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Introduction générale

Les matériaux sont devenus un symbole du progréa dwilisation humaine et des
reperes pour diviser les époques de I'histoirep@int de vue matériau, la société humaine a
connu l'age de pierre, I'age de bronze et I'agéede_es plastiques et composites a haute
performance, apparus au XXe siecle, ont infiltecénomie des nations et la vie des gens
dans divers domaines, avec un rythme de dévelopgear® dans I'histoire. lls sont devenus
des substituts aux matériaux traditionnels, montuae performance améliorée. Maintenant,
avec le développement rapide de la science et tdelamologie, les matériaux jouent un réle
important dans ['économie nationale. Les nouveauatérraux sont a la base du
développement de nouvelles technologies ou la seieles matériaux est devenue l'un des
piliers de la science et de la technologie modernes
Avec le développement rapide de la science et dtedhnologie modernes, il y a des
exigences spéciales plus séveres pour les matétiausecherche relative aux matériaux se
développe dans le sens de la conception des matéiefonction des propriétés congues. Les
matériaux composites, constitués de matériaux huetes, non métalliques et polymeres,
peuvent, grace a certains procédés, conserverdasages des composants d'origine, pallier
certaines lacunes et présenter de nouvelles ptéprie’émergence et le développement de
tels matériaux composites est un exemple classigua conception de matériaux.

L’objectif d’'un matériau composite est de combideux ou plusieurs matériaux tout
en créant une synergie entre ceux-ci afin qu’irésulte un composite plus performant. Dans
ce travail nous avons opté pour les compositesequates qui sont constitués de la résine
époxyde, du titanate de barium, de l'oxyde de aaiciet du dioxyde de magnésium.
(RE/TB/CaO/MnQ). Le choix de ces matériaux est basé sur desuxaaatérieurs réalisés au
laboratoire LIS sous forme de composites ternaires.

Le présent travail porte sur la caractérisatioa demposites quaternaires a base de
titanate de baryum, d’oxyde de calcium, de dioxgdenanganése et de résine d’époxyde en
vue de déterminer leurs permittivités ainsi quedezonductivités. Dans le but de remplir les
objectifs visés, nous faisons appel a une technidaee caractérisation connue sous
'appellation de spectroscopie dans le domaine teeldSDT". En réalité, cette technique est
destinée a étre utilisée pour les mesures en hgoednces.

Cette technique consiste a faire propager dandigmes supposée sans perte, un échelon de
tension de temps de montée tres bref et étudieralextéristiques de la réflexion émanant de
l'interaction du signal précité avec I'échantillarcaractérisei.a technique de réflectométrie
comporte plusieurs méthodes de mesure. En ce guente cette tache, nous avons opté pour
la méthode de la ligne adaptée. Notre banc de messir constitué essentiellement d’'un
générateur d’échelon, des guides d'onde coaxiatmned cellule de mesure et d'un
oscilloscope a échantillonnage numérique.

La corrélation des propriétés diélectriques, notammles permittivités des matériaux

composites quaternaires avec les lois de mélangmppes a notre cas de figure, est une
étape primordiale. C'est en quelque sorte la viatidade ces lois du point de vue

expérimental. Pour ce faire, une analyse du corapummnt diélectrique des composites en
question est effectuée. En revanche, il s’agit wntjfier ce comportement en fonction de la
permittivité et la concentration volumique des @iéintes inclusions.

Vi



L'étude du facteur de forme au niveau du componméntiélectrique d'un composite
guaternaire granulaire est régi par sa structukest@n composite de plusieurs matériaux
naturels qui présente des formes de grains lesgbbasoires. Les variables "microscopiques”
qui interviennent sont : les propriétés géomeétisgue I'arrangement des grains, les propriétés
physiques des grains, les forces et les oriensati@s contacts. Méme si chaque grain est un
elément simple, l'unité de grains est un systégsedompliqué, dans lequel le désordre et le
caractere divisé du milieu jouent un grand role.

On peut quantifier leur forme mais le degré de isré@a n'est pas justifié en géotechnique. On
se contente plutot de qualifier ses formes suilemtritéres : arrondies, sous-arrondies, sous
angulaires et angulaires. Les échantillons sordi aanfectionnés puis soumis a l'essai de
cisaillement. Les résultats obtenus montrent q@echkractéristiques de cisaillement sont
fortement influencées par I'état de surface, Iméoet la taille des grains.

Dans ce contexte, une série d’échantillons a éwdisé® au niveau du Laboratoire
d’Instrumentation Scientifique (LIS) de l'univegside Sétif-1, selon différentes compositions
et concentrations, et avec des pas de concenti@garprécis, ce qui va nous permettre par la
suite de développer une solide compréhension vis-ales variations observées lors du
travail expérimental.

La caractérisation de ces échantillons a été &aiteiveau du laboratoire d’électromagnétisme
du département de physique appliquée de l'univedst Saragosse (Espagne) qui dispose du
banc de mesure TDS. Il est a noter qu'on a effedaiéx stages au labo précité au cours
desquels le professeur Juan Pablo Martines a aldsacadrement a travers la mise au point
du banc TDS et la consolidation des résultats aisten

En réalité, ce travail présente une continuatios td@vaux antérieurs portant sur I'étude du
comportement électromagnétiques des composite&rdsnid] et ternaires [2]. Ces travaux
ont été effectués en collaboration entre les debarhtoires précités.

Ce manuscrit comporte quatre chapitres. Le preestdédie a la théorie des diélectriques ou
nous avons passé en revue les phénomenes de gadariainsi que leurs mécanismes, le
concept de dipble et le moment dipolaire et leppétés diélectriques dépendantes de la
frequence. Nous avons également évoqué des modele®laxation des matériaux en
polyméres ainsi que quelques effets de la pol@arisatEnsuite nous avons introduit un
contexte historique des lois de mélange, puis memsmes passeés a la partie la plus
importante, celle des différentes lois de mélange.

Quant au deuxieme chapitre, il nous a paru ess$eltile consacrer a la théorie des lignes de
transmission. Nous avons également introduit I'zselélectromagnétique des lignes de
transmission. Ce préambule sert a faciliter la ad@mgnsion de la méthode de la
spectroscopie temporelle qui regroupe, en réaligéix aspects a savoir: la réflectométrie
temporelle et I'analyse fréquentielle de ses résaltDans ce chapitre, nous nous sommes
contentés uniquement d’étudier la réflectométrienperelle ainsi que ses différentes
méthodes a savoir celles de la premiere réflextotes réflexions multiples. Cette derniére
englobe a son tour quatre méthodes qui restentaiies du type de charge placée au bout de
ligne de mesure. Une étude comparative exhaustitre ees méthodes a été menée, ce qui
nous a permis d’opter pour celle de la ligne adaptgur des raisons qui sont bien détaillées
dans ce chapitre.

En ce qui concerne le troisieme chapitre, il nowsemblé approprié d’exposer la démarche
expérimentale suivie lors de toutes les mesuresi gue la technique de fabrication des
matériaux composites. Dans ce contexte, nous aemé de donner le plus d’informations

possible sur les matériaux constituants que cesaoie plan des différents types de propriétés

Vi



moléculaires ou sur celui de la cristallograph@gqai pourrait certainement par la suite mieux
consolider les interprétations des résultats olste®ar ailleurs, nous avons évoqué les
différentes posologies de chaque constituant tautespectant un pas bien déterminé ainsi
gue les conditions nécessaires pour I'obtention rdékanges de caractere aléatoire. D’un
autre coté, comme nous l'avons déja mentionnéydatsoscopie est basée essentiellement sur
l'analyse fréquentielle des résultats de la réflecitrie temporelle. C’est pour cette raison
gue nous avons tenté de détailler un peu l'aspeaiteinent de signaux en mettant I'accent
particulierement sur la transformée de Fourierrdigcet en utilisant la méthode de Samulon
qui sert a simplifier les calculs et I'extractioa th permittivité. A la fin de ce chapitre, nous
avons donné des résultats bruts de la réflectoentétmporelle.

Dans le quatriéeme chapitre, nous avons présenté@esaiption bien détaillée du montage

expérimental utilisé en montrant les différentestiea qui le composent. Ensuite, nous

sommes passes a la partie la plus importante ¢uiodise contribution, celle des résultats et

leurs discussions. Cette derniére est subdiviséplusieurs sections: analyse spectrale, et
l'analyse basse fréquence tout en mettant I'aceriteffet des deux oxydes en présence d’un
matériau ferroélectrique, ainsi que le processusmaelélisation basé sur le modele de
Lichteneker modifié qui a été toujours adopté pumesdans tous les travaux du Laboratoire
LIS.
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CHAPITRE 1 : La théorie des diélectrigues et les lis de mélanges
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CHAPITRE 1 : La théorie des diélectrigues et les lis de mélanges

1.1 Introduction

L’étude de la permittivité effective des milieuxt@egénes ne date pas d’aujourd’hui, mais elle
remonte au début du XIXe siecle, et ce, pour lardé@nhation du comportement des différents
matériaux (poudre, et mélanges). Les nouvelles iGgins technologiques, tels que la
miniaturisation des composants électroniques, oaitnent motivé la communauté scientifique a
intensifier ses recherches. Le recours au concepa ghermittivité effective est I'une des actions
adoptées par les chercheurs en vue de modélisenatésiaux composites en basses fréquences, et
ce, parce que dans cette gamme de fréquence fé¢s @é dispersion demeurent insignifiants. La
variation spatiale du champ électromagnétique ertiéést certainement beaucoup plus grande que
la taille des inhomogénéités dans le matériau. Atade nous pouvons considérer que les effets de
dispersion dus a la présence des inclusions safligés. Dans ce qui va suivre, nous présentons
d'abord la polarisation, les propriétés diélecegensuite nous expliquons le modéle de relaxation
diélectrique suivi par certaines lois de meélanges.

1.2 Polarisations et propriétés diélectriques [1]

a) Dip0les et moment dipolaire

Le dipdle est le concept fondamental de la thédiddectrique. Un dipdle est formé suite a une
séparation entre le centre des charges positiveselei des charges négatives, Figure 1.1.
Généralement, il existe trois types de dipbles sprit classés suivant les mécanismes de leurs
formations: dipdles instantanés, dipbles permanstndfpdles induits.

Les dipdles instantanés existent dans toutes lé&coies et les atomes. La séparation instantanée
entre lescentres des deux charggsositive et négative, est principalement causée lga
mouvements thermiques constants dans les moléetlles atomes. Dans ce cas, les dipdles sont
généralement plus petits. Au contraire, dans certaimolécules, en raison de la nature de leurs
liaisons chimiques, la distribution des électromsg les molécules n'est pas uniforme, ce qui
entraine une séparation permanente entre le céatobharge positive et celui de charge négative,
c'est-a-dire dipOles permanents. Le dipdle permaseproduit lorsque les deux éléments de liaison
présentent de grandes différences d'électronéggatindlles que les liaisons ioniques et certaines
liaisons covalentes dans les molécules polairesoure, les structures moléculaires asymeétriques
et la liaison secondaire dans les matériaux cargribde maniere significative a la formation d'un
dipble permanent. Habituellement, les dipdles peents sont beaucoup plus grands que les
dipbles instantanés. Des dipOles peuvent égalendétnet induits, a la suite d'interactions
électrostatiques, lorsque les molécules et les edosont exposés a des molécules polaires

adjacentes.
_

Figure 1.1 lllustration schématique d'un dip6le.

Selon la figure 1.1, il est évident que la grand#un dipble est déterminée a la fois par la distan
de séparation (@) entre les charges positives gdtinés et la quantité de charges (Q). Ainsi, un
concept de moment dipolaire diélectrique (p) esbduit pour mesurer I'amplitude d'un dipéle,
comme indigué dans I'équation. 1.1. Riest un vecteur allant de la charge négative zechdrge
positive.

b) Mécanismes de polarisation
Le champ électrique externe peut non seulementaébaigine de la formation de dipéles, mais
également aligner les dipbles permanents et indkiiksng de la direction du champ électrique en

2



CHAPITRE 1 : La théorie des diélectrigues et les lis de mélanges

question. Ce processus s'appelle la polarisatietie<€i est responsable de nombreux phénomenes
diélectriques, tels que le stockage d'énergie epidxoélectricité. Il existe quatre types de
mécanismes de polarisation: la polarisation éleajree, la polarisation ionique, la polarisation
d'orientation et la polarisation interfaciale. Lreatériaux diélectriques présentent au moins I'un de
ces quatre mécanismes de polarisation, en fonétida fois des structures de matériaux et des
conditions externesels que la fréquence et la température. Mathénmatignt, la polarisation (P)
est définie comme le moment dipolaire total parteude volume, comme il est indiqué dans
I'équation. (1.2)

XiP

= 1.2
Volume (1.2

- La polarisation électronique décrit le déplacement des nuages d'électrons daes
molécule ou un atome sous l'influence du champtrédee externe. Ce changement entraine la
séparation du centre de charge positif (noyauxgetii de charge négatif (nuages d'électrons),
comme le montre la figure 1.2. Cela pourrait arrigetous les atomes et a toutes les structures
moléculaires. Cependant, comparé a d'autres méoasisle polarisation, le moment dipolaire
résultant de la polarisation électronique est platible.

Nuage d'électrons

Figure 1.2 Polarisation électronique: (a) la dmttion du nuage d'électrons en I'absence de champ
électrique; (b) le déplacement du nuage d'électdans un champ électrique.

- La polarisation ionique ne se produit que sur les matériaux qui ont d@sadns ioniques,
tels que NaCl et BaTi§ Dans les solides ioniques, chaque paire de cati@®anion voisins peut
former un dipble et avoir un moment dipolaire. Gegant, sans un champ électrique externe, le
moment dipolaire net du solide est nul, en raisefiadignement opposé des dipdles adjacents avec
la méme amplitude du moment dipolaire, comme letreda Figure 1.3. Dans un solide ionique de
type AX, tel que NacCl, lorsqu'un champ électriggeappliqué au solide ionique, les cations et les
anions se déplaceraient dans des directions oppesé@inées par ce champ électrique, conduisant
a des séparations de charge inégales (a> b) dadfpfdes adjacents, comme indiqué sur la Figure.
1.3. Ce changement induit par un champ électrigtexme crée finalement un moment dipolaire net
non nul des solides ioniques.

- La polarisation d'orientation est également appelée polarisation dipolaire. @ehreuses
molécules polaires ont des diplles permanents. rdepe, les matériaux constitués de ces
molécules polaires n'ont généralement pas de moutipotaire net en raison de l'orientation
aléatoire de ces dipbles permanents en I'absenckamep électrique externe, comme le montre la
Figure 1.4. Les dipbles orientés aléatoirement \&3aligner le long de la direction du champ
électrique appliqué, conduisant a un moment dipoiaet.
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En l'absence de champ électrique externe: a = b

a’ b’ a’

» L

En présence d'un champ électrique externe: a’ > b’

Figure 1.3 Polarisation ionique dans un solideqaaide type AX.

0 | oo o
\/ 1N N S

Figure 1.4 Polarisation d'orientation de dipblesmanents (fleches pleines) dans un champ
électrique externe.

- La polarisation interfaciale existe couramment dans tous les matériaux préagenta
plusieurs phases/régions. En raison des différedegsropriétés électroniques, I'accumulation de
charge pourrait étre attendue a linterface enfférentes phases / régions, comme les joints de
grains dans les polycristaux, l'interface entresph@morphe et phase cristalline dans les polyméres
semi-cristallins, ainsi que certains défauts stmaaix et impuretés. Dans les composites polymeéres,
l'interface entre la matrice polymére et les matéxi(inclusions) est également capable d'accumuler
des charges, ce qui a montré des effets dramatiguedes performances diélectriques des
composites polyméres. Lorsque le champ électrigi@mpliqué, les charges positives et négatives
migrent en conséquence, ce qui conduit a la foomatiune couche de charge positive et une autre
de charge négative des deux cétés de l'interfareme le montre la figure 1.5. Cette polarisation
interfaciale est également importante entre legn@atx diélectriques et I'électrode métallique.

1.3 Propriétés diélectriques dépendantes de la fragnce
Les performances diélectriques dans les matérianixissues d'au moins un des quatre mécanismes
de polarisation susmentionnés. Ces quatre mécasignales fréquences de relaxation différentes.
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Ainsi, les propriétés diélectriques des matériawntrent généralement une forte dépendance en
fréquence, comme le montre la figure 1.6.

Electrodes

I Milieu dielectrique

+ + + + + +
]

» L

+ 4+ + + + +
]

Figure 1.5 Polarisation interfaciale (accumulatigncharge) a différentes interfaces en présence de
champ électrique externe.

