entités polaires qui le composent sont
rendues de plus en plus lourdes par I’augmentation de ce nombre de carbone. Par ailleurs,
la permittivité a hautes fréguences &, qui traduit la polarisation induite, conserve
pratiquement le méme ordre de grandeur pour les alcools éudiés. En fait, sa faible
variation est expliquée par 1’absence de la polarisation dipolaire en hautes fréquences
[28,44-51].

Nous pouvons conclure que nos résultats sont satisfaisants et attestent de lafiabilité
de notre appareillage expérimental en comparaison avec ceux publiés dans la littérature
[5,22,39-53], et auss les points expérimentaux coincidents parfaitement avec le tracé

théorique du modele de Debye choisi.
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Fig.V.5: Variation des partiesréelle et imaginaire de la
permittivité du Méthanol en fonction de la fréguence
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Fig.V.6 : Diagramme d’Argand pour le Méthanol
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Fig.V.7 : Evolution des partiesréelle et imaginaire de la
permittivité du I’Ethanol en fonction de la fréquence
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Fig.V.8 : Diagramme d’Argand pour I’Ethanol
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Fig.V.9: Variation des partiesréelle et imaginaire de la
permittivité du Butanol en fonction dela fréquence
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Fig.V.10 : Diagramme d’Argand pour le Butanol
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Fig.V.11 : Variation des partiesréelle et imaginairede la
permittivité d’Eau de robinet en fonction de la fréquence
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Fig.V.12 : Diagramme d’Argand pour I’Eau de robinet
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V. 4. 3. Les mélanges alcools-eau :
A) Coefficient deréflexion :

Nous avons rapporté en premier lieu sur les figures (V.13), (V.15) et (V.17) les

parties réelles des ccefficients de réflexion I', en fonction de la fréguence respectivement

des mélanges M éthanol-eau, Ethanol-eau et Butanol-eau avec les différents pourcentages
0%, 20%, 50%, 80% et 100% d’eau. Les résultats obtenus concernant les variations des

parties imaginaires des ccefficients de réflexion T, respectivement des meélanges

M éthanol -eau, Ethanol-eau et Butanol-eau avec les différents pourcentages 0%, 20%, 50%,

80% et 100% d’eau en fonction de la fréquence, sont illustrés sur les figures (V.14), (V.16)
et (V.18).

Nous constatons que ces courbes gardent pratiquement la méme forme pour tous les
alcools. Nous rappelons que nos mesures du ccefficient de réflexion ont pour but final de

déterminer la permittivité relative complexe et la conductivité de ces échantillons.

B) Per mittivitérelative complexe :

Les résultats expérimentaux obtenus sont illustrés sur les figures (V.19), (V.21) et
(V.23). Elles représentent respectivement les variations en fonction de la fréguence de la
partie réelle de la permittivité des mélanges Méthanol-eau, Ethanol-eau et Butanol-eau
avec les pourcentages 0%, 20%, 50%, 80% et 100% d’eau. Sur les figures (V.20), (V.22) et

(V.24) sont représentées les parties imaginaires de leur permittivité.

Sur la base de ces résultats, nous avons procédé a une modélisation de chacun de
ces méanges ; ¢’est le modéle de Debye [44,51] qui a été choisi car il correspond le mieux
a nos résultats expérimentaux. En effet, le tracé théorique de ce modéle coincide

parfaitement avec le tracé expérimental .
Les propriétés de ces mélanges sont en fait la résultante des propriétés des deux

constituants (alcool et eau) [35,51-53]. Selon ces illustrations, on remarque que les

caractéristiques diélectriques notamment le coefficient de réflexion, la permittivité relative
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complexe et par la suite la conductivité électrique des échantillons éudiés suivent les
caractéristiques de ces deux matériaux de base, c'est-a-dire eles tendent vers la
caractéristique du matériau dominant dans chaque mélange [48,50]. On rappelle qu’aux
basses fréquences, ce sont les pertes par conduction qui sont prépondérantes, alors qu’aux
fréquences plus élevées ce sont plutdt les pertes par relaxation. Toutes les courbes de
dispersion se rapprochent de celles des alcools purs quand la concentration d’eau devient