La spectroscopie de la relaxation diélectriqueugiisée pour étudier les propriétés diélectriques
dépendantes de la fréquence. Cette étude des demenits de la relaxation diélectrique pourrait
étre utilisée pour mesurer les propriétés diélgaas a différentes fréquences, fournissant des
informations utiles pour la conception optimalerdatériaux pour des applications diélectriques.
D'autre part, étant donné que différentes microsires montrent typiquement différentes
fréequences de relaxation, la spectroscopie deaBtaxdiélectrique a été communément appliquée
dans les recherches relatives aux matériaux [268. comportements de relaxation diélectrique
dépendants de la température et de la fréquence seavent lies aux différentes structures
chimiques, cristallines et de phase ainsi qu'amgrdicomportements de relaxation des matériaux.
Par conséquent, une compréhension approfondie tdestuses et des propriétés des matériaux
polyméres peut étre obtenue par I'analyse diétpotti Le parameétre le plus important obtenu a
partir de la spectroscopie de relaxation diéleatigst la permittivité diélectrique*}, qui est un
nombre complexe, comme indiqué dans I'équation. 1.3

e =¢" —je" (1.3)

Ou ) représente la partie réelle de la permittivitlelitrique, et qui est en réalité la mesure des
matériaux pour se polariser et stocker des chaétgxtriques lorsqu’ils sont utilisés dans des
condensateurs, tandis que la partie imaginaiferéprésente la perte diélectrique générée pendant
la formation et l'alignement des dipdles. Hourgaebi Olmedo [9] ont établi une relation de
proportionnalité de rapport k entre la perte diglgue et la fréquence, comme indiqué dans
I'équation 1.4:

e = kf™ (1.4)

Cependant, le facteur de perte (nest plus fréquemment utilisé pour I'évaluationlaeerte
diélectrique, comme écrit dans I'équation 1.5:

tand = &' /¢’ (1.5)
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La permittivité diélectrigue complexe est égaleniga a la conductivité électrique complexe)(
Cette relation est donnée dans I'équation. 1.6:

o' =¢"wey +je'wey =0a' +jo" (1.6)

Interfaciale

Orientation

lonique _
Electronique

| A

KHZ  MHz GHz THz 100C THz

Figure 1.6 Propriétés diélectriques dépendantes de la fréguamiontrant les quatre type de
polarisation [1]

Ici, w est la vitesse angulaire, est la partie réelle de la conductivité compledgale a la somme
de la conduction DC et de la conduction AC)gétst la partie imaginaire de la conductivité AC.
Cette équation révele une relation importante datperte diélectrique et la conductivité AC. Une
conductivité électrique élevée (plus précisémemtzdnduction continue) contribue directement a
une perte diélectrique élevée.

Le module électrique (M*) est un autre parameétrgpdrtant pour I'étude de la relaxation
diélectrique des nanocomposites polymeéres, encphei les nanocomposites électriquement
conducteurs [10,11]. Le module électrique pourgtié utilisé pour supprimer les influences de la
conduction en courant continu sur la relaxationedigique basse fréquence. Le module électrique
est donné en I'équation 1.7:

! gll
M* =M +jM" = +j

g2 4 g2 £'2 4 g2 (1.7)

Ou, M et M' sont respectivement la partie réelle et imagindirenodule électrique. La fonction
M"=F(M') nous permet d’étudier les comportements de |xa&kn diélectrique.

1.4 Modeles de relaxation diélectrique pour les matiaux polymeres
Le modele de relaxation de Debye est un modeélesigias pour décrire la relaxation diélectrique
des matériaux polymeres, comme il est écrit darpiition 1.8:

(i) = ey + —2F (1.8)
e*(iw) = &, T+ jor .
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Ici, A" = g¢ — &, € et € sont la permittivité relative aux limites bassehatite fréquence @t
est le temps de relaxation caractéristique détermpar la fréquence de relaxation. Ce modeéle
néglige les interactions entre les difféerents dépblActuellement, les modéles dominants de
relaxation diélectrique dans les polymeres sonwddaantes du modéle de Debye [12-14].
Le modéle de Havriliak-Negami est basé sur la ibistion continue du temps de la relaxation,
comme indiqué dans I'équation. 1.9:

Ag’

[+ Gato)=a]? (1.9)

e(iw) = &b +

Comparés au modele de Debye, les deux exposaat décrivent I'asymétrie et la largeur des
spectres de relaxation.

Typiquement, les valeurs de et B sont comprises entre 0 et 1. Qughd 1, le modele de
Havriliak-Negami est réduit au modéle de Cole-Cotenme indiqué dans I'équation. 1.10 [15]:

- Ag'
® 1+ (jwry)t™@

e(iw) = ¢ (1.10)

Lorsqu'un pic de perte diélectrique symétrique @sienu a partir des spectres de relaxation
diélectrique, Equation 1.10 peut étre utilisé pdécrire ce comportement de relaxation.
Une autre variante du modéle de Havriliak-Negarmieeshodéle dit de Cole-Davidson, dans lequel,
a = 0. Ainsi, ce modele a une forme montrée dangsiditon. 1.11. Ce modele est utilisé lorsque le
pic de perte diélectrique montre une asymétridesuspectres de relaxation diélectrique.

Ag’

"1 + (jwty)P (.11)

e(iw) = &l

1.5 Milieu diélectrique dans un condensateur
Lorsqu'un matériau diélectrique est placé entrexgtaques meétalliques reliées a une alimentation
en tension constante (V), une certaine quantitéhdeges électriques (Q) peut étre stockée sur ces
deux plaques, en raison de la polarisation desriaatediélectriques. Ce dispositif simple, tel que
représenté sur la figure 1.7, est ce que l'on Epfektondensateur a plaques paralléles. La géantit
de charges électriques stockées sur chaque platuEaite comme une capacité, qui est donnée
par I'équation. 1.12:

cC=0Q/V (1.12)

+Q

l+ + + + + + + + + + + + + +]

00600600

milieu diélectrique

-Q

Figurel.7 Milieu diélectrique entre des deux armesu’'un condensateur [1]
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L'unité de capacité (C) est des Coulombs par witFarads (F). La capacité est un parameétre
dépendant de la géométrie, qui peut étre écrit cemm

A
C = SOST‘E (113)

Ou €, La permittivité du vide, une constante univeeselyant une valeur de 8,85 x£0F / m:¢,

est la permittivité relative (ou constante diéliegte) du matériau diélectrique, qui est une cornstan
de matériau; "A" est la surface des plaques ee&tl'la distance qui sépare les deux plaques, agale
I'épaisseur du milieu diélectrique.

1.6 Quelques effets de polarisation [16]

Les phénomenes de polarisation électrique, enge#aseffets magnétiques, peuvent aussi étre plus
compliqués que les réponses linéaires isotropemisoatropes. La cause d'un dipble électrique n'est
pas nécessairement uniquement le champ électrigoagnétique ou leurs dérivés. De plus, des
phénomeénes non linéaires analogues aux effets jdage dans la polarisabilité magnétique sont
autorisés. Souvent, les effets de polarisationaddes causes non électriques sont beaucoup moins
importants que les effets directs. Cependant, tkassiite, certains de ces effets sont brievement
discutés.

1.6.1 Ferroélectricité

La ferroélectricité a regcu son nom par son analagiec le ferromagnétisme, bien que le fer et
d'autres matériaux ferromagnétiques ne soient @asélectriques, et en effet, peu de matériaux
ferroélectriques contiennent du fer. La ferroéleitér est l'alignement spontané des dipbles
électriques par interactions mutuelles [17]. Ledémaux ferroélectriques sont caracterisés par des
permittivités relatives trés élevées, qui peuveteirdre des ordres de *Llou méme 1D Tout
comme les matériaux ferromagnétiques, la ferroébiét disparait au-dessus d'une température
appelée température de Curie (ferroélectrique). &xesnples de matériaux ferroélectriques sont le
Sel de Rochelle et le Titanate de Baryum, donelmidr matériau a recemment été tres utilisé dans
l'ingénierie des micro-ondes en tant que céramiiqitée a partir de poudre. Le matériau électrique
le plus analogue a un aimant permanent est I'électne substance électrifiée portant des charges
de polarité opposée a ses extremités. Son utdit€ependant diminuée par les charges libres qui
sont attirées de l'air & ses surfaces et qui teérelemnuler la polarisation, inconvénient dont sa
contrepartie, I'aimant permanent, ne souffre pas.élersibilité de la structure de domaine d'un
matériau ferroélectrigue rend sa réponse électridéigendante du passé et non linéaire. La
polarisation électrigue moyenne tracée en fonctiom champ électrique alternatif n'est pas une
courbe unique. Au contraire, c'est une boucle téngsis. Le caractére non linéaire et saturant des
matériaux ferroélectriques signifie que la permiitf est beaucoup plus grande pour les faibles
intensités de champ que pour les hautes valeuchap.

1.6.2 Non-linéarité

La non-linéarité le long de la veine ferromagnétiget ferroélectrique est typiquement un
phénomene statique et a basse fréquence. Maisnkingarité des matériaux est également trés
importante a l'autre extrémité du spectre électgpréfique, dans les fréquences optiques. La
génération harmonique de la lumiére est due awtémeanon linéaire d'un milieu exposé a un
champ électriqgue de forte amplitude. L'amplificatiparamétrique des signaux micro-ondes est
également une conséquence bénéfique de la réponsknéaire de la matiére. Les progrés de la
physique des solides et de la technologie lases thaderniere partie du XXe siecle ont amélioré
notre compréhension des propriétés non linéairesadmatiére. Contrairement aux matériaux
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ferroélectriques qui peuvent présenter des réponeaslinéaires pour des champs relativement
faibles, les applications optiques de la non-linéaraitent de trés fortes amplitudes de champ. La
relation constitutive pour un matériau non linéas¢ bien sir encore plus compliquée que pour des
matériaux linéaires. La polarisation électriqgueéerédpar un champ électrique a des termes qui
dépendent des puissances de second ordre et dsmuiteeur du champ [18,19]. Et cette relation
peut aussi étre anisotrope et dépendre différemdentifférentes combinaisons des composantes
du champ électrique. Par conséquent, par exengpeisceptibilité non linéaire de second ordre est
un tenseur de troisieme ordre. Bien entendu, laésyendu milieu peut & nouveau étre utilisée pour
réduire la complexité des tenseurs de propriétgs matériau non linéaire. Par exemple, le tenseur
de susceptibilité de troisieme ordre doit dispagattans les milieux centro-symétriques, d'ou il
résulte, par exemple, que le soi-disant effet Plsogst interdit. Cependant, la non-linéarité d'erdr
suivant avec une relation constitutive tétraédrigleffet Kerr - est autorisée.

1.6.3 Piézo-électricité

La piézoélectricité est un phénomeéne déja décoypeertes freres Curie en 1880. lls ont découvert
gque des champs électriques pouvaient étre créés dartains cristaux asymétriques par
compression mécanique dans certaines directionexdmple d'un tel médium est la tourmaline,
qui est également fortement anisotrope et présemtdichroisme: elle est de couleur différente
lorsqu’elle est vue dans différents axes. Cet effesouvent étiqueté comme I'effet piézoélectrique
direct. Par des raisons thermodynamiques, on pettersdre a ce que pour de tels matériaux aussi
I'effet inverse existe, ce qui est effectivementds: I'application d'une différence de potentasisl

le matériau crée une distorsion mécanique. Une eémannaturelle d'utiliser le phénomene
piézoélectrique est dans les résonateurs électeonitgpes et les transducteurs, comme les
microphones et les capteurs de pression. Les aefaticonstitutives pour les matériaux
piézoélectriques sont plus complexes que pour lesemaux anisotropes ordinaires car les
contraintes mécaniques et les contraintes elleses&unt des tenseurs de second ordre, et donc
leurs relations avec le champ électrique et laitkede flux doivent étre présentée par des tenseurs
de troisieme ordre [20]. La relation entre le chaéhgctrique en tant que cause et la contrainte
meécanique en tant qu'effet peut également contésrtermes non linéaires. Le nom de cette
composante de la distorsion est I'électrostrictigian sdr, une compression de la matiere augmente
sa densité et peut aussi provoquer l'augmentatienlad permittivité; par conséquent, la
piézoélectricité rend le matériau non linéaire.

1.6.4 Pyroélectricité

La pyroélectricité est une propriété d'un tel matérqui développe une polarisation électrique
lorsqu'il est chauffé. Par conséquent, le matéoewt montrer une polarisation méme en l'absence
d'un champ électrique externe. La dilatation thqtmai modifie les moments permanents de
I'échantillon grace a des effets de type piézogtpr. Les cristaux qui ont un axe polaire sont
pyroélectriques en plus d'étre piézoélectriquesestmécanismes peuvent étre utilisés comme base
pour la classification des différents groupes dmtgacristallographiques [21]. La pyroélectricité a
été observée pour la premiere fois dans le quart2824 et elle peut évidemment étre utilisée
comme capteur dans les thermometres. En y regaddamius pres, il faut distinguer entre la
pyroélectricité primaire et secondaire [22]. Lagrdation électrique peut étre une conséquence
directe d'un changement de température (pyro&édétrprimaire). Mais aussi l'effet secondaire
(soi-disant fausse pyroélectricité) est possitdedilatation thermique provoque une déformation,
puis la polarisation électrique est créée si leénml est pieézoélectrique.

1.6.5 Non-localité
Un autre concept important dans le traitement dépanse des matériaux est la distinction entre
localité et non-localité. Dans I'une des sectiagE@dentes, les effets de mémoire de la polarrsatio
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diélectrique ont été discutés. Cela signifiait gparce qu'il y avait toujours une lenteur dans la
réponse de la matiére, les moments dipolaires tsicheé dépendaient pas seulement du champ
électrigue au méme moment, mais aussi des valeurschchmp précédent. Ce caractere
"temporellement non local" a également rendu laction de permittivité dépendante de la
fréequence. En fait, les propriétés du matériau dardescription du domaine temporel ont leurs
homologues dans le domaine fréquentiel [23]. Leangts électromagnétiques dépendent non
seulement du temps mais aussi des trois coordonsgaisales. Par conséquent, l'approche
d'ingénierie commune qui impligue des fonctionsndgfarmées de Fourier joue souvent non
seulement avec la frequenseale I'onde mais souvent aussi avec un spectreabguidnes. Ensuite,

la dépendance aux variables d'espace est caché&elemrfonctions du vecteur d'onde k. La
description de la réponse matérielle signifie qupdrmittivité doit étre écrite en fonction desxleu
variables de Fouries'= &(w, k). Et parce que la fréequence et le vecteur d'ondedsux variables
indépendantes, nous devons faire la distinctiomeel# dispersion temporelle et spatiale. La
dispersion spatiale signifie que la polarisatioéletitrique dans le milieu dépend des variations de
champ dans l'espace en plus des valeurs de changiuptbes. La dispersion spatiale est un
phénomeéne important dans la conception de matéaificiels avec une réponse complexe ou l'on
peut délibérément créer une polarisation forcéenapaint voisin du milieu en utilisant, par
exemple, de petits éléments de ligne de transmissi&langés en quantité suffisante.

Cette liste des différents types de mécanismes dlarigation n'est pas exhaustive. La
magnétostriction, la piézo-résistivite, le mécamsmélectro-optique et les effets
galvano/thermomagnétiques comme les effets de Btihgshausen et Nernst sont des exemples
d'autres phénoménes qui peuvent étre observéslemmsatériaux d'origine humaine et d'autres
matériaux naturels. Bien que de grands effortggéhrerie aient été accomplis pour utiliser ces
phénomeénes dans la pratique, nous ne les détaslgras, I'accent sera principalement mis sur la
polarisation électrique causée par les champsrigjees.

1.7 Les lois de mélange

1.7.1 Contexte historique [16]

L'histoire connue de I'électrostatique a ses oegihy a quelque 2600 ans a Milet, dans la Grece
présocratique, ou le philosophe Thales a fait deemwations sur les propriétés particulieres de
I'ambre. Le mot grec pour cette précieuse résissilly ambre, est en effet électron. Au fil des
siecles, les gens ont appris a faire la distinctiotne |'électricité résineuse et vitreuse et onente

des moyens pour générer et accumuler de petitestitisade charges, suffisamment pour étre
libérées par une décharge produisant ainsi desefiis. Les études scientifiques, cependant, des
propriétés diélectriqgues des matériaux sont beguptus récentes. Stephen Gray a montré en 1729
que I'électricité pouvait passer a travers plusieantaines de pieds le long d'un fil, ce qui anper

de faire la distinction entre les matériaux condurg et isolants. Une invention importante un peu
plus tard a été la bouteille de Leyde, qui a doang gens la possibilité de stocker I'énergie
électrigue en quantités beaucoup plus grandes @t g@s périodes plus longues qu'avant. La
bouteille de Leyde, a peut-étre joué un rble daglaboration du concept de permittivité et la
constante diélectrique.

On sait que le grand Henry Cavendish s'intéresaait corollaires électriques des différences
chimiques dans les matériaux. Il a examiné minggeent la capacité électrique spécifique de
divers matériaux dans les années 1770. Ses madesgwopriétés électriques des substances sont
restées inédites pendant cent ans et Michael Ramadapété des expériences de condensateurs
similaires dans les années 1830. Faraday appekitsblants "diélectriques” et, en mesurant le
changement des propriétés d'accumulation de chdegedeux conducteurs lorsque divers
diélectriques remplagaient l'air entre eux, il d@ieait la "capacité inductive spécifique" de ces
substances. Ce terme était le choix naturel dedgagrdl a identifié la réponse due a la force
électrigue comme «lignes courbées d'action indestiCela correspond a notre concept de densité
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de flux électrique. Dans la seconde moitié du dixvieme siecle, le terme «constante diélectrique»
est apparu dans la littérature; par exemple, J&terk Maxwell a utilisé ce mot dans son Traité au
lieu de la capacité inductive spécifique. Une naismaturelle possible d'appeler un isolant
diélectrique est la suivante. Si lI'on considere condensateur chargé sans matériau entre les
plagues, les plaques subissent une action éleetdgudistance, mais lorsque l'espace entre les
plagues est rempli par un isolant, l'action estigéa méme si lisolateur ne peut pas conduire
I'électricité.

Il peut étre intéressant de noter que la constardgnétique des matériaux correspondant a la
capacité électrique étudiée apres les études aeldasur les propriétés diamagnétiques du bismuth
a été appelée «capacité inductive magnétique» panell. Lord Kelvin a préféré caractériser cette
quantité avec le terme «perméabilité magnétiqueen eéalisant I'analogie mathématique entre les
problémes concernant diverses propriétés de laéreatil a également parlé de «permeéabilité
thermique» et de «perméabilité électrique». Le ¢erfipermittivité” pour la perméabilité
diélectrique semble étre d'origine plus tardive.

Que pouvons-nous donc dire des premieres étudespagmiétés électriques des milieux
hétérogénes? Des spéculations sur la caracténsditectrique effective des mélanges peuvent
déja étre retrouvées chez Amedeo Avogadro et Farddais des études quantitatives sérieuses
concernant les propriétés diélectriques de mélaageate conglomérats de matériaux différents ont
commenceé a émerger vers le milieu des années 180Meorie du magnétisme de Simeon-Denis
Poisson a aidé Octavio F. Mossotti [24] & formudess équations pour l'effet d'une inclusion
diélectrique sur son environnement. Rudolf Claysplgs connu par son travail sur I'étude de la

chaleur, s'intéresse aussi a I'électrodynamiqeééueie la constante diélectrique effective relagéive
d'une collection de molécules. Son livre [25] dormee dérivation claire de la constante
diélectrique effective, montrant que le rapp@st— 1)/(e, + 2) est proportionnel au nombre de
molécules dans le volume unitaire. La littératutérieure utilise abondamment le nom de formule
Clausius-Mossotti pour une relation qui contientaggport.

Apres l'unification de J.C. Maxwell de I'électriziet du magnétisme en 1864 et la découverte de la
nature électromagnétiqgue de la lumiére, une pdisdilg'est ouverte pour relier les propriétés
optiques et diélectriques de la matiere. Cela Banque les propriétés optiques effectives de la
matiere hétérogene pouvaient étre déduites desdévations de polarisabilité des inclusions dans
le mélange. Ludvig Valentin Lorenz [26, 27] a dé&pgé une théorie extensive de l'indice de
réfraction de la matiére en supposant que la dedsitla matiere est déterminée par la densité des
molécules rigides qui se trouvent dans I'espace.liba pu montrer que l'indice de réfraction A de
la matiére est déterminé par son volunde telle maniére que la quantitéA? — 1)/( A% + 2) est
pratiquement constante.

La nouvelle théorie de Maxwell a également insfargeune Hendrik Antoon Lorentz dans I'étude
de la vitesse de la lumiere dans un milieu supposétitué de molécules séparées par de I'éther.
Pour l'indice de réfraction, sa découverte étarnéne que celle de Lorenz [28], et le résultat est
fréqguemment cité comme la formule de Lorenz-Lorentz

Un traitement plus formel du probleme a été enisepar Lord Rayleigh [29] qui a calculé le
parameétre matériel effectif d'un mélange ou leduBions sphériques ou cylindriques sont
ordonnées dans un treillis rectangulaire. Il aangénéralité de sa propre analyse qui s'appliquait
non seulement a l'indice de réfraction mais audai@nductivité de la chaleur ou de I'électricité.
Son résultat a donné un lien entre les propriégssirtclusions et le milieu macroscopique. Peu de
temps apres [30], il généralisa la théorie desusiohs ellipsoidales, probleme traité dans l'esprit
Clausius-Mossotti par Anton Lampa en 1895 [31].

Un nom qui apparait tres couramment dans la litiéeaactuelle sur les formules de mélange est
celui de J.C. Maxwell Garnett. Il a dérivé la farseuelation entre la constante diélectrique
effective d'un milieu ou des sphéres métalliqugantdes propriétés optiques données, occupent au
hasard une fraction volumique donnée dans le mil@e. Son résultat est connu comme la formule
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Maxwell Garnett [32]. Garnett a concentré son aitbensur |'effet que les particules et les films
d'argent, d'or, de potassium et de sodium peuvést clans les verres. Ce n'était pas un probleme
nouveau: Faraday avait effectué 50 ans plus t§tJB8 série d'expériences qualitatives sur la facon
dont les couleurs de la lumiere sont affectées lpakgrande puissance d'action» des petites
particules métalliques. L'étude de Garnett étadtlydigue. Son but était de décrire les propriétés
optiques du conglomérat pour une trés large gamengagdtions volumiques du métal; de zéro a
l'unité, ce qui est une variation outrageusemengelalu point de vue de la plage d'applicabilité
supposée de la formule de Maxwell Garnett. A la mé&mpoque, Gustav Mie était intéressé a
expliquer le probleme des couleurs claires en temediffusion électromagnétique [34].

Les analyses des propriétés effectives des mélasw@sdevenues mieux définies précises au
début du XXe siecle. Otto Wiener a présenté [3%] tin¢orie lucide de la constante de réfraction en
1910. Il a étendu, avec des raisonnements semistiques, le rapport Clausius dans la forme
(& — D/ (& + ), et I'a largement utilisé pour de nouvelles prédictide mélange. Le paramétre
inclusu, Wiener I'a appelé le Formzahl, ‘le coefficient fideme’. La valeur de formzahl peut étre
facilement connectée au facteur de dépolarisatefiinclusion, et est, bien slw, = 2 pour les
inclusions sphériques. Les regles de mélange @ouomductivité effective des mélanges, ou des
formes d'inclusions ellipsoidales ont été autosséat été dérivées légérement plus tard par H.C.
Burger [36].

D'autres scientifiques travaillant a I'homogéndéisatde mélanges pendant ces périodes et
auparavant incluaient E. Ketteler, T.H. HavelockKet Lichtenecker. Une analyse rigoureuse
conduisant a la formule de Lorenz-Lorentz a étgrfieupar le "théoreme d'extinction” qui a été
dérivé pour les milieux cristallins par P.P. Ewgd] et pour les milieux isotropes par C.W. Oseen
[38]. Ce "Ausloschungssatz" [39] permet aux dipd@lasmilieu de rayonner avec l'effet d'éteindre
l'onde incidente et de la remplacer par une autde @yant une vitesse de propagation différente.
Une interprétation évidente de cet état de chosegue le continuum possede effectivement un
autre indice de réfraction.

Un grand pas en avant dans les théories phénonggmoés de mélange a été pris dans les années
1930 lorsque de nombreuses études de Dirk Antorrg@eBruggeman ont été publiées (par
exemple, [40]). Bruggeman a proposé de nouvellggoahes de mélange qui ont conduit a
mélanger des regles qualitativement différentes nagaport aux principes d’homogénéisation
précédents. Aux Pays-Bas, des recherches tres gesussur les propriétés diélectriques et
magnétiques des matériaux ont été menées dansilessités et les laboratoires de recherche de la
société Philips avant et aprés la guerre [41].a@'én rapport avec le travail de développement de
ferrite avec des matériaux magnétiques pulvéretesn raison de I'analogie entre les problémes de
matériaux électriques et magnétiques.

En plus des descriptions électriques des solidefegtgaz, des modeéles pour le comportement
diélectrique des liquides ont été suggérés. Pedby® a publié des études sur le comportement des
molécules polaires [42] dés 1912. Cependant, lehodét classique de Clausius-Mossotti pour
calculer le champ local, censé exciter une molédalenée, appliquée aux liquides dipolaires, n'a
pas satisfait aux expériences. Lars Onsager en a98ffiné le calcul du champ d'excitation en
ajoutant un «champ de réaction» [43] qui est @rufaieffet du moment dipolaire permanent sur lui-
méme a travers la polarisation environnante. Larteél'Onsager et ses développements ultérieurs
par John Kirkwood sont en bon accord avec le cotepwent diélectrique observé de I'eau.

La monographie de Bottcher [44] passe en revugresipes de mélange utilisés jusqu'au milieu
des années 1900. Depuis lors, la croissance expldsi I'importance de la science des matériaux a
créé une énorme quantité de littérature traitarst ploblemes d'homogénéisation au cours des
dernieres décennies.
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Des études a l'état solide et plus tard des arsabigedes milieux désordonnés, nous ont fourni de
nombreuses théories de milieu effectif qui peurd utilisées avec plus ou moins de succes pour
prédire les propriétés macroscopiques des mélatélestriques. La signification technologique de
divers colloides, cermets, émulsions photograplsiguaousses, sols métalliques et autres
suspensions, qui sont des matériaux avec des ioichugetites mais non microscopiques, a
maintenu la recherche particulierement forte denddmaine des mélanges diélectriques. Il a été
déclaré que, d'apres les études de la scienceallesdes, des films discontinus minces et des
centres de couleurs, une discipline totalement elbeig'est formée, la science des clusters.

1.7.2 Quelgues modéeles théoriques relatifs aux lade mélange [45]

Les modeles théoriques que nous allons aborder @aparagraphe comportent uniguement deux
phases et ils sont classés en trois groupes. Eunicgncerne le premier, il s'agit d'un groupe qui
est basé sur le calcul de la constante diélectrdjuie composite en supposant que des sphéres
diélectriques sont dispersées dans une matricancentCe groupe comprend: Rayleigh [46],
Maxwell-Garnett [47], Lichtenecker [48], Sillarsg et Furukawa [49]. Il est & noter qu’aucune
interaction entre les constituants n'est priseoenpte.

Quant au deuxieme groupe, ce dernier envisagentegsactions entre la charge et les particules
voisines ainsi que le champ électrique appliqué i@edeles comprennent notamment Bruggeman
[46], Maxwell- Garnett [47], Bottcher [50], Kerngt6], Looyenga [51], Paletto [46], Tinga [52],
Bergman [53], Jayasundere [54] et Poon [55].

Les modeéles du troisieme groupe introduisent urtetac de dépolarisation, qui prend en
considération la forme et I'orientation des inctus. Les fonctions respectives sont Wiener [56],
van Beek [57], Tinga [52], Bergman [53], Yamada][58nezawa [46] et Rother [56].

Dans les équations présentées ci-dessous (1.14)38),(v est la fraction volumique et la
constante diélectrique, les indices 1 et 2 reptésenespectivement la matrice et la charge.

1.7.2.1 Le premier groupe des lois de mélange

Ces modéles ont été historiquement les premieils ebnsidérent généralement que les systemes
composites sont des inclusions sphériques qui ismorporées dans une matrice polymére. En
outre, ces modeéles ne prennent en compte ni leaitons entre particules, ou particule et matrice
ni la taille des inclusions. En 1892, Rayleigh déppa I'équation suivante pour une dispersion de
spheres homogénes dans un milieu continuum [46].

281 + (":2 - 2U2(£1 - 82)
E =
26, + &, +v,(5, — &)

(1.14)

On en deéduit I'expression de Maxwell-Garnett, atetfnent proposée de maniére approximative par
Maxwell, pour la constante diélectrique d'un conitgodans lequel des particules sphériques de
tailles difféerentes sont immergées dans un miketrope et homogene [47,53].

3v
e=¢g [1 il ] (1.15)
1—-vyy
Ou,
&7 &
V= &)+ 2¢ (1.16)

Dans le cas des inclusions diélectriques sphérimeoegstées dans un milieu diélectrique isotrope,
Lichtenecker et Sillars ont trouvé les équatiorigaues, respectivement [48]

In(e) = v; In(gy) + v, In(ey) (1.17)
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3v,(&, — 1.18
£=g, ll n 2(&2 — 1) ( )
2e1 + &,

Eq. (1.18) a également été déduit par Landau shtiif [48]. Comme la constante diélectrique des
charges est généralement beaucoup plus grandestigelae polymeére, Furukawa et al. ont conclu
que I'équation (1.14) (Rayleigh) pourrait étre agpee a [49],

& (1.19)

Lorsques, > &

1.7.2.2 Le deuxieme groupe des lois de mélange

Les équations de ce groupe ont également été gpéae pour prédire la constante diélectrique
d'un composite dans lequel des inclusions sphéigaet noyées dans une matrice polymére. Ces
modeles prennent en compte la polarisation desrimaxépar un champ électrique appliqué, ainsi
gue les variations du champ local, les interactiamec ce champ et celles existant entre les
particules de charge. Avec de faibles concentrafites interactions entre les inclusions peuvent
étre négligées, mais deviennent pertinentes lorégwentenu de la charge augmente. Lorsqu'un
champ électrique est appliqué a un matériau congokes particules diélectriques deviennent
polarisées. En gros, chaque particule se comportane un dipble électrique, créant son propre
champ et modifiant le champ électrique de son enmiement. Au fur et a mesure que le nombre de
particules dans le composite augmente, les interectentre chaque particule et ses voisines
deviennent significatives et ne peuvent pas éteriges [54]. En 1935, Bruggeman développa une
expression symétrique pour les deux constituaetguc signifie que, si les fractions volumiques ne
sont pas modifiées, la valeur de la constante atr@d@ie reste inchangée lorsque les phases 1 et 2
sont interchangées [46,53].

& — & 4 & — € —0 1.20
1/1(~31+(d—1):»: V2€2+(d—1)£_ (1.20)
Ou d est la dimensionnalité du systeme. Quelqueéemplus tard, Landauer a déduit cette méme
expression pour d = 3 [46]. Une variante de |'égnatle Maxwell-Garnett (équation (1.15)) a été
proposée, prenant en compte les interactions E#iaclusions [47],

=g |1 Sva¥ 1.21
e=¢& |1+ > 8+y (1.21)
1-— VoY — §V2]/ In (m)

Ici, y est défini dans Equation (1.16). En 1952, Bottcheleduit une expression de la constante
diélectrique d'un systeme composite dans lequeintesactions entre domaines sont considérées.
L'expression est valide lorsqu'il n'y a pas de dhemontinus de la phase 2 dans tout le matériau
[50].

3¢ 3¢

vy + v
& + 2¢ ! & + 2¢

, =1 (1.22)

Kerner a développé une expression pour la consthéliectrique d'un composite en considérant le
rapport des champs électrigues moyens a l'intédeuchaque phase, dans la direction du champ
électrique externe, ce qui a conduit a I'expressiovante [46,54].

14



CHAPITRE 1 : La théorie des diélectrigues et les lis de mélanges

a1 —vy) +v,65¢

(1.23)
(1T —=vy) + 3¢
ou
__3a (1.24)
$= 26, + & '

Looyenga a déduit I'équation suivante [51] en at#rsint une distribution presque aléatoire de
particules sphériques dans un milieu et prenacsberpte les interactions entre les spheres.

(8)1/3 = (81)1/31/1 + (82)1/31/2 (1.25)

Dans une procédure similaire mais avec une rediéfindu champ électrique a l'intérieur des
inclusions, Paletto et al ont proposeé I'expressignante [46],

(1- Vz)glyz + 1,8, (1—vy)e + Vzezfz
e=v +(1-v (1.26)
M+ A -DF T TV A ) T v
ou
__3= (1.27)
V= & + 2¢, '
et
__3a (1.28)
$= 26, + & '

Tinga et al ont présenté une solution autocohérpate la constante diélectrique des mélanges
multiphases, en considérant les interactions dmipreordre entre inclusions de forme arbitraire.
Dans le cas particulier d’'un systéme binaire ausions sphériques [52], nous avons

€—& 3(e; — &)

= 1.29
&1 vz 261 + &, —vy(g, — &) ( )

La solution pour le cas particulier des chargepsidales est montrée plus loin dans Equation
(1.36). Bergman a établi une équation pour la @mstdiélectrique d'un matériau composite dans
un champ électrostatique, dans lequel des sph&rdailtks différentes sont dispersées dans un

milieu homogeéne [53].
-1

1 1 3\ " 1 1
- = S 1.30
(dsl * £ — £1> V2 (dsl * &y — £1> ( )

Ou "d" est la dimensionnalité du systeme. En 1QB8/asundere et Smith ont développé une

expression pour la constante diélectrique des systdinaires a connectivité 0-3. Cette expression
envisage les interactions entre des inclusionsraphes identiques dispersées de maniere aléatoire
dans un milieu diélectrique continu [54].

&vq +
g:ﬂ (1.31)
vty

ou

3&1v, &) — & )
=—\1+3v,——— 1.32
Y 2£1+£2( * V22€1+£2 ( )
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Quelques années plus tard, Equation (1.18) a égake@té dérivé par Bhima Sankaram et al. [46].
En 2004, Poon et Shin ont déduit une équation f@ouaonstante diélectrique d'un systeme binaire
avec une connectivité de 0-3. Les sphéres de l|gieiea matiere sont dispersées de maniere
homogéne a travers le milieu et le champ qui agitchacune d'elles est la somme du champ
externe et du champ dd a la polarisation de sesngj55].

vo(&2 — &)
82 + 281 - Vz((":z - 81) (133)
3¢

E=¢&+

v+ (1—vy)

Equation. (1.33) perd sa validité quandst plus grand que.