faible et vice versa. En effet, le terme de dispersion &'(w) pour chague mélange augmente
avec le pourcentage en eau ; 1’augmentation de la permittivité statique a différentes

concentrations volumiques d’eau X, , rapport entre le volume d’eau avec le volume total du

mélange, s’explique par 1’augmentation des dipdles dans les mélanges [44,48]. Ceci est
mis en évidence sur la figure (V.30). L’allure obtenue est linéaire, ce qui nous permet a
priori de déduire que la permittivité statique est proportionnelle & la fraction volumique
d’eau [51].

Par contre, on remarque que le terme d’absorption &"(w) relativement trés élevé en

hY

basses fréquences, diminue jusqu’a 850MHz; ces valeurs correspondent en fait a
I’existence d’une conductivité qui apparait dans certains matériaux polaires (c’est le cas de
I’eau ordinaire au contraire de 1’eau distillée). En effet, on a pu constater que méme
extrémement purifiée, 1’eau distillée conduisait treés faiblement le courant électrique,
propriété qui ne peut s’expliquer que par la présence de tres faibles quantités d’ions dans le
liquide ; ces ions se sont révélés étre desions H* (ion hydrogéne) et OH™ (ion hydroxyde)
entourés de plusieurs molécules d’eau. Par contre, I’eau ordinaire contient un grand

nombre de composés minéraux, donc de trés nombreux ions.

La modélisation de type de Debye nous permet de déterminer les vaeurs
essentielles qui caractérisent le mélange telles que, la valeur de la permittivité a hautes

frequences ¢, , la fréguence de relaxation f, qui correspond au maximum du terme

d’absorption et la conductivité électrique o.

Nous avons rapporté dans le tableau (V.2) les valeurs des paramétres cités plus haut

pour I’eau, les alcools purs ainsi que les mélanges a différentes concentrations d’eau.
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Fig.V.13: Variation de la partie rédle de coefficient de réflexion

des mélanges Méthanol-eau en fonction de la fréguence
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Fig.V.14 : Variation de la partie imaginaire de coefficient de réflexion
des mélanges Méthanol-eau en fonction de la fréguence
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Fig.V.15: Variation de la partie réelle de coefficient de réflexion
des mélanges Ethanol-eau en fonction de la fréquence
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Fig.V.16 : Variation dela partie imaginaire de coefficient de réflexion
des mélanges Ethanol-eau en fonction de la fréquence
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Fig.V.17 : Variation de la partie réelle de coefficient de réflexion
des mélanges Butanol-eau en fonction de la fréquence

—— 00% eau
—@— 20% eau
—A— 50% eau

—— 80% eau
100% eau

10 | 100 | 1000
Fréquence(MH2)

Fig.V.18: Variation dela partie imaginaire de coefficient de réflexion
des mélanges Butanol-eau en fonction de la fréquence
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Fig.V.19: Variation de la partie réelle de la permittivité des
mélanges Méthanol-eau en fonction de la fréquence
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Fig.V.20: Variation dela partie imaginaire de la permittivité des

mélanges M éthanol-eau en fonction de la fréquence
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Fig.V.21 : Variation dela partie rédle de la permittivité des
mélanges Ethanol-eau en fonction de la fréquence
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Fig.V.22 : Variation dela partie imaginaire de la permittivité des
mélanges Ethanol-eau en fonction de la fréquence
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Fig.V.23: Variation dela partieréelle de la permittivité des
meélanges Butanol-eau en fonction de la fréquence
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Fig.V.24 : Variation de la partie imaginaire de la permittivité des
mélanges Butanol-eau en fonction de la fréquence
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Echantillon & €x f.(MHz) | Reférences
Eau derobinet 80.9 4.9 17 000 Nos mesures
M éthanol 32.0 4.9 2760 [51]
M éthanol-eau
00% eau 32.2 6.5 2700 Nos mesur es
20% eau 41.8 6.0 3730 o
50% eau 54.8 5.4 6050 '
80% eau 70.3 5.0 11 000 '
Ethanol 23.7 6.9 820 [5]
23.6 5.7 975 [44]
Ethanol-Eau
00% eau 242 6 1070 Nos mesur es
20% eau 34.7 5.6 1750 '
50% eau 49.9 5.3 3100 '
80% eau 68.8 5.0 7790 '
Butanol 18.2 2.5 320 [8]
17.7 35 400 [5]
Butanol-Eau
00% eau 17.8 3.7 420 Nos mesur es
20% eau 25.3 3.8 840 '
50% eau 42.2 4.0 2200 '
80% eau 64.9 4.5 6430 '

Tableau (V.2) : Paramétres diélectriques des mélanges étudiés a des

concentrations d’eau différentes
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Une fois de plus, nous pouvons remarquer que comparativement nos mesures
expérimentales demeurent trés satisfaisantes : d’une part les résultats qu’on trouve dans la
littérature témoignent de leur bonne qualité [44,51], d’autre part les points expérimentaux

coincidents parfaitement avec le tracé théorique du modele de Debye choisi.

C) La conductivité dlectrique:

La conductivité électrique traduit la capacité d’un matériau a conduire le courant
électrigue. L’unité de mesure communément utilisée est le Siemens par metre (S/m). 1l a
été montré que plusieurs parameétres physiques tels que le nombre et la vitesse des ions de
la molécule, la température, la pression et la concentration peuvent influencer sur la

conductivité[22].

Dans ce présent travail, nous nous sommes intéressés a I’évolution de la
conductivité électriqguec (S/m) en fonction de la concentration. Nous rappelons que dans

le cas d’un diélectrique avec conductivité la permittivité s’écrit comme suit:

E.—¢
g(w)=¢ +=2"=2 V-1
() =g, T oi? (V-1)
g”(a)):gs;zgmzwfﬁ-i (V_2)
1+ ot Eq®

On remarque tout d’abord que la conductivité n’intervient pas dans 1’expression de &' (®).
Par contre, la conductivité augmente considérablement le terme d’absorption ¢" (@) en

basses fréquences.

Aux basses fréquences le premier terme d’absorption di a la relaxation est négligeable.

D’ou:

e ®=-C (ﬂ (V-3)

2re, \ f

Nous avons rapporté sur les figures (V.25), (V.26) et (V.27) I’évolution du facteur

des pertes ¢, (f)en fonction de I’inverse de la fréquence pour chaque alcool a différentes
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concentrations d’eau (0%, 20%, 50%, 80% et 100%). L’aspect rectiligne de ces courbes
témoigne apparemment de la bonne qualité de nos mesures dont les pentes correspondent &

(0/2re, ). Par analogie avec I’expression (V-3) nous déterminons la conductivité statique

pour chaque concentration d’eau. Le tableau (V.3) résume 1’ensemble des valeurs

calculées.
X o (S/m) de o (S/m) de o (S/m) de
' M éhanol Ethanol Butanol
0 0.0001 0.0001 0.0001
0.16 0.0051 0.0026 0.0017
0.44 0.013 0.01 0.0085
0.76 0.037 0.035 0.032
1 0.069 0.069 0.069

Tableau (V.3) : Valeurs des conductivités statiques a différentes
fractions volumiques X, d’eau

Nous avons tracé sur la figure (V.28) 1’évolution de la conductivité statique en fonction de
la fraction volumique. Théoriquement, 1’é¢tude de la conductivité a toujours posé des
problémes parce qu’il n’existe pas de regles simples liant la variation de la conductivité en
fonction de la concentration d’une solution donnée a cause justement des difficultés de
cibler les porteurs impliqués dans la conduction [22]. On constate d’aprés nos résultats que

la conductivité croit avec I’augmentation de la fraction volumique en eau.
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Fig.V.25 : Variation du terme d’absorption du Méhanol aux
basses fréquences en fonction de l’inverse de la fréquence
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Fig.V.26 : Variation du terme d’absorption de I’Ethanol aux
basses fréquences en fonction de ’inverse de la fréquence
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Fig.V.27 : Variation de terme d’absorption de Butanol aux
basses fréquences en fonction de l’inverse de la fréquence
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Fig.V.28 : Variation de la conductivité électrique statique des
mélanges alcools-eau en fonction de la fraction volumique d’eau
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V.5. Loisdesmélanges :