1.7.2.3 Le troisieme groupe des lois de mélange

Les modeéles théoriques du troisieme groupe prenmertompte les mémes effets que ceux du
deuxieme groupe, mais ils vont plus loin en inctudes informations sur la forme et I'orientation
relative des inclusions, qui sont considérées comaifipsoides dans la plupart des cas. Cette
information apparait dans les équations sous ladod'un facteur de dépolarisation, n, ou d'un
paramétre de forme, n '. Le facteur de dépoladsatiépend de la longueur relative des axes
principaux de l'ellipsoide et de l'orientation dwamp appliqué par rapport a la particule et il eetp
prendre que des valeurs positives [59—-61]. Wiertgvaloppé I'expression suivante [56],

e—=1 V(&2 — &) n (1-v))(e — 1)

= (1.34)
e+n’' g t+n' & +n'

Ou n' dépend de la forme des particules. Pour ispeigion de petites particules dans un milieu
continu uniforme, van Beek a proposé une expresgiopst une extension du travail développé par
Sillars [57].

&gt [n(1—v,) +v,](e; — &1)
fTAa g1+ n(1 —vy)(e; — &) (1.33)

Pour le cas particulier d'un systeme binaire ametusions ellipsoidales, Tinga et al. ont déduit
I'expression suivante [52],

(":_(":1 82_81

=v 1.36
&1 2o +ny(e0 — &) —nyvy(e; — &) ( )

En 1978, Bergman a dérivé une expression en calcldachamp électrique a l'intérieur et autour
d'un ellipsoide incorporé dans un milieu homogéte,champ appliqué étant déformé par
I'inclusion [53].

& — &

E=¢& tvy8 (1.37)

& +n(e — &)

Ou n, est le facteur de dépolarisation dans latime du champ appliqué.

Pour une dispersion aléatoire de particules ellgaes dans une matrice de continuum, Yamada et
al. ont déduit I'expression suivante, ou n', esparametre de forme attribué a celle des particules
[58],

n'v,(&; — &)
= 1 1.38
Y n'e; + (e — )1 —vy) ( )
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Yonezawa et Cohen ont présenté une expression dmratante diélectrique d'un systeme
composite dilué [37],

1 -1
£ —Zv £ (1.39)

e+n’ bei !

Ou i, est le nombre de phases du composite etpendiéde la géométrie des particules. L'équation
suivante a été déeveloppée par Rother—Lichtenertiaduant le parametre de formée[A6].

In(e) = In(ey) + v,(1 — 1) In C—Z) (1.40)
1

1.7.3 Le concept du milieu effectif [62]

Les lois de mélange diélectrique sont des formalgebriques avec lesquelles la permittivité
effective du mélange peut étre calculée en fonctiea permittivités des constituants, de leurs
fractions volumiques et éventuellement de quelquegres parametres caractérisant la
microstructure du mélange. Le mélange peut étreratisce qui signifie que des inclusions
homogenes sont incorporées dans un autre miliecogene, ou alors la fonction de permittivité
peut étre continue. L'utilisation du concept denptivité effective, ou macroscopique, implique
que le mélange réagisse a I'excitation électronmtagreécomme s'il était homogene.

Cette vision de I'homogénéisation des milieux h#génes n’'est évidemment pas exacte, car
I'utilisation des ondes électromagnétiques de fedge de plus en plus haute a toujours permis de
voir avec plus de précision le milieu, et examises détails structurels. Par conséquent, une
quantité telle que la permittivité effective n‘agns que dans la limite de longueur d'onde longue.
Cette limite correspond aux basses fréquences.ffléf) s lois de mélange sont trés souvent
dérivées par le biais des arguments statiques asi-gtatiques. La taille des inclusions dans le
mélange et la longueur de corrélation spatialeadenction de permittivité doivent étre petites par
rapport a la longueur d'onde.

La permittivité effective peut étre complexe, "effl les parties réelle et imaginaire sont certine
moyennes de celles des matériaux composant. Daescertaine mesure, la validité de la
permittivité effective peut étre généralisée pawlure les effets de diffusion du premier ordre des
inclusions. La diffusion entrainant des pertes, sffet contribue a la partie imaginaire de la
permittivité effective, que I'on peut estimer enlccdant I'énergie rayonnante par les dipbles
électriques qui sont a leur tour induits par ldsoimogénéités du mélange. D'autre part, bien que le
caractére basse-fréequence de la description deundifectif limite les théories du mélange, ces
modéles peuvent étre étendus aux matériaux mageétignisotropes et méme magnétoélectriques.

1.7.4 Approche quasi-statique et principes d’homogeisation [62]

Lorsque la taille de l'inclusion diélectriqgue expesa un champ électromagnétique est petite, on
peut supposer en toute sécurité que son chammeént@omentané est le méme que dans le
probléme de I'excitation statique. L'inclusion cuge perturbation du champ qui, au niveau le plus
bas, est celle d'un dipble électrique. La polarigélae l'inclusion peut étre énumérée en résdlvan

I'équation de Laplace pour le champ a lintérieurdiffuseur, autrement dit en négligeant les

processus d'ondes dynamiques. Il n'est pas faeildothiner une limite de fréquence supérieure
exacte pour la validité du concept de permittitéective car la réponse exacte d'un milieu

hétérogéne au hasard est au-dela de l'analyseefdmytla regle empirique suivante est souvent
utilisée: la taille d'une inclusion dans le mélamge doit pas dépasser le dixieme de la longueur
d’onde du milieu effectif. En fait, ce critere este estimation du coté conservateur. Une fois que
les polarisabilités des inclusions composant leangg sont connues, leur interaction au sein du
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milieu doit étre prise en compte. Si la densitéidekisions est éleveée, il est important d’analyaer
maniére dont les moments dipolaires «se communiguém autre probleme auquel on doit faire
face dans la théorie des mélanges diélectriqueke dait qu'’il n’est pas du tout évident de savoir
comment énumérer le «réel» champ d’excitation poudiffuseur donné dans un mélange dense et
aléatoire. Ces questions sont en fait discutées danlittérature électromagnétique actuelle.
Différentes solutions a ces problemes conduisaetgsdois de mélange différentes qui s'appliquent
aujourd’'hui a divers problemes, non seulement lédégection, en aquamétrie a micro-ondes et en
technologie souterraine, mais également en scidesanatériaux, par exemple pour la conception
de nouveaux matériaux composites. La premiereitesties lois de mélange diélectrique remonte
au milieu du XIXe siecle [24] et il y a cent anss formules de mélange diélectrique étaient plus ou
moins actuelles [63]. Des noms célebres comme @isuslossotti, Maxwell, L.V. Lorenz, H.A.
Lorentz, Rayleigh et Garnett sont associés auxrigi@s diélectriques et optiques des matériaux.

Plus tard au cours du dernier siecle, lorsque &siltats expérimentaux sur les propriétés
diélectriques des matériaux ont commencé a s'adeuntes effets de forme dans la microstructure
du mélange dans les modéles théoriques ont fhijet'a'une attention particuliere. Le fait que
différentes lois de mélange prédisent des résulliffisrents pour le méme mélange est une autre
direction de la recherche. Cela a forcé les chersh@ rechercher des limites supérieures et
inférieures pour la permittivité effective d'un mméye donné. C'est la que le travail pionnier de
Hashin et Shtrikman [64] constitue la référencdase. Pour un apercgu de I'évolution des mélanges
au cours du siécle, voir Landauer [65] et Sihv@@][ La recherche actuelle sur les formules de
mélange se concentre beaucoup sur les mélangeatddanx complexes, par exemple les milieux
bi-anisotropes et non linéaires (voir, par exem|@é,68]).

1.7.5 Mélanges de base et formule Maxwell Garnet52]

Cette section présente le principe de base pemmeatta dériver la formule de mélange la plus
simple, appelée lois de Maxwell Garnett. Le mélaagmalyser est constitué d'un milieu de fond
dans lequel des inclusions sphériques sont disgereénformément a la figure 1.8 Les deux
composants constituant le mélange sont souventegppkases. La phase du milieu peut également
étre appelée matrice ou héte tandis que celleldsSimn est connue en tant qu'invité.

S @

Figurel.8 un mélange simple: inclusions sphériquéans un milieu homogéne

1.7.5.1 Polarisation d'une sphere diélectrique
La polarisabilité d'une inclusion est une mesuresaeéponse a un champ électrique incident. La
polarisabilité d'une particule est la relation entre le moment dipolgréduit dans I'inclusion par

la polarisation et le champ électrique ext&ine

P =dk, (1.41)
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Pour le cas d'une spheére, le calcul de sa polaliigabst facile. Elle est proportionnelle au champ
interne de l'inclusion, a son volume et au congratilectrique entre l'inclusion et le milieu.
Compte tenu que le champ électrique Ei induit dams sphere soumis a un champ extdfpe
uniforme et statique est également uniforme, siatiet paralleéle au champ externe [69, section 4.4]
donc on a,

B =% (1.42)
Y g+2e, € '
La polarisabilité peut étre écrite immédiatement:
3&,
=V(g—¢e,) ——— 1.43
@=Vie—e) 5o (1.43)

Ou les permittivités de l'inclusion et de son milEont désignées pay et ., respectivement. Le
volume de la sphére est V. Notez que la polarig@likt une quantité scalaire. En effet, le matéria
d'inclusion est isotrope et sa forme est sphérsyueetrique.

1.7.5.2 Formule de Clausius — Mossotti

Maintenant que la polarisabilité d'une seule splese connue, la permittivité effective d'un
mélange peut étre calculée en fonction de la dedsitnombre des sphéres dans le milieu de fond
avec la permittivité.. La permittivité effective est la relation enteedhamp externe et la densité de

flux électrique moyenne<5> ;
(D) = eetrEe = &cEe + (P) (1.44)
Ou la polarisation moyenngP) est liée a la densité de moment dipolaire dansglange:
(P)=np (1.45)

n est la densité de nombre des moments dipoldidzss le mélange.
Dans un mélange, surtout quand il est dense, qrentepas supposer que le champ excitant une

inclusion est le champ exterﬁ@. La polarisation environnante augmente l'effecdamp et doit

étre prise en compte [70]. Le champ qui excite iunmsionEL est souvent appelé champ local ou
champ Lorentzien. Cela dépend de la forme deligich [71], et pour une spheére c'est

— — 1 —
L e + 383 ( )

Ou 1/3 est le facteur de dépolarisation de la sphexr combinaison de cette équation aRee aE;,
nous laisse avec la polarisation moyenne, puiseanittivité effective peut étre écrite (voir
équation (1.44)):

na

=gt —

L'équation peut souvent étre vue sous la formeasier
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Eeff — €e _ na
€off — 2€¢ B 3¢€e (1.48)

Cette relation porte le nom de la formule Clausiudlossotti, bien qu'elle mérite également
I'appellation de la formule de Lorenz — Lorentz][A2approximation du mélange dilué peut étre
écrite en prenant <x1:

Eeff ® € T N (1.49)

1.7.5.3 Loi de mélange de Maxwell Garnett

Dans les applications pratiques, les quantitéegejue les polarisabilités et les densités degitfu

ne sont pas toujours les plus pratiques a util®erpréfere plutbt jouer avec les permittivités des
composants du mélange. Dans ce cas, il est avamtaige combiner la formule de Clausius —
Mossotti avec I'expression de polarisabilité (1.48)suite, nous pouvons écrire

Eeff "€ . &~ &

€off + 2€¢ B & — 2¢&, (1.50)

ou f = nV est, une quantité sans dimension, la fractionmaue des inclusions dans le mélange.
Cette formule s'appelle la formule de mélange dddrgh. Notez que, dans la mesure ou seules la
fraction de volume et les permittivités apparaisskans la loi de mélange, les sphéres n'ont pas
besoin d'étre de la méme taille si seulement stles toutes petites par rapport a la longueur @'ond
La loi de mélange la plus courante est peut-étferiaule de Maxwell Garnett, qui est la loi de
Rayleigh (1.50) écrite explicitement pour la petiwiité effective:

& — &
& + 2‘;-‘e _f(gi - ge)

Eett = € + 3f & (1.51)

Cette formule est largement utilisée dans des dwesaid'application trés divers. La beauté de la
formule Maxwell Garnett réside dans son appareimgls, associée a sa large applicabilité. Elle
satisfait aux processus limitant la phase d’incngjui s’annule

[ = 0= g > & (1.52)
f =1 €= ¢ (1.53)

L’expansion des perturbations de la loi de Maxw@dirnett donne I'équation de mélange pour les
mélanges diluésf(= 1):
& — &

Eeff = E¢ T 3f€em
l e

(1.54)

1.7.6 Principes de mélange avances [62]

Le traitement de base d'un mélange en tant queundifectif dans la section ci-dessus était le
modele le plus idéalisé que l'on puisse imaginermélange a deux phases avec des composants
diélectriques isotropes et la géométrie d'inclugtait sphérique. Il existe dans le monde réel des
"matériaux" qui suivent assez bien ce modéle, gample les nuages, le brouillard ou méme une
pluie légere. Le brouillard est formé de goutteletid’'eau dans l'air qui sont certainement
sphériques et le mélange est trés dilué. Tant gaeeffets de diffusion peuvent étre négligés,
I'atténuation et les retards de phase dans ledgmnels de propagation des ondes radioélectriques
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dans les brouillards et les nuages peuvent étreyssisaavec une grande précision grace aux
principes de Maxwell Garnett.

Mais la plupart des classes de milieux géophysiguesontrées dans les applications de
télédétection n'obéissent pas aux hypothéses dangetlde base de Maxwell Garnett. Par
conséquent, sa géneéralisation dans des hétérogepkis complexes est nécessaire. C’est I'objectif
de la présente section.

1.7.6.1 Mélanges multiphases

La neige mouillée, par exemple, est un mélangeaile phases: air, glace et eau liquide. Comment
utiliser l'analyse précédente pour la neige? Pauireéla loi de mélange pour les mélanges
contenant plusieurs composants, nous devons chaisides composants comme hoéte et ensuite
traiter l'effet de polarisation de toutes les pbhaswité séparément. L'analyse en deux phases
précédente peut étre suivie de tres prés. Lorsgpelarisation au-dessus de la polarisation t@tale
été calculée a partir des moments dipdéles indivadselon (1.45), chaque phase d'invité contribue
maintenant a I'un de ces termes. Le résultat @st{comparer (1.50))

N

Eeff — €¢ _ Z fn Si,n — & (1.55)

Eeff + 2€¢ ] €n t 2¢

Ou f, est la fraction volumique des inclusions de lam@ephase du meélange ef, est sa
permittivité, cela peut étre résolu ainsi:

— &

1f" €in — 28
€off = € + 3Ee %, (1.56)
1f"£ — 2¢g,

La encore, toutes les inclusions de toutes lesgshaist été supposées sphériques.

1.7.6.2 Effets de forme des inclusions

L'hypothése d'une forme sphérique pour les inchssidoit étre relachée car de nombreux milieux

naturels possedent des inclusions d'autres forh@polarisabilité de petites particules peut bien

sar étre calculée pour n'importe quelle forme, nemigénéral, cela nécessite un effort numérique.
Les ellipsoides sont les seules formes pour lekxgudés solutions analytiques simples peuvent étre
trouvées. Heureusement, les ellipsoides permeatenbmbreux cas particuliers pratiques, comme
les disques et les aiguilles.

1.7.6.2.1 Facteurs de dépolarisation

Les parameétres importants dans la géométrie dlips@ide sont ses facteurs de dépolarisation. Si
les demi-axes d'un ellipsoide dans les trois domstorthogonales sont ax, ay et az, le facteur de
dépolarisation Nx (le facteur dans la directigy) est égal a

[ee)

AxQya, ds

o (s+ a,%)\/(s + a,%)(s + ajz,)(s +a2)

x:

(1.57)

Pour l'autre facteur de deépolarisatidol (N,), il suffit d’échangera, et a, (a, et a,) dans
I'intégrale ci-dessus.
Les trois facteurs de dépolarisation pour toupstiide satisfont
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Ny+Ny,+N, =1 (1.58)

Une sphére a trois facteurs de dépolarisation égau¥/3. Les deux autres cas spéciaux sont un
disque (facteurs de dépolarisation 1,0,0) et umgilee (0, 1/2, 1/2). Pour les ellipsoides de
révolution, les ellipsoides prolatés et oblatspent trouver des expressions de forme fermée pour
l'intégrale (1.57) [73]. Les sphéroides de Projate ay = az) ont

1—e?;/ 1+e
= — 1.59
N, P (ln1 — 26) ( )
et
1
Ny, =N, = 5(1 —N,) (1.60)

Ou l'excentricite est = \/1 — a}/aZ. Pour les sphéroides prolates presque sphériquiesnt une
petite excentricité, ce qui suit est valable:

1 2
~_ 2 p2 1.61
Nx=3715¢ (1.61)
1 1 (1.62)
_ ~_ 1,2
N, =N, = 3 + 15 e
Pour les sphéroides oblates=@>a,),
1+ e?
N, = 3 (e —arctge) (1.63)
1 1.64
Ne =Ny ==(1—N,) (1.64)
Oou
az
e = a—g -1
Pour sphéroides oblates presque sphériques,
1 2
~_ 4 22 1.65
Ne=3+se (1.65)
1 1 (1.66)
— ~ _ _ 2
Ne=Ny =3715¢

Pour un ellipsoide général a trois axes différdatsfacteurs de dépolarisation doivent étre céfcul
a partir de lintégrale (1.57). Osborn et Stonet tmtalisé les facteurs de dépolarisation d'un
ellipsoide général [74,75].