La permittivité du mélange considéré dépend tout naturellement de la permittivité
de chacun des constituants ains que des fractions volumiques choisies. Par ailleurs le
calcul de cette permittivité dépend du degré de complexité de la structure du mélange [20].
Nous nous contenteronsici de citer deux exemples des lois empiriques de type :

e & .=¢&,.,.(X,)[36,37,44,51]

e ¢..=¢,,.(P)[3637]

V.5.1. Lol deWiener :

C’est en 1924, que Lichtenecker [37] a proposé pour la premiére fois une loi
logarithmique de mélange aéatoire, indépendante de la forme et de la répartition des
charges. Cependant, il a fallu attendre 1931 pour qu’il en donne une justification théorique.

Cette loi s’écrit d’une maniére générale sous forme différentielle suivante [36] :

1 OF(x,X,,0)
FTX 59 2= = 9(%, %) (V-4)
Aprés un complexe calcul d’intégration, I’expression (V-4) devient :
F“(X,%,,0) = X =0 X + (1-0) %} (V-5)

Appliquée, dans le cas de matériau diélectrique qui nous concerne, cette loi devient

" = pef +(1- p)e; (V-6)

Wiener [36] a pris pour valeurs k=1 et p= X, (fraction volumique du constituant 1). La

formule (V-6) s’écrit alors :

e=X¢&+@-X)e, (V-7)

La loi de mélange suivante nous permet de calculer la permittivité statique ¢, et la

permittivité a hautes fréguences &, des mélanges alcools-eau a différentes fractions
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volumiques d’eau X, tout en connaissant les permittivités (e.ete, ) des acools purs et
celle de I’eau :
g, (mélange)= X, ¢, (eau) + (1- X, ) &, (alcool) (V-8)

e, (mélange)= X, ¢, (eau) + (1- X, ) &, (alcoal) (V-9)

On donne dans les tableaux (V.4) et (V.5) respectivement les valeurs de la permittivité

statique ¢, et les valeurs de la permittivité a hautes fréguences ¢, trouvées

expérimentalement et celles calculées a partir de la précédente loi.

La variation en fonction de la fréquence, du terme dispersione’(w) de 1’Ethanol a

différents pourcentages d’eau est illustrée sur la figure (V.29). En outre, 1’évolution en
fonction de la fraction volumique de la permittivité statique et de la permittivité a hautes
fréguences est illustrée respectivement sur les figures (V.30) et (V.31).

La comparaison des résultats calculés a partir de cette loi avec ceux déduits de nos
mesures expérimentales montre qu’il y a un parfait accord ; d’apreés plusieurs références
bibliographiques, D’application de cette méme loi semble le plus souvent donner

satisfaction [36,37,44,51].

M éthanol Ethanol Butanol
><V
g calculée | e,mesurée | g calculée | e, mesurée | ¢ calculée | e, mesuree

0 32.17 32.17 24.16 24.16 17.77 17.77
0.16 39.96 40.82 33.23 34.74 27.86 25.32
0.44 53.10 54.80 48.61 49.97 45.04 42.24
0.76 69.22 70.29 67.29 68.80 65.76 64.93

1 80.93 80.93 80.93 80.93 80.93 80.93

Tableau (V.4) : Comparaison des valeursde ¢ calculées par laloi de
Wiener et mesurées en fonction de la fraction volumique d’eau X,
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M éthanol Ethanal Butanol
XV
g, calculée | ¢ mesurée| ¢ calculée| ¢, mesurée | ¢, calculée | & _mesurée
0.00 6.5 6.5 6 6 3.7 3.7
0.16 6.2 6.0 5.8 5.6 3.9 3.8
0.44 5.7 5.4 5.5 5.3 4.2 4.0
0.76 5.2 5.0 51 5.0 4.6 4.5
1.00 49 49 49 49 49 4.9