1.7.6.2.2 Mélange aligné
Considérons maintenant un mélange dans lequelllgesoéles de permittivité; sont noyés dans le
milieu .. Supposant que tous les ellipsoides sont aligreepermittivité effective du mélange est
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alors anisotrope, c’est-a-dire qu’elle a différentemposantes de permittivité dans les différentes
directions principales. La formule Maxwell Garngtiur ce mélange est

& — &
€ t (1 - f)Nx(gi - ge)

Eeffx = e T féee (1.67)

et pour obtenikgsr, etes,, il Suffit de remplaceN, parN, etN,, respectivement.

1.7.6.2.3 Mélange aléatoire
Si, en revanche, tous les ellipsoides du mélangems@®ntés de maniére aléatoire, il n'y a plus de
direction préférée macroscopiquement. Le mélangs@&sope et la permittivité effectivgy est un
scalaire:

Ly & — %

3 2=y g, + Ny (e — &)
3L e, 4 N (i — &)

Eeff = € T Ee (1.68)

Enfin, si les inclusions ne sont ni alignées neptées de maniere aléatoire, mais suivent plu@t un

distribution d'orientation, les sommes de (1.68)velat étre remplacées par des termes dans
lesquels les densités des moments dipolaires samiépées par la fonction de distribution et

intégrées dans toutes les directions spatialempatés.

1.7.6.3 Sous-structure d'inclusion

Jusqu'a présent, l'analyse a été limitée a desngedadiscrets. Les inclusions sont supposées étre,
du point de vue diélectriqgue, homogenes. Le probldes formes non homogénes est encore une
fois la difficulté de calculer la polarisabilité tiles inclusions. Il existe cependant certaimesés
pour lesquelles une solution analytique peut &weavee dans le probléeme électrostatique. Une
sphére en couches est un exemple d'un tel casylinti Il n'y a pas de restriction pour le nombre
de couches, et méme le cas d'un profil de permétradialement continu de la sphere a été corrigé
[76]. A titre d'exemple, voici la généralisation @erégle de mélange (1.50) pour le cas ou les
inclusions sont des sphéres a deux composants:

€eff — € (Sl B ge)(gc + zgl) + W(Sc B gl)(ge + 251)

- (1.69)
Eeff + 28e (El + de)(gc + 281) + W(Ec - El)(gl - ge)

La sphére d'inclusion est constituée d'un noyagériine de permittivité. qui est recouvert d'une
coque sphérique de permittivigg Le parameétre w= (b/Apst la fraction du volume du noyau du
volume total des inclusions ("a" est le rayon aelusion et "b" est le rayon du noyau) &tést la
fraction volumique des inclusions dans le mélange.

1.7.7 Modeles de mélange généralisés [62]

Il n'y a pas de résultat exact pour la permittietfective d'un mélange a géométrie aléatoire. Dans
I'analyse de supports aléatoires, le probleme esiagtoir comment prendre en compte correctement
I'interaction entre les diffuseurs. Pour les mékmglairsemeés, ces effets d'interaction sont faible
et peuvent étre inclus en entourant l'inclusioadeolarisation moyenng), comme cela a été fait
dans la dérivation ci-dessus de la loi de Maxwelir@tt. Cependant, lorsque des mélanges denses
sont traités, cette approche peut ne pas étrecteri@ans la présente section, des regles de neglang
sont présentées pour des mélanges qui prévoientédaltats différents par rapport a la loi de
Maxwell Garnett.
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1.7.7.1 Formule Polder — Van Santen

La loi de mélange importante qui, dans la commundetla télédétection, porte le nom de formule
Polder-van Santen [77] mérite une attention pdibi@l Dans les recherches théoriques en
électromagnétique, cette formule est appelée fandel Bruggeman [78], et le nom formule de
Bottcher [44] peut également étre trouvé dandtierditure.

La forme de base de cette formule pour les formbériques est

€ — Eeff

1-f~ (1.70)

Ee + Zseff &i + ZSeff

Cette formule de loi de Polder — van Santen adpnuté particuliere de traiter les inclusionseet |
milieu de maniére symétrique. En fait, il n'y a pds différence entre les deux phases.
L'interprétation de I'équation (1.70) est que larfole équilibre les deux composants du mélange
par rapport au milieu effectif inconnu, en utilisda fraction volumique de chaque composant
comme poids (f pour les inclusions et (1-f) pouniiéieu). Cette propriété de symétrie indiquée par
(1.70) établit une distinction radicale entre la de@ Maxwell Garnett et celle de Polder — van
Santen. L'approche de Maxwell Garnett est intrineatent non symétrique. La formule de Polder
—van Santen pour le cas ou les inclusions son¢ltipsoides a orientation aléatoire est

f Eeff
Eeff = E¢ T3 (51 - ge) Z - _ (1.71)

Ou N; sont encore les facteurs de dépolarisation dgseitles d'inclusion dans les trois directions
orthogonales.

1.7.7.2 Formule du potentiel cohérent
Une autre formule bien connue qui est pertinentes des études théoriques de la propagation des
ondes dans des milieux aléatoires est la formidedii potentiel cohérent [79, p. 475]:

N')Eeff - Njge
+ = —
Eeff = €e (Sl Se) Z Eeff+N (El geff) (1.72)

Cette formule pour les inclusions sphériques est

3&efr

3““:eff + (1 - f)(gi - ge)

Il est a noter que pour les mélanges dilués (f <kek) trois regles de mélange, Maxwell Garnett,
Polder — van Santen et potentiel cohérent, prévéésnmémes résultats. Jusqu'au premier ordre en
f, les formules sont les mémes et peuvent étreroappes a I'expression suivante :

Eoff = E¢ + f(& — &) (1.73)

& — &

Eeff £ & + BfSeH—ZE
i e

(1.74)

1.7.7.3 Formule de mélange unifiée

Une approche de mélange unifié [80] rassemble kesisaspects précédents des lois de mélange
diélectrique en une seule famille. Pour le casidelsisions sphériques isotropgset un milieu
isotropes,, la formule est donnée par:
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Eeff — Ee & — &

= 1.75
Eoff T 280 + V(Eefr — €¢) 4 & + 260 + V(Eefr — Ee) ( )

Cette formule contient un parameétre sans dimensigh Les lois de mélange précédentes sont
récupérées pour les différents choix \dev=0 donne la loi de Maxwell Garnett=2 donne la
formule de Polder — van SanterveB donne |'approximation du potentiel cohérent.

1.7.7.4 Autres modeéles de mélange
Dans les applications pratiques de télédétectidesethéories sur les supports aléatoires, un trés
grand nombre d’autres lois de mélange sont utBis€armi celles-ci, mentionnons les suivants.
Une classe de modeles de mélange largement utésteeonstituée par les approximations de la
«loi de puissance»:

cer = f& + (1 — fleg (1.76)

Par exemple, dans la formule de Birchak [81], lelpetre a=1/2, ce qui signifie que les racines
carrées des permittivites des composants s’addigiana la racine carrée de la permittivité du
mélange. Une autre formule connue est celle de égy [82] pour laquelle a= 1/3. On peut
eégalement trouver dans la littérature (voir pameple [83, p. 1080]) la loi linéaire

cerf = fe + (1= fe, (1.77)

Ce qui correspond a a=1 dans (1.76). Cette loi élamge peut avoir une configuration théorique si

le mélange est formé de plaques ou d’autres irahgspour lesquelles aucune dépolarisation n’est
induite. Si le facteur de dépolarisation est Nxef, peut récupérer la formule (1.77) de (1.57).

D'autres modéles résultant d'une analyse difféimsont:

Ei — Eeoff _ (1 _ f) <@>1/3 (1_78)
& — & Ee

et son «complément» [84]

(1.79)

Qui ont en commun le tiers des puissances.

Il existe également des formules pour les mélaages des inclusions sphériques dans un tableau
cubiqgue dans une matrice darriere-plan. Ces fasydeuvent étre considérées comme des
améliorations successives du résultat classiqu&aideigh, Equation (1.50). Celles-ci ont été
présentées par Runge [85], Meredith et Tobias [B&JPhedran, McKenzie et Derrick [87,88],
Doyle [89] et par Lam [90]. Cependant, ces formwdent dérivées pour des mélanges ordonnés,
bien que toutes ne soient pas nécessairement psugdeaux cubiques centrés, et du point de vue
de l'application & un support aléatoire, elles gmémnt I'inconvénient de prédire des permittivités
effectives infinies lorsque les inclusions entremtcontact les unes avec les autres.

1.7.8 Modélisation, du comportement des matériauxibaires, proposée par Bottreau [91]

Bottreau a proposé une loi de modélisation simpigqut traduire le comportement diélectrique
des matériaux composites. Ou la permittivité digigae d’'un binaire peut se traduire par [92]:

I(%)“ N (1 Klvl-)al Ln(e) = (%)a Ln(e,) + (1 Klvl-)a Ln(g;) (1.80)
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Ou "1",et "2" sont des indices qui représentenpeesvement la matrice hote et la chargegst la
fraction volumique des charges pour laquelle latiehs = (g,&,)/? est vérifiée, la dynamique de
la variation du logarithme de la permittivité nolisée ,en ce point, est déterminée parla
permittivité normalisée étant donné par [92]

2Ln(e) — Ln(g;€y)
5 (1.81)
Ln ((2_1)

Ln(ey) =
Cette relation peut étre développée ainsi
Vo\* v, \¢
v 1-V;
Ln(e) = ( l) Ln(sy) + ( ‘)

[(%)a +(1 KlVi)a] [(%)a +(3 KlVi)a]

Par I'utilisation de la variable normalisée qui dshnée par

Ln(&;) (1.82)

A=V
Vy = T (1.83)
V)4 1 1.84
Ln(e) = %Ln(ez) + WLTI(EO = p,Ln(e;) + p1Ln(e;) ( )

Oup; +p, =1etV; +V, =1, daprés les propriétés des logarithmes, unedos@pplique aussi

a une caractéristique physique donnée ainsi quanserse.

Botreau a méme reconnu la loi de probabilité depscmixtes telle que I'a définie K. Lichtenecker
[93] qui écrivait en 1929 [94] par la citation suivante:

«'ai montré ailleurs [3] que la théorie des corps ixtes, qui découle des équations
phénomeénologiques, se raméne a des problémes tipiss c'est-a-dire de probabilités. puis
guelques lignes plus loirSi le phénomene que nous voulons décrire pahdarie des corps
mixtes repose seul, dans toutes sa généralitélesuprobabilités isolés de processus éléementaire,
ainsi que nous devons nous y attendre pour lesscopmposés.. il vient immédiatement la loi
logarithmique des mélanges:= xflx;“, la valeur spécifique des deux parties constiagtiv et

x, donne alors une mesure qui s’applique a tout Begp Concernant la probabilité individuelle de
I'événement élémentaire pour 'une des deux padbgstitutives de sorte que la probabilité totale,
en tant que produit des probabilités élémentairépethdra en général seulement de la fréquence
relative des deux constituants a l'intérieur dettbespace. .»

Bottreau ne s’est contenté pas seulement de meetiote passage, mais il disait que loi de
modélisation proposée par lui-méme confirme cehéépet fait nouveau déduire les probabilités p
et p, ce qui reste le probleme fondamental.

D’aprés Bottreau, lorsque le contraste diélectrigne les constituants est relativement faible, le
comportement de matériaux se traduit par un cagpler ou p=Vi, P=V», qui est, en fait, la loi
de Lichtenecker.

Du point de vue statique, la partie réelle et image doivent étre considéré comme indépendantes,
c’est pour cette raison qaeete"obéissent a un méme type de loi de modélisation.

Enfin, Bottreau a noté que poupxX/; c'est-a-dire Y=1, il obtient p=p,=1/2, donc une mesure
donneras = (&,£,)? dans le cas ou la probabilité des événementg kstidentique.
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K. Lichtenecker a appliqué cette loi a de nombréomaine de la physique [93-100], et de la méme
maniere Bottreau a tenté de chercher sa corrélatien les différentes lois généralement utilisées
en les regroupant sous le terme de "lois de méféactif'.

1.7.9 Corrélation avec les lois de Wiener [101].

Bottreau a essayé d’appliquer sa modélisation aisx de Wiener en suivant la démarche de
Lichtenecker. Par analogie avec les circuits atpaotss. Il a considéré que les lois de Wiener, sont
de trois types qui correspondent a des montages sparalléles et mixtes. Les deux premieres sont
les limites qui doivent généralement inclure le ponbement d’'un systéme complexe. Elles sont
appelés respectivement Wiener directe (WD), Wiamezrse (WI) et Wiener mixte (WM).

1.7.9.1 Loi de WIENER directe.
La loi de WIENER directe est donnée gaf, = Vi&; + V,e,, lorsqueV, = Vi p(e = /€1€2), Ce
VEr

qui permet d’obtenin/e e, = & + Viywp (e, — 1), qQui méne &y, = NI alors Vywp =
V.
— . -2 dans ces conditions, la pente & l'origing,, peut s'exprimer par:
1 1
d[Ln(eywp)]
1 (pour Vywp = 1)
dbm o
2In(Vywp)
donne a partir de la formulation que Bottreau asuEe a:
Owpo = 82 I\/—+\/— (185)
en remplacant Vet V, par leurs fonctions de la variable normalisggy
1 ViWDVNWD
1+V;
Vi=—F————eth, = V+ ””I;D (1.86)
1+ iwDYNWD 1+ iwDYNWD
1+ Viwp 1+ Viwp

dans l'expressiogy,

D’apres la figurel.9, il est claire qu’il y a unesaz bonne concordance entre les variations de
thla/2Ln(Vywp)] et celles ddn(eyyp) €t ce, pouk,=9, 100, 400 et 900. Il est a noter également
que l'on ne peut considérer comme une constante, c’est pour cela que Botteedwacé les
variations des différences relatives définies par:

1
E * Awpo * LnVNWD]} /Ln(enwp) (1.87)

D(e;, &) = {Ln(ENWD) —th
La figure 1.10 représente des courbes qui sontnabt pour les mémes permittivités que
précédemment. Les variations d¥e,, ;) demeurent faibles, parce que pour des contrastes
supérieurs a 200 elles sont toujours inferieuré®a
Par conséquent, Bottreau, en premiere approximatiogprésenté la loi de Wiener directe par celle
de probabilité logarithmique aves,, = aypo = C*¢. Les contributions des deux constituants en
terme de probabilités s’exprimeront par:
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< i)CIWD
&2
D = e\ (1.88)
@ (=)

Et

1% awp

()

2D = (1.89)

" (B

Les variations dén(syp) et la loi de modélisation aveg,, = aypo = C*¢ présentent des écarts
qui demeurent faibles et inferieurs aux incertiside mesures.

1.5 ! |
O Ln(E,WD)(9,4)
T Ln(E,WD)(400,4)
| | o Ln(E,WD)(900,4) e
1 - Ln(E,WD)(100.4) PSS
----- th(E,WD)(9,4) e 4
- th(E,WD)(400,4) B
- th(E,DW)(900,4) ;.
05 =1 --—— th(E,WD)(100,4) g
5 0 @
.-’f
&
-0,5 ."Ei
g
(R TR T =
15
-4 -2 0 2 4

1/2Ln(VN)
Figurel.9 Comparaison dén(eyyp)avec les courbes théoriques obtenues awgg, €n
fonction de% Ln(Vywp) [91]
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Figurel.10 : variations deD (&4, £1) en fonction del/2 LnV yyp [91]

1.7.9.2 Loi de WIENER inverse
La loi de Wiener inverse est donnée ?}ﬁ =V,/& +V, /e, ce qui conduit & I'expressiafy,; =
w1

€18,/ (Vg5 + V561), en suivant la méme démarche qu’auparavant, Boer V;y,,; 0OU € = \/&; &,
Vez

Vertez

dans ce cada variable normalisée devient,

Vo(1=Viw1) Vi |&
1% = =— = 1.90
w1 ViViw1 Va &2 ( )

Alors que le calcul relatif a la pente a l'origipeut se faire a partir des expressiong detV,

on obtientV;,; =

1

ViWI VN Wil
I+ 157,

Vlz

et
ViwiVwr

Vi Wil VN Wil
I+ 37,

v, = (1.92)
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est égale a

Qwio = L/_"‘\/_ = Qwnpo (1.92)

Alors que les probabilités,; etp,; peuvent étre donné par

a
82 Wi
&

Pu L NG (1.93)
@ +(2)
Et
(Vz)aWI
A
P2 = VZ awr 5 awi (194)
@ +(2)

Par conséquent, les variables be(eyyp) et de Ln(eyy;) seront strictement semblables en

fonction des variables normalisées respectiVgg £ etVyu;) qui ont été définies et qui leurs sont

propres. Il en sera de méme quant a leur écart ampla loi logarithmique des corps mixtes en
t

prenantoty pou 1y=%w(noou 10)=C©

D’ailleurs, il est possible de compenser ces éaamttablissant la fonction généralisée qui est

définie par

Argth[in(ey)]
Aere, = 1 (1.95)
7Ln(VN)

Qui est tres semblable a une fonction de distriioutiassique (figurel.11).
g, =4 ete, =900, représente le cas le plus défavorable que Battaetaité, et il a obtenu un
excellant accord avec une fonction de type

[ 21\
| Ln(VN) |
a(eg, &) = Awpouno + {1 —exp ‘ (1.96)
Avec
&2
Et
Ve — Ve (1.98)

b = aww®ouno) — NCEWG

Elle méne a la représentation ci-dessous
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—e—a 2théoriques [91]

€1,

!\,\i " oo (o]
0,8

0,6

04

0,2 \-\J

12Ln(v)

Figurel.11 : variation dex, ., et valeurs théoriques en fonction &(;1(2 Ln(Vy) [91]

A partir de la fonction, .,, Bottreau a confirmé la validité de sa modélisaten utilisant la
représentation den(ey(p o, 1y) donnée sur la figurel.12

De cela, Bottreau a conclu que les lois de Wiedieecte et inverse, peuvent donc se décrire par
une loi de la forme = xP1xP? qui est invariable lorsque il permute D avecihgersement.

1.7.9.3 Loi de WIENER mixte.

En se basant sur la démarche de Lichteneker [9diean a considéré un ensemble mixte constitué
d’éléments indépendants, Wiener directe et inversgcluant mutuellement avec, par conséquent,
une probabilité de présence respectivement égaleetha 1-u. ce qui permet d’obtenir alors, en

prenant en considération les résultats antérieurs:

&1&; 1D _p2D 11 _p2I
ewm = (Vg + Vog)t % (—————) 1% = (el 7l )« (el el *H1 .
wu = (V181 +V5&3) (V151 +V2£2) ( ) ( ) (1.99)
Soit encore:
ey = (u*p1D+(1 w)*p1l) éu*p2D+(1 u)*pZI) flM EZM (1.100)
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1 T T T z_—h—).‘_‘ = m_
—&—1Ln (sN) théorique [91]
H Ln (sN) [91]
0,5
0
-~
4
W
=
—
-0,5
1 b Eaza)
-1,5
6 -4 -2 0 2 4 6

1/2Ln(V, )

Figurel.12: Ln(&y)et valeurs théoriques en fonction 0‘@’2 Ln(Vy) [91]

Quand a la résolution de cette expression, Bottaivait la premiere relation sous forme
logarithmique, il a obtenu

Ln(ewny) = uln(eyy) + (1 —u)Ln(ey,) (1.101)
L'utilisation de I'expression des permittivités nualisées a permis d’obtenir la relation suivante
2Ln(e — 2Ln(g e a a
o) ~ 20 e <7WLn(VND)> +(-u)xth (TWLn(VN,)> (1.102)
n ()
1

PouWy, = 1, en d’'autres termes,, = /€1 &,, 'équation précédente sera nulle. En mettant

awm

X® = (1.103)

V:
-y,

(aveca = ayy)
Bottreau a obtenu

a a a a
£ £ £ £
ulX?*@ 4+ x¢ \/;—\/1 —-1l=w-1) X2 4 X« \/;—\/; -1 (1.104)
&1 & &1 &

Ce qui lui a permis d’obtenir une équation du seodegré
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a a

2a &~ & a _
X224 (2u — 1) L)xe_1=0 (1.105)
&1&

La seule racine positive étant a retenir, lui ayped’écrire

¥ — & £% + g2\ ?
x =2 [4auu—-1)+(2—2) —Qu-1) (1.106)
2\/ 8182 82 - 81

Pour le cas ou u=1 et u=0 aux valeurgld¢1l — V;]* propre respectivement aux Wiener directe et
Wiener inverse. Les probabilités de ces deux événesiseront alors:

Xa
Py = P (ﬁ)a =up;p + (1 —wWpy (1.107)
Vi
e (1.108)
Py = —Vza = upzp + (1 —wWpa
X+ (Vl)

Malgré ce cas plus compliqué, Bottreau a pu trouweparfait accord avec la loi des corps mixtes
en utilisant comme variable

E (V) = 21 (VZ) (1.109)
2 M) =5 By '

Ce qui lui a permis d’obtenir alors des courbegtsiment identiques (pour des permittivitgset

g, données) a celles obtenues pour Weiner direcievetse, la fonctionr,, se gardant comme
I'indique le calcul que Bottreau a réalisé a pattrla relation

1-u
£182 ) (1.110)

ewy = (V160 + Ve ”*(—
wM ( 1<1 2 2) V1€2+V2€1

Pour u=1/2, traité par K. Liclitenecker[4], Botitea obtenX*(u=1/2)=1 alors

1+ (VZ/V1> ] (1.111)

Pomu=d) = <V2/V1> /|1 + <V2/V1> ] (1.112)

Ce qui est tres raisonnable puisque les abscissesalisées, utilisées pour Wiener directe et

le(u:%) =1/
Et

inverse sont symétriques dans le systeme d'ab§(7’|§$m <V2/V1>

Enfin, Bottreau considérait que sa loi de modébsattait suffisamment générale pour régir le
comportement électromagnétique des matériaux)epermet, par analogie électrique, de déduire
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I'impédance de circuits séries ou paralleles (gpiésentent les deux opposants) et lI'associat®n de
deux. Par ailleurs Bottreau écrivait a propos dgiwéen vient de citexce que n'avait pu montrer K.
Lichtenecker, certainement par manque de moyeasmatiques (début du siecle)».

1.7.10 Relation avec les lois des mélanges les pigselles.

Apres que la loi de modélisation proposée par Battrait permis de rendre compte d'un

comportement aussi opposé que Wiener directe ersaven passant par Wiener mixte, Bottreau
s'est posé la question quant a la validité de sodéle au regard des lois de mélange effectif
fréquemment utilisées, et la définition des fonwdia qui les caractérisent par rapport a la loi de
probabilité des corps mixtes.

Malgré que Bottreau a mentionné les articles des ha62-104] qui présentent d’'apres lui une

bibliographie complete des lois des mélangesestdimité uniguement a quelque lois en justifiant

ce choix soit par leurs ressemblances avec lespl@sédentes (Birchac, Looyenga), soit par
I'intérét porté pour interpréter un certain nomtbeemesures (Hana). Il a terminé par une loi plus
classique proposée par Bruggeman, Bottcher, puisgedauer, sous des formes différentes, pour
les conductivités. En vue d'exalter les différendesntuelles avec la loi des corps mixtes, Bottreau
a pris un cas particulier a4y = 4 ete, = 900 et qui conduit a un contraste diélectrique imptrta

1.7.10.1Loi de Birchak [105].
L’idée derriére cette loi est de supposer que testamte de propagation d'un mélange est égale a la
somme pondérée par les fractions volumiques deratante de propagation des constituants. Nous
obtenons alors,

Yy =Vivi + V¥ (1.113)

Soit
Ve =V Jer + Vo e, (1.114)

Il s’agit ici d’'une loi semblable a celle de Wiendirecte dans laquelle les permittivités ont été
substituées par les indices électromagnétiques.

En agissant comme auparavant, pgar= /€, &, nous obtenons

4
ey — \/6_14 (1.115)
| Ve, — Ve
et par suite
Vi _Va (1.116)
1-V; Ve .
Dans ce cas la variable de normalisaligrdevient
V,(1—-V)
== 1.117
W=y (1117)
et qui méne a :
VZ Vl
— =V 1.118
Vl N (1 - Vl) ( )

Et étant donné que nous avons
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7
v 7]
Vv, = —2 4 (1.119)
vV, +V, 1+ﬁ
Vi
Et
1
i=—vy, (1.120)
1+ 7#
1

Il est possible de calculer les variationsedeelatives a la loi de Birchac puis celleslddey) en
fonction de Vy, ce qui va nous permettre de les comparer avedotation donné par

Arg th(l/2 Ln(Vy)) et déduire la fonctionr en utilisant la relation suivante :

_ Arg th[Ln(e_N)]
a= /1 /o Ln(Vy) (1.121)

Ou encore par
a= d[Ln(e_.N)]/d[(1/2Ln(V_N)] (1.122)

qui présente la fonction caractéristique de ladeiBirchac, comme Bottreau I'a appelée, par
rapport a celle des corps mixtes.

Ces fonctions sont représentées par les courblesfigerel.13

Il est a noter que les variations obtenues sorfaipament conformes aux précédentes, en prenant
en considération la similitude entre les lois decBac et celle de Wiener directe, Botreau a
considéré que seule la variable normalisée esttaffeet il a obtenu une pente a l'origine qui
devient:

1/2 1/2
8 [v&,/* —va
2|y + e
1

(1.123)

Apiro =

alors que les probabilités des événementt e, sont données par:

(4 ﬁ)aBiT'
&2
P1iBir = U\ @Bir =\ B (1.124)
" ()
1 &2
V, pir
()

7"+

Bottreau, a travers la courbe relativer @onnée sur la figurel.14, a confirmé cette siodit en
prenant en considération la condition suivanteagumsiste a remplacer la permittivité par l'indice
électromagnétique. Il s’est limité a constater tuéonction caractéristique reste trés proche de |
‘unité en donnant comme raison la valeuigg.(4,900) = 0,871 obtenue pouvy = 1

et

P2gir = (1.125)
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15 I
1
0,5
0 LA @)
-0,5
—O—L n(sN) Birchac [91]
1Lk —®—L:n(e ) mod (0=1) [91]
——&—( Birchac [91]
15
6 4 2 0 2 4 6

1/2Ln(v, )
Figurel.13 : comparaison entre la loi de Birchac etodélisation (pouix = 1) [91]
1.7.10.2Loi de Looyenga [106]

Looyenga s’est basé sur le développement de Tdgldy en fonction de la permittivité, suivi d'une
intégration, ce qui lui permet d’obtenir:

Ve =13e; + Vife, (1.126)

Vu que celle-ci présente une forme analogue a ciléViener directe, Bottreau a procédé au
remplacement des permittivités par leurs racinésqcie, ce qui conduit a la relation suivante :

6
&
v, = % (1.127)
| Ve - Ve
Soit
V; ]
L= 6\/8_1 (1.128)
1-V; Ve
La variable de normalisation est donnée par
Vo, (1-=V; v,
_@-V) _ Ve Ve (1.129)

A A A A
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La figurel.15 comporte d’'une part une comparaisss\driations du logarithme de la permittivité
a la tangente hyperbolique de la variable norr@alist d’autre part les variations de la fonction

0,98 T T T

D\n\ —— a (loi de Birchac) [91] {B/D
1, p

N

) 1
AL,
NI,

0,86 !

v2Ln(v,)
Figurel.14 : fonction caractéristique de la loi d&rchac. [91]

La pente a l'origine des variations de la permitégwnormalisée qui correspond au minimumade
est:

1 1
12 |Ve3 — V&3
In 2 1 1
Encore une fois cette valeur est proche de 'uhité&ontraste dans ce cas, la loi de Looyenga, est
tres petit‘i/z:2 = 7,663 si nous le comparons avec celui de la loi de Blicc\vg = 15 et celui de la
1 1

Aooo = = 0,937 (1.130)

loi de Wiener.

& 900
&1 4
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15

1 o v — A i g

0,5
/:_n(sN)
0 .

-0,5
(:{J —T— Ln(sN) mod (a=1) [91]

1 Tt =&="Ln(g ) Looyenga [91]

-15
1/2Ln(v))
Figurel.15 : comparaison entre la loi de Looyenganeodélisation (pour = 1) [91]
En se basant sur la similitude des de ces tras Bottreau a conclu que la fonctieraura la méme
forme que celle qu'il avait établie pour les loiséner a la condition de remplacer les permittivités
par leur racine carré et cubique dans les casisidéoBirchac et Looyenga respectivement.

La figurel.16 représente les variations de la fonctaractéristiquéa” en fonction du logarithme
de la variable normalisée.

Il est tres remarquable que les probabilités des éeénements,, €, peuvent étre donnés par les

relations suivantes:
<6 i)aLOO
1 &
= (1.132)
6|E

Vi &
. (ﬁ)“wo (1.133)
P W _ 41
2Loo 1+ VNa (ﬁ)aLoo ( _1)0%00
Vi &2
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Ekﬂ\] ——a Looyenga [91] f
2 %8

112Ln(v)

Figurel.16 : fonction caractéristique de la loi deooyenga[91]

1.7.10.3 Loi d'Hanai [107-109]

En réalité, la loi d'Hanai résulte d’'une différatibn suivie d’'une intégration a partir de= &4, de

la loi de Bruggeman [110], d’'oalle méritel'appellation de loi de Bruggeman — Hanai, malgré
gu’elle est issue d’'une formulation plus complexe ¢es lois précédentes, elle est souvent en bon
accord avec les résultats expérimentaux, surtosgudil s’agit des milieux micellaires (émulsions
et microémulsions) et méme sur différents typesaeposites [111], et malgré que certains auteurs
restent critiques du fait de son absence de syengan rapport aux fractions volumiques, inhérente
a la méthode de calcul utilisée pour son établissgm’étude de cette loi revét une grande
importance pour Bottreau.

Elle est donnée par

27¢ (5_1) —1-V, (1.134)

Qui mene poue = +/g; ¢, a:
1
3

i (1.135)

Dans le cas de la loi d’Hanal, la variable nornéglisst donnée par:
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M
W]

v (R
(1B

En vue de calculer la permittivité, Bottreau s'sstvi d'un logiciel Mathématica, en fonction dg
en portant dans I'équation de base:

(1.136)

1
3

v, 1 1

TV, LV
v

1+VN—V1 (1.137)

1+ 7

La figuel.17 montre que les résultats issus suigaméme représentation que précédemment.

15

0,5
/Ln(s )
N

A0 Hanai[91]
—O—Ln sN) mod (oi=1) [91]

-0,5

—e— Ln(sN) Hanai [91]

-1,5

1/2Ln(V, )

Figurel.17 :comparaison entre la loi d’'Hanai et mélisation (poura = 1) [91]

A travers la figure1.18 qui représente la fonctionous nous pouvons constater la dissymétrie de la
loi d’'Hanai
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—— ¢ Hanai [91

0,8

0,2 MJ’

0 i
6 -4 -2 0 2 4 6

12Ln(v,)

Figurel.18 : fonction caractéristique de la loi d'&hai[91]

Par ailleurs, il est notable que la fonctimrest supérieure a I'unité, ce qui n'est pas lepmas les
lois précédentes, en plus elle garde des valeyra@otiques égale a 1, malgré ¢a I'amplitude de
la fonction en question demeure tres faible, pgreela tangente a I'origine de la couibgey) =
fl1/2Ln(Vy)], donnée par la relation:

[ 3]
HO %Ln(VN) In (i_i) V&g + 24/ NCRRCANE

mene axy((4,900) = 1,131. I'amplitude de la fonction caractéristique obmpourl/z Ln(Vy) =
0,25, une valeur qui est proche a l'origine, n'attejoe 1,161.

En ce qui concerne les probabilités des événemetitss peuvent étre obtenues par leurs
expressions en fonction dgcomme il a été fait précédemment. Mais nous neléelopperons
pas cette fois-ci.

1.7.10.4 Loi de Béttcher [112].

En réalité, la loi classique en question a plusi@ppellation celle de Bottcher (1945) ou celle de
Bruggeman (1935) (par ancienneté) qui l'avait déggané sous une autre forme, mais en fait
strictement semblable, ou celle de Mie qui a plewibtla méme expression en développant les
formules de diffusion au troisieme ordre [111].

En outre cette loi a servi de base au développementelle d’Hanai qui vient d’étre traitée
précédemment, par ailleurs Landauer [113] I'a ex@dopour les conductivités.

Boéttcher I'a exprimé par la relation:
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& &
2e + &

e =¢ + 3¢ (1.139)

Tandis que Bruggeman et Landauer préférent laoalatiivante:
V<€1_g>+V(£2_£)—O 1.140
\e, + 26 *\e, +2¢) (1.140)
En suivant la méme démarche que précédemmentohdeisons :

L_VEANE Vi NE+2E

= = 1.141
T 3G tvE)  1-Vi 245, + & (1.141)
Ce qui conduit alors a:
V, 24/ v/
Vy = Vaive tva (1.142)
Vivey + 24/&

Donc il est possible d’obtenir les valeurs de lenptivité normalisée a partir de ces relations en
résolvant une simple équation du second degré,uceagson tour, conduit a I'obtention de la
fonctiona présentée dans la figurel.19.