Tableau (V.5) : Comparaison des valeursde ¢, calculées par laloi de
Wiener et mesurées en fonction de la fraction volumique d’eau X,
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Fig.V.29 : L’évolution da la permittivité réelle de I’Ethanol
en fonction de la fréguence
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V.5.2.Loi deBirchak :

Dans le but de procéder a une autre vérification qualitative complémentaire, nous

avons appliqué laloi empirique de Birchak donnée par:

[ £, (mélange)] Y2 = P (eau) [ £, (eau)] *+ P (alcool) [ £, (alcool)] *

[, (mélange)] Y2 = P (eau) [ &, (eau)] ¥+ P (alcool) [ &, (alcool)] *

(V-10)
(V-11)

Nous signalons que 1’auteur [36] de la présente loi, a posé k=1/2 dans 1’expression (V-6) et

p =P (pourcentage massique).

Les vaeurs de la permittivité statique et la permittivité a hautes fréquences

calculées a partir des relations (V-10) et (V-11) a différents pourcentage P(%) en eau sont
rapportées dans les tableaux (V.6) et (V.7).

La variation en fonction de la fréguence de la partie réelle de la permittivité de

I’Ethanol a différents pourcentages d’eau est illustrée sur la figure (V.32). Par ailleurs,

I’évolution en fonction de pourcentages en eau de la permittivité statique et de la

permittivité a hautes fréquences est illustrée respectivement sur les figures (V.33) et

(V.34).
M éthanol Ethanal Butanol
P (%)
g calculée | e,mesurée | g calculée | e .mesurée | g calculée | e, mesurée
0 32.17 32.17 24.16 24.16 17.77 17.77
0.2 39.10 40.82 32.60 34.74 25.60 25.32
0.5 52.56 54.80 48.16 49.97 42.25 42.24
0.8 69.29 70.29 66.74 68.80 64.61 64.93
1 80.93 80.93 80.93 80.93 80.93 80.93

Tableau (V.6) : Comparaison des valeurs de ¢_calculées par laloi de
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M éthanol Ethanol Butanol
P (%)
g, calculée | ¢ mesurée | ¢ calculée | ¢, mesurée | ¢, calculée | & mesurée
0 6.5 6.5 6 6 3.7 3.7
0.2 6.1 6.0 5.7 5.6 3.9 3.8
0.5 5.6 54 54 5.3 4.2 4.0
0.8 51 5.0 5.0 5.0 4.6 4.5
1 49 49 49 49 49 49

Tableau (V.7) : Comparaison desvaleursde ¢, calculéespar laloi de

Dispersion

Birchak et celles mesurées en fonction du pourcentage en eau P
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Compte tenu de la quasi-coincidence des courbes de nos résultats expérimentaux et
celles des résultats obtenus par les lois citées précédemment, nous pouvons conclure que
ces derniéres, bien qu’étant empiriques, s’appliquent parfaitement aux mélanges que nous

avons choisis.

V. 6. Evolution destempsdereaxation :

On a tenté de tracer les variations logarithmiques des temps de relaxation des

différents acools en fonction de la fraction volumique d’eau X, . Nous avons obtenu des

droites de pente négative (fig.V.35). L’ensemble des points expérimentaux se trouvent sur

une droite moyenne pouvant étre représentées par lafonction anal ytique suivante :

log(z) = A* X, + log(z,) (V-8)

Avec 7, ( X, =0) est le temps de relaxation de I’alcool pur.

La constante A est la pente des droites relatives au Méthanol, a I’Ethanol et au Butanol ;
elles ont respectivement pour valeur (-0.79), (-1.18) et (-1.61).