2 /)
A

LnE€ )
N
—2&—qa Bottcher [91]
—&—Ln EN) mod (aE1) [91]
—O—Ln sN) Bottcher [91]

-6 -4 -2 0 2 4 6

12Ln(v)

Figurel.19 : comparaison entre la loi de Bottchermodélisation (pouir = 1) [91]

Le calcul de la pente a l'origine implique que ilisation de I'expression de Burggeman ce qui
mene a
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L_dlnGy) 4 (V- VE)lVeE + 208 + VE)’]
" Ty 9in(2) Vet (Ve FvE) (1.143)

Pour le cas od; = 4 ete, =900 la fonctionag,:((4,900) = 2,523, qu’est une grande valeur si
nous la comparons avec celle des autres lois déjgsges, la figurel.20 de la fonction en question
exhibe une dissymétrie, et son maximum est obfowr une valeur dé&, égale a 1, en
s'appuyant sur une étude expérimentale, Bottreajulyé incompatible pour rendre compte de
maniere satisfaisante du comportement des mélahtjgk

25 ;

IX —+—a Bottcher [91]

15

*

-6 -4 -2 0 2 4 6

12Ln(v)

Figure 1.20: fonction caractéristique de la loi d&dttcher[91]
Les relations de base ci-dessous peuvent biennegpita probabilité de la contribution des deux
constituants.
(V)

Pl etP2=

1+ (V)

1.7.10.5 Récapitulation relative a la corrélation ds différentes lois et celle de Bottreau

Bottreau avait conclu que la seule condition paguelle toutes les lois obéissent a la loi de
probabilité des corps mixtes c’est de tenir congetéa fonction caractéristique ainsi gu’aux valeurs
de la variable normalisée qui leurs sont propres.

Il voyait également gu'il est d’'une grande impodarde les comparer avec les corps mixtes en
définissanta par une valeur constante au lieu de le fairespdonction.

A I'exception de la loi de Béttcher, qui présenteeonctiona de grande amplitudet de faible
largeur, Bottreau a utilisé la valeur dg qu’il a défini précédemment. En prenant la valeurade

égale a la demie de 'amplitude c’est-a-d]ry{% (1 + ap,i0), Bottreau a pu obtenir un bon accord
avec la loi de Bottcher.
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Les deux figures 1.21 et 1.22 présentent les vamngtobtenues pour les permittivités déduites par
le biais des différentes lois étudiées, et lesméps a la loi des corps mixtes paue a, = Ct¢,
ainsi que les écarts relatifs entre ces deux reptasons

2 L T T T | T T T | T T T T T T T T T T T T ]

F ®  Ln(EpNW) ]

15 ¢ CTHN .

C A Ln(EpNBIr) ]

1 £l —— CTHBIr g N ]

C W L(EpNLoO) ]

r —— CTH Loo 7

05 [~ ©  Ln(Ep NH) .

L |- —cTHH ]
= o E.| ¢ LnEpBoy ]
T} E e C THBot ]
= C ]
- C ]
05 F .

15 | :

2 C 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 ]

6 4 2 0 2 4 6

1/2 Ln(Vn
Figurel.21: comparaison entre permittivités obéiassaux différentes lois et courbes répondants
a la loi des corps mixtes pout = a, [91]

0.1 !

—W
Bir

Pl

ME £}

-0,05

-0,1

1/2Ln(V,)

Figurel.22: écarts relatifs entre permittivités cailées a partir des expressions de base et la loi
des corps mixtes pout = a, [91]
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Mais a part les deux cas extrémes, nous constgiom$es écarts relatifs demeurent trés faibles et
du méme ordre de grandeur que les incertitudesiexgdtales.

Compte tenu de ceci, Bottreau a pu considérerisielmodélisation comme étant une loi générale
pour traduire le comportement électromagnétiquendagriaux binaires (méme dans le casxou
est constante).

1.7.11 Avantages et mise en ceuvre pratique de ladie modélisation de Bottreau.

L’objectif attendu du travail de Bottreau ainsi gdiautres physiciens étant d’établir des lois de
modélisations permettant la prédiction des carmtigues électromagnétique des matériaux en
connaissant au préalable les permittivités destitoastse; ete,.

En partant de la symétrie de sa loi de modélisagian rapport au logarithme de la variable
normalisée V, Bottteau disait qu'il est possible de prédirensemble du comportement
électromagnétique du matériau pour toutes fractiamsmiques en se basant uniquement sur un
nombre de mesures limitées a la fraction volumidg® charges telle qug = V;, notamment pour
les milieux présentant un grand contraste diélgatyi il avait méme donné un exemple celui des
composites polyméres/carbones [114] ou il a lin® fractions volumiques de quelques % qui
demeurent faibles (20 a 30%) par crainte de neadsarer une tenu meécanique acceptable au-dela
de ces fractions, ce travail lui a permis de déreemla permittivité de la charge, inaccessibla a |
mesure, en utilisant simplement la relation suigant

& = &%/g (1.145)

I a méme évoqué la simplicité de la mise en cederesa loi [115] méme si la valeur dgest
inconnue en suivant la présente démarche: en préisueil a recommandé de tracer les variations
deLn(e) en fonction d€Ln(1/2 V,/V; ) ) en vue de déterminer le point d’'inflexion, et §’a lieu

de rencontrer une difficulté inhérente a la fonttem question , il est possible d’en surmonter en
tracant la courbe dérivée dm(e) ou encore la dérivée seconde qui passera parpoemoune
certaine valeur dg,.

Dans ce cad/,aura la méme valeur gqire ce qui implique que lI'abscisse de la courbe serE a

L(1%>—L(1 i ) (1.146)
"2y T M1y, '

Donc nous pouvons déduire la variable normaliséesfudonné par:

v Y
NTvi1-v,

(1.147)

en connaissant la fractloP‘7. La détermination de la valeut, est possible, donc il suffit de
—Vi

remplacer la valeur de propre au point d’inflexion dans I'expression= ¢,2/¢;

la connaissance de tous ces éléments va nous prermettracer la loi de modélisatidn(sy) =
F[%Ln(VN)] dont la pente a l'origine est égalerg tandis que la courbe dérivée kie(ey) pourra
établir la fonction caractéristique

Alors que les probabilités de la contribution desxdconstituants sont donnée par;
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1
et
e
P = iy (1.149)

Ces derniéres permettront de résoudre le probléme.

1.8 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons, en effet, abordé daeis distincts. Le premier concernant la théorie
des diélectriques, ou nous avons tenté de clagsrdifférents concepts a savoir: polarisations et
propriétés diélectriques, propriétés diélectriqdépendantes de la fréquence, ainsi que quelques
effets de la polarisation. Par contre le deuxiemé&tvnous I'avons consacrés purement a la
présentation des différentes lois de mélanges rnéréms dans la littérature sans prétendre les avoir
toutes décrites. A travers I'exposition des diffdes lois, modeles et théories de calcul de la
permittivité effective des mélanges, établis dansadre de la prédiction de la permittivité, il a@u

éte donné de constater ce que présentent ces rdemie dernieres comme avantages et
inconvénients. Cependant, nous nous servironsesried chapitre, la loi de Lichteneker modifiée
comme référence pour valider nos résultats exp@étame
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CHAPITRE2: Théorie des lignes de transmission et sgtroscopie temporelle.

2.1 Introduction

Une ligne de transmission est, en effet, une siracélectromagnétique capable de faire propager
des modes de champ, c'est-a-dire qu'elle admebu@ujune solution de type «transverse

électromagnétique». Pour qu'une onde TEM se propdigeérieur de la ligne, il est nécessaire que

ledit systeme de symétrie de transmission soit éodsndeux conducteurs ou plus.

Les trois types les plus courants de lignes destngssion sont:

- Ligne de transmission bifilaire. Elle est formée dkux fils paralleles séparés par une
distance uniforme.

- Ligne de transmission plano-parallele. Ce typeigieel est constitué de deux conducteurs
plats et paralléles séparés par une mince couéhexttique.

- Ligne de transmission coaxiale. Ce systeme compnemdconducteur interne et un
conducteur externe coaxial au premier, séparésupamilieu diélectrique (les deux
conducteurs sont en cuivre). Cette structure ptésen avantage important: les champs
électromagnétiques sont complétement confinés @ansgion diélectrique entre les deux
conducteurs. Dans le dispositif expérimental TERjgne de transmission a une géométrie
coaxiale.

(A) (B) (€)

a
d 2b| 2a

—_—
w

Figure 2.1: trois types de ligne de transmission

Dans cette section, nous allons procéder a uretnaitt théorique des lignes de transmission qui
fournissent néanmoins des relations différentespitrcipe, il est nécessaire d’étudier la ligne de

transmission selon la théorie des circuits, cenguis permettra d’obtenir une expression générale
de I'impédance caractéristique en tout point déigae. Par la suite, nous utiliserons la théorie

électromagnétique dans le cas d'une ligne coaxiale.

2.2 Analyse de circuit d'une ligne de transmission

Dans ce qui suit, nous allons mettre en exerguédaations qui régissent une ligne de transmission
uniforme formée de deux conducteurs. En particuliestre étude porte sur une ligne de
transmission finie, c’est-a-dire que nous examingran dispositif connectant une source a une
impédance de charge .ZDe plus, nous traiterons le cas ou l'impédanternie du générateur est
égale a I'impédance intrinseque de la ligne, éedite, nous avons une ligne adaptée au générateur.

—

Zy Zy,

|_
Figure 2.2: Ligne de transmission adaptée

Pour développer la théorie des lignes de transamssious allons étudier son circuit équivalent.
Pour cela, nous allons considérer une coordonnéent I'origine sera le point de connexion du
générateur avec la ligne, comme indiqué sur largEiguB:
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+
CVD 7 7y

Figure 2.3: Circuit équivalent de la ligne de trangssion.

Dans une situation réelle, nous devrons considéreas ou la ligne de transmission subit des
pertes. En patrticulier, le dispositif présentera pertes ohmiques dans les conducteurs et des perte
diélectriques dans le milieu situé entre les cotelus:

- Pertes au niveau des conducteurs. Si la condéclactriques du conducteur a une valeur
finie, le systeme aura une certaine résistancaeparte d’énergie par effet Joule.

- Pertes diélectriques. Deux types de pertes pewseeptroduire dans un milieu diélectrique:
les pertes dues a l'effet Joule et les pertesdtitjaes. Les deux ont des effets similaires, qui
doivent atténuer I'onde qui se propage a travetgyitee. Nous traiterons les deux pertes en méme
temps, en les englobant dans un paramétre appad@ctance G (inverse de la résistance).

Ainsi, si nous tenons compte de tout ce qui précedeas pouvons remplacer un élément de la ligne
de longueun\z par le circuit équivalent suivant:

I(z,t) LAz RAz ud 1 I(z + Az, t)
._'fWY\ AM 7Y
+ +
V(z, t) GAz __I_ CAz V(z + Az, t)
z z+ Az

Figure 2.4: Circuit équivalent d'un élément de lgghe de longueudz

En appliquant au nceud 1 du circuit précédent lemigre et deuxieme lois de Kirchhoff, nous

aurons.

alz,0) —R.Az.I(z,t) =0 (2.1)

dv(z,t
I(z,t) = I(z + Az,t) — G.Az.V(z,t) — C.Az.% =0
Il est & noter qué/(z,t) et V(z+ Az, t) représentent les tensions instantanéeg enhz + Az,
respectivement. De maniére analogie, t) etl/(z + Az, t) désignent les intensités instantanées en
z etz + Az. Prenons le cas limite lorsqde tend vers zéro et exprimons les équations eniontat
tenseur comme suit:

V(z,t) —V(z+ Az, t) — L. Az.

(2.2)

—dZ—(ZZ) =(R+j.L.w).I(2) (2.3)
_U@D G hcwo) v (2.4)
dz

Ces deux expressions sont appelées équationsédgagghistes et sont des équations harmoniques
dans le temps. En supprimant a la fois l'interesité tension des deux équations, on obtient:
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dZV(ZZ) —y2V(z)=0 (2.5)
cziz

d I(ZZ) —y21(2) =0 (2.6)
dz

Ouy = a+jB =+/(R+jwL)(G + jwC) représente la constante de propagation.
Ces deux derniéres équations sont appelées équatimmde pour la tension et le courant et leur
solution générale est donnée par:

V() =VY(2)+V (2) =V;.e V2 +V;.eV? (2.7)

[(2)=1"(2)+ 1 (z) =If.eV?+1;.e"? (2.8)

ou, Vg, Vy, I etly sont les amplitudes des ondes progressives aedpogitives et a gauche
négatives de tension et d'intensité, respectivement
Les valeurs deVy, Vy, I et l; peuvent étre reliées par I'expression suivantémpédance
caractéristique du milieu:

/ARy
Zy = Ii’f = Ii_ (2.9)
0 0
Ou l'impédance caractéristique de la ligne est denpar:
Zy =+l/€ (2.10)

Ou, ¢ et p sont respectivement la constante diélectreju@ perméabilité magnétique du milieu
entre les éléments de la ligne. D'autre part, nlewyens garder a I'esprit que dans la terminaison de
la ligne de transmissiomz & [), nous avons:

VD) =Z,.1() (2.11)
et la tension et l'intensité au point= [ sont définies par :
V(D) =Vi.e "+ V5. ert (2.12)
_ _ Vo . Vo
I =1fe " +I5.e"t =—.e "t — = et (2.13)
Zo Zo

Si nous développons les équations précédéfjtest V;", nous pouvons obtenir les deux grandeurs
en fonction de la tension et de I'intensité ahade la ligne de transmission:

eyl eyl
v = — VD +Z0.10] = —. [(Z + Z0). 1] (2.14)
-vy.l -y.l
Vi = VD) = 20 10] = S [, = 2 1D)] (2.15)

En substituant les expressions obtenues pour lepasantes de la tensiol;” et V; dans les
équations (2.12) et (2.13), on obtient les équatisnivantes, qui nous définiront la tension et
l'intensité dans la ligne de transmission en famcte I'impédance caractéristiqugel I'impédance
de charge ¢

1(1)

V() === [(Z + Zo). eV =2 4 (7, + Zy).e V(9] (2.16)
I(z) = 21 (? (2, + Zy). eV D — (2, + Zy). eV 2] (2.17)

Il est intéressant de définir un parameétre esdeddies les développements théoriques ultérieurs,
qui est le coefficient de réflexion, défini comneerbpport entre I'amplitude de la tension réfléchie
et la tension incidente:

V- Z, -7,
=—= (2.18)

vVt Z, + 7,
Qui peut étre exprimé sous forme d'argument puisgmemodule est toujours inférieur ou égal a
l'unité:

r

[ =|I|e®
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Si l'origine des distances est prise dans la charg®nvient d'introduire une nouvelle variable
z' =1—z,donc les équations (2.16) et (2.17) prennertriaé suivante:

V(z") = @. [(Z, + Zy).e"% + (Z, + Z,).e V7] (2.19)

2
1(1 , , 2.20
I(Z,) =2(Z) .[(ZL‘I‘Zo).ey'Z —(ZL+ZO).6_V'Z] ( )
40
Maintenant, les expressions ci-dessus peuvent gimplifiées en utilisant des fonctions
hyperboligues. Ainsi, en prenant en compte que:

e¥? 4 ez = 2.cosh(y.z") y eV? — e7vz' = 2.sinh(y.z")
Nous pouvons écrire les équations (2.19) et (Z26)me suit:

V(z") =1().[Z,.cosh(y.z") + Z,.sinh(y.z")] (2.21)
1(z") = Ié—l) [Z,.sinh(y.z") + Z,.cosh(y.z")] (2.22)

De cette maniére, on peut obtenir I'impédance enpoint de la ligne située a une distanbtde la
charge:

V(z' Z. h(y.z") + Z,.sinh(y.z'
2(2) = @) _ N cos (y.z') + Zy.sinh(y.z") (2.23)
1(z") Z;.sinh(y.z") + Z,.cosh(y.z')
Ou bien
Z;, + Zy.tanh(y. 2z’
7(z') = 75 220 (.2 (2.24)

% Zy + Z,.tanh(y.z")
Enfin, il convient de noter qu'au poiat = [, le générateur est vu par la ligne de transmission
comme une impédance d’entré&e dont la valeur sera donnée par:

Z; + Zy.tanh(y. 1)

Zi=7Z() = ZO'ZO + Z,.tanh(y.1)

(2.25)

}
72’= [e——— 72— 7’=1-Z2 | Z’=0

(Xa ZO) E ZL

Figure 2.5: Ligne de transmission finie et terminée
par une impédance de charge £t par une impédance d'entrég

Nous avons considéré le cas le plus général digne te transmission uniforme et fini@égrée
dans un circuit d'impédance d'entrée et de s@tes ce développement, il est nécessaire d’étudier
un cas plus simple qui est la ligne idéale sanepe®n dit qu'une ligne de transmission sans perte
est une ligne dans laquelle les conducteurs degle |sont parfaits o = o) et le milieu
diélectrique qui les sépare n'a aucune conduciwité 0).