La représentation pour chaque mélange acool-eau, montre que le temps de
relaxation d’une part diminue avec 1’augmentation de la concentration d’eau ou que la
fréquence de relaxation augmente, d’autre part il augmente avec 1’augmentation du nombre
de carbone. Il est évident que la fréquence de relaxation pour chague mélange reste
comprise entre celle de 1’alcool pur et celle de I’eau ; par conségquent il est possible de
déduire graphiquement a partir de ces droites la valeur de temps de relaxation et donc de la

fréquence de relaxation propre a chaque fraction volumique (1< X, <0).

En conclusion , aux erreurs expérimentales pres , nous pouvons affirmer que dans
leur ensemble ,les valeurs des paramétres diélectriques que nous avons obtenues par notre
méthode d’acquisition et de traitement des données sont de bonne qualité et en bon accord

avec ceux données danslalittérature [5,9,15,22 ;44-51].
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Fig.V.35: Evolution delog (7 ) en fonction de la fraction
volumique X, d’eau
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L’objectif principal que nous nous sommes fixé au cours de ce travail au laboratoire
Spectroscopie Diélectrique est de mettre en évidence une méthode de caractérisation
diélectrique a I’aide d’un analyseur d’impédance fréquentielle de type HP4191A, couvrant
lagamme de frégquence 10MHz-10000MHz.

A cet effet, nous avons déterminé les caractéristiques diélectriques des alcools
primaires (Méthanol, Ethanol et Butanol) et leurs mélanges avec 1’eau ordinaire a des

différents pourcentages massiques (0%, 20%, 50%, 80% et 100% d’eau).

Nous avons en premiere étape, testé la fiabilité de notre dispositif expérimental, en
faisons des mesures sur des échantillons étalons dont on connait leurs permittivite relative
complexe notamment 1’Air et le Téflon pour des faibles permittivités, le Pentanol pour des

permittivités moyennes et I’Eau distillée pour des fortes permittivités.

En deuxiéme étape, nous avons mesuré les parties réelle et imaginaire de coefficient
de réflexion pour chaque acool et a différentes concentrations d’eau, qui sert par la suite a
déterminer leur permittivité relative complexe (réelle et imaginaire). Cette caractérisation
nous permet aussi d’évaluer la conductivité du mélange en étudions la variation de la partie
imaginaire de la permittivité en fonction de I’inverse de la fréquence. En outre, le tracé du
diagramme d’Argand dans le modéle de Debye, nous a accordé a déterminer la permittivité

statique, la permittivité a hautes fréquences et la fréguence de relaxation.

La modélisation de type de Debye nous a permet de déterminer les vaeurs

essentielles qui caractérisent le mélange telles que, la valeur de la permittivité a hautes
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fréquencese, , la fréquence de relaxation f, qui correspond au maximum du terme

d’absorption et la conductivité électrique o.

En fin, ces résultats expérimentaux sont comparés avec des résultats théoriques
calculés en utilisant des lois empiriques de mélanges connus tels que laloi de Wiener et la
loi de Birchak. En considération de la superposition de ces deux résultats, on constate que
nos résultats expérimentaux sont acceptables et ils obéissent a ces lois des mélanges
[45-50].

L’analyse des différents mélanges a travers leurs caractéristiques diélectriques
montre une assez bonne cohérence et assez bonne régularité. En effet, les résultats
concernant les échantillons de base sont, aux erreurs expérimentales prés, trés comparables
avec ceux publiés dans la littérature; a partir de cette référence vérifiée, les résultats
concernant les mélanges parai ssent intéressants dans la mesure ou ils peuvent donner lieu a
des interprétations dans la distinction d’un produit pur et d’un produit impur par I’analyse
diélectrique fréquentielle. Ce procédé est tres efficace car il est non destructif et facilite la

détermination du caractére polaire et conducteur d’un matériau diélectrique.
Vu les résultats obtenus par I’équipe de notre laboratoire [5, 9, 15,17] sur la

caractérisation diélectrique des liquides et aussi les résultats obtenus dans ce présent

travail, cette méthode de caractérisation s’est avérée satisfaisante.
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