Il est évident que ces conditions supposentRueG = 0 et a partir de ces conditions, on peut
simplifier la valeur de la constante de propagation

y=jp =jw\/ﬁ (2.26)
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Puisque l'atténuation est nulle. Maintenant, en considérant I'expresdiogoefficient de réflexion
sous forme d’argument, nous pouvons écrire la é@nsi I'intensité en tout poiatde la ligne sans
pertes sous la forme suivante:

1)

V(') =—=(ZL+ Zo). /7' [1 4 || e/ [6r-262"])] (2.27)
10 2y o

1) == (Z, + Z,). e/ P [1 - IT|. e/ [6r-2.6.2"]] (2.28)
40

Dans ce cas, étant donné que la tension et l'itdetisns la ligne constituent une onde stationnaire
il est commode de définir la quantité connue seusdm de rapport d'onde stationnaire (S.W.R).
Cette magnitude est le rapport entre les tensiasmum et minimum:

_ Vmaxl 1411

S = =
Vainl 11T

(2.29)

L'inverse de cette équatipa savoir le coefficient de réflexion en fonction 8aV.R est donné
comme suit:

S—-1
= — 2.30
I =375 (2.30)

Nous étudierons ensuite une série de cas partisube relation avec la valeur que prend
l'impédance de charge. Ainsi, nous distingueramis tras généraux qui sont premiérement La ligne
ouverte £; = o). Dans ce cas, l'intensité a la fin de la ligneéggmle a zérd(l) = 0, la relation ci-
dessous doit donc étre remplie:

vo_ro_,

O +1-() =0 7 7,

et puisqu'il s'agit d&* (1) = V~(1), le coefficient de réflexion d'une ligne ouvers E = 1. |l
s'ensuit que le rapport de I'onde stationnairens@®9) ess — oo. L'impédance en tout point de la
ligne (selon (2.24)) est simplifiée par:

1+ %.tanh(y.z’) 7
2(2") = Zo.—= = — S (2.31)
Z—i +1.tanh(y.z’) @0 (v.2")

Deuxiemement, la ligne court-circuitég, (= 0). Dans ce cas, la tension en bout de ligne e& nul
V (D) = 0. Par conséquent, il faudra qué(l) = —V (1) soit respecté. Ainsi, dans la ligne court-
circuitée, le coefficient de réflexion est= —1 et le rapport d'onde stationnaire st 0.
L'impédance en tout point de la ligne est:

Z(z'") = Zy.tanh(y.z") (2.32)

Et troisiemement, la ligne adaptég & Z,). Dans ce cas, puisque l'impédance de chZrgest
égale a l'impédance caractéristique de la ligneau moyen de (2.18¢ coefficient de réflexion est
I' = 0 et doncS = 1. I'impédance de la ligne sera donnée par:
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Z(z') = Z, (2.33)

2.3 Analyse électromagnétique d’une ligne de transssion.

Maintenant, nous allons considérer que le miligledirique entre les conducteurs du guide est un
diélectrique linéaire, homogeéne et isotrope. De phous supposons qu’il n'ya pas de charge libre
(o = 0) et que la ligne de transmission qui la contiéatpas de pertes. Dans ce cas, les équations
de Maxwell que nous allons commencer dans ce dévefoent sont simplifiées:

VE=0 (2.34 a)
VH=0 (2.34 b)
S oH
= —y — (2.34 ¢)
VAE u e
. . OE
VAE = e.— (2.34 d)
ot

Ou U ete sont respectivement la permeéabilité et la peritiétidu milieu.

A partir des équations de Maxwell, nous pouvonmibt'équation d'onde du champ électrique
pour le milieu diélectrique. Pour cela, nous devtersr compte de I'équation (2.34a) tout en
appliguant une identité vectorielle:

VAVAE = V(V.E) — V2E = —V2E (2.35)
D'autre part, cette méme formule peut étre obt@npartir de I'équation (2.34c):
VAVAE = —u—(VAH) = —e. .= (2.36)

L'égalité des deux expressions donne I'équatiqgraj@agation du champ électrique sur la ligne:

- 0°E
V2E — epsm =0 (2.37)
et par analogie,
v2h _ g_ﬂ_ﬁ —0 (2.38)
ot?

Nous nous concentrerons exclusivement sur le chélegtrique et nous considérerons que sa
solution est de type harmonique:

E =Eq. exp(j.w.t —y.2) (2.39)

Ou z est le sens de propagation de l'onde électnoétigue. En ce qui concerne la constante de
propagationy, il s'agira d'un nombre complexe avec une compesaelle,a, appelée constante
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d'atténuation et une composante imagindresonstante de phase, définie précédemment. Si nous
remplacons (2.39) dans I'équation d'onde et simopkf I'expression est réduite a:

y=a+jf = o (2.40)

Rappelons que la vitesse de phase d'une ondefiese gi@arv = 1/8. On peut déduire de I'équation
ci-dessus que:

1

V= Re(e. )12 (2.41)
Dans ce développement, nous ne considérons paka qoastante diélectrique ou la perméabilité
soient relatives. Au cas ou les valeurs relativeside seraient nécessaires, elles seraient olgenue
en divisant (respectivement) pgrou u.

Un parameétre nécessaire dans la description digme lde transmission est son impédance.
Auparavant, dans I'équation (2.10), nous avons @aandéfinition, mais nous pouvons la déduire
du modéle:

N (2.42)

Nous allons maintenant déduire l'impédance caiatithre dans le cas particulier d'une ligne
coaxiale en fonction des rayons du conducteurieuégr et de I'extérieur b. Pour cela, nous partons
de l'idée que seuls les modes transversaux du ch@ommg nous désignerons parE et ¢) se
propagent a travers la ligne.

En travaillant en coordonnées polaires, le chareptiéjue en un point P a lintérieur de la ligne
sera donné par:

E, = %.ef-k-z (2.43)

Figure 2.6: Géométrie coaxiale.

Ou, k = w+/e - u est la constante de propagation. Pour obtenindenp magnétique perpendiculaire
ap, nous devons garder a I'esprit que, au moyen deaté&ns de Maxwell, les deux champs sont
liés:
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1
Hy = E (2.44)

Jue ?

Pour obtenir la tension, nous intégrons le chantpedas limites a et b, ce qui donne la relation
suivante:

b
b\ .
V= pr dr = E,.In (a) el kz (2.45)
a
Et I'intensité qui circule dans le conducteur estrie par:

& ,
I = fHd, ds = 2.1. E,. ;.e”"z (2.46)
C

Une fois que nous connaissons la tension et I'sitnnous pouvons procéder a l'obtention de
I'impédance caractéristique de la ligne coaxiale:

1 b
z=o— [n(2) (2.47)
2.m N &

En général, la plupart des matériaux n'ont pastgense magnétique et I'on considére donrclu
Soulignons que lorsque la ligne est remplie d’'ufiemide constante diélectrique relatigf w),
impédance caractéristique est:

1 o b
Z=—. 1 (—) 2.4
2. & & n a (2.48)

Avec ce modele, nous avons réussi a mettre enomrls parameétres de la ligne tels que ses
dimensions et son impédance, avec la propriét@ar@ue que nous allons étudier, a savoir la
constante diélectrique.

2.4 Le régime transitoire dans les lignes de transssion

Si une onde électromagnétique est envoyee le langedigne de transmission, toute discontinuité
dans ledit guide sera a l'origine d'une onde réfl&gui nous permettra d'obtenir des informations
sur I'amplitude et la position de la nouvelle imgéck. Pour introduire cette idée, considérons le
cas le plus simple constitué par une ligne san$e pgui connecte un générateur de tension
d'impédance résistif interngsR une charge de résistange R

A t =0, le commutateur qui connecte le générateur dglelse ferme. A ce moment, une onde
initiale se propage sans étre influencée par lagehplacée a la fin. Ainsi, au poigg = 0 et a un
instantt, = 0%, l'intensité et la tension de I'onde initiale serdomnnées par:

V.
+ S
- - 2.4
I = 1(zo, to) R+ Z, (2.49 a)
Z 249 b
Vit =V (2o, t) = R ‘:Zo A ( )
S
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R 7=0 |2, 7=1
MW —

Vi Zy § Ry
e —

Figure 2.7: Ligne de transmission d'impédance catégstique % et longueur |
Ainsi, apres la fermeture du commutateur, I'ondprepage a la charge avec une vitesse :
v =1/(" C)Y?

De sorte que le front d'onde prendra un temps(L/C) pour atteindre la charge. A cet instant et
pourz, = I, la tension et le courant dans la charge serostperposition des ondes incidente et
réfléchie:

V(iz,ty) =V + V7 = (1 4T). 75 (2.50 a)

I(z, t) =1L +1I; = +T). 0 (2.50 b)

Ainsi, nous considérons que le coefficient de séfle au niveau de la charge est le suivant:

R, =7,
FL:
R, +7Z,

(2.51)

Ensuite, les ondes réfléchids =1, - I et Vi =1, -V;* se rendent au générateur (les ondes
incidentes continuent & se propager du génératéucharge) avec la vitesse= 1/(L- C)Y/? A
linstantt, = 2t,, les ondes réfléchies atteignent le générateuta alésadaptation d'impédances
crée une nouvelle onde réfléchie progressive:

V(Zo, tz) = V2+ + Vl_ = Fs. FL' V1+ + (1 + FL) V1+ = (1 + FL + FL' Fs) V1+ (2528.)
I's est le coefficient de réflexion dans le génératqurest donné par:

Rs —Zg

I = R, + 7, (2.53)

V5 etl$ sont les ondes réfléchies qui vont se superpasepr@cédentes:
VSt =TT,V (2.54a)
I = —Ts. (=T, V{) (2.54b)
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Cette nouvelle onde progressive se dirige verdiéage, ou elle arrive g £ 3t;, moment auquel
une nouvelle onde régressive est générée: le musade réflexion multiple peut étre vu plus
facilement par les diagrammes de mailles de Beflley

I’ \ L r I

m
-
;
-

L

to

7
7

I T t= 2% Iy T
‘y t =3t y
E b= B
‘y ty =5t ‘_]—;]—/
~a ts = 6ty ~—a
z=0 z=L z=0 z=L

Figure2.8: Processus de réflexion multiple sur lighe de transmission.

Il convient de noter que, bien gu’idéalement, camtgnu de la ligne sans pertes, le régime
transitoire continue indéfiniment, ce fait n'estspaai car il s'agit d'un processus convergent
(toujours multiplié par un coefficient de réflexiorférieur & 1). Ce qui se passe réellement est que
les transitoires diminuent a de si petites valeapses un certain nombre de réflexions, et la oensi
V, lorsque T tend a l'infini, peut étre obtenuda&nrant le développement suivant:

Vo=V +V + VSV + Vs 4+ =V (U T + T T + T T2+ TETE + )
ou bien:

V, =V [(1+ T, +T2T2+ )+ T, (1 + I5.T, + T2 T2 + ---)] (2.55)

Gardant a I'esprit qu'une série du type géomeétrigpparait:

1
1+ TI + &2+ = ——— 2.56
Ainsi, en utilisant ce résultat mathématique, wlatron assez simple est obtenue:
14T,
v, =V 2.57

La substitution des valeurs des coefficients diex&fn I, et[; conformément aux équations (2.51)
et (2.53), respectivement, conduit a:

(2.58)
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2.5 La spectroscopie temporelle

La spectroscopie en domaine temporel en tant qugemale caractérisation des matériaux
diélectriques requiert deux volets essentiels, resmper consiste en un systéme de mesure par
réflectométrie temporelle RDT, dont les composaotst principalement: un générateur d’échelon,
une ligne de transmission (coaxiale) et un osabps a échantillonnage [2-13], alors que le
deuxieme est, en fait, un outil d’acquisition dtrdle se résume a un stockage et traitement des
données issues du systeme de mesure. Pour régoodreesoin, il suffit d’'interfacer un ordinateur
doté d’un logiciel approprié avec le premier sysem

Le schéma synoptique ci-dessous €lucide les difféeromposants de I'instrumentation dédiée a la
spectroscopie.

Oscilloscope a
échantillonnage

Générateur d’échelon & Echantillonneur

/
J
9

/_

1

Ligne coaxiale

[———

Micro-Ordinateur

A 4

R e R e R e e Y e o [ e [ e i e }
[ R e RN e Y e Y e Y e Y o R o Y e
(=== ===

Figure 2.9: L'instrumentation utilisée en spectrospie

- Le principe
Le principe est simple, et il consiste a faire @ggr un échelon de tension doté d’'un temps de
montée trés bref de I'ordre de 20 a 30 ps le lonmelligne coaxiale supposée sans pertes, et
étudier la réponse (la réflexion) résultante d’'ehamtillon, placé au bout de cette ligne. Grace au
coefficient de réflexion propre a I'échantillon mes, il est possible de déduire les parametres
électromagnétiquesn d’autres termekes propriétés diélectriques de ce dernier. Dame raas, il
s’agit de matériaux diélectriques, donc nous avaot&yét a étudier le comportement diélectrique
voire la permittivité complexe sur une large badddréquence.
D’un point de vue expérimental, les méthodes p@rda SDT sont généralement basées sur
I'étude et I'analyse du coefficient de réflexiohexiste, en fait, quatre méthodes qui sont: [24;
- la méthode de la premiére réflexion;
- les méthodes des réflexions multiples qui regeodp
- la méthode de la ligne court-circuitée.
- la méthode de la ligne ouverte.
- la méthode de la ligne adaptée.
Il est & noter que le choix de la méthode de la 8BtTributaire de conditions expérimentales ainsi
gue des spécifications propres a la méthode choisie
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2.6 Les méthodes expérimentales relatives a la RDT

2.6.1La méthode de la premiéere réflexion

Comme son nom l'indique, cette méthode s’intéressguement a la premiére réflexion qui surgit
au niveau du premier dioptre constitué par les duileux, air- échantillon. Il est a noter, dans ce
contexte, que la ligne utilisée lors de notre tilaeat celle & air. Par confrdans le cas des
réflexions multiplesl’'onde réfléchie totale présente la superpositi@s deflexions issues deux
dioptres.

Oscilloscope a
échantillonnage

Générateur d’échelon & échantillonneur

/

o 7
H J/_ @

Ligne coaxiale Echantillon

Figure 2.10: Dispositif expérimental pour la prenme réflexion.

Dans cette méthode, il est primordial d’éliminectmtribution des autres réflexions résultantes du
deuxieme dioptre. Pour cela, il faut que les édhams soient suffisamment longs. Ainsi, le
coefficient de réflexion au niveau du premier diegieut s’écrire par la relation suivante:

R(w) = Zea — Ze (2.59)

Ou, Z et Z., sont respectivement I'impédance caractéristiqueadigne, et celle du trongcon de la
ligne chargé par I'échantillon.

R(w)
(1) Air (2) Echantillon /
Signal Incident . / ////////////////// /
Signal Ref/ich/ // //

Figure 2.11: Les réflexions dans le cas d’'un longhantillon.

En réalite
Zeq = Zeor Er- Uy

Ce qui nous mene a écrire:
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1 =
R(a))z—l: (2.60)

1+ &

Uy

sr_l—R(w) 2 61
. 1+R(w) (2.61)

Sachant que; = ¢, — je/ etuy =y, — ju,’

En vue de simplifier la lisibilité des équationgus avons négligé I'astérisque tout en gardant a
I'esprit qu’il s’agit bien des grandeurs complexes.

Il ne faut pas oublier que cette étude porte emdkemhent sur la caractérisation des matériaux
composites de nature diélectrique dont la perniié@atast voisine a l'unité, ce qui permet de
simplifier encore la relation précédente a

1—-R(w)
\/g_r = 1TR@) (2.63)

Nous pouvons développer cette expression en nqusyapt sur la nature complexe de la grandeur
R(®)

R(w) = R'(w) + jR" (w) (2.64)

_1-R'(w) —jR"()

_ 2.65
‘/E_T 1+ R'(w) +jR"(w) ( )
Si nous procédons a la séparation des deux padedie et imaginaire, nous obtenons:
1-R'(w) —jR"(w)
—q—ih = 2.66
Jer=a—jb=17 R'(0) +jR" (@) (2.69)
I{ 1 — Rr(w)z _ R”((A))Z
a =
1+ R'(w)?+ R"(w)?
4b B “2R"(w) (2.67)
L " 1+ R'(w)%+ R"(w)?
Nous savons qug. = a? — b? eteg]’ = 2ab
Ce qui nous conduit a écrire:
(. (1 ~ R'(w)* = R"(w>2>2 ( ~2R"()? )2
87” = I 2 " 2 - 1 2 " 2
4 1+ R'(w)?+ R"(w) 1+ R'(w)?+R"(w) (2.69)

, 1= R(@)? -~ R"(@)? 2R (w)?
L o T R (@02 + R (@0)? 1+ R(0)? + R (0)?

En vue de déterminer la permittivité complexe, ndegons déduire en premier lieu le coefficient
de réflexion complexe de notre échantillon. Cegiération est possible en vertu de la STD, malgré
la simplicité de la méthode en question, celle-écassite des échantillons trés longs. En
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conséguence, elle présente un vrai écueil notamdaaTd le cas ou les matériaux constituants sont
trop codteux.

2.6.2 Les méthodes des réflexions multiples

Comme nous l'avons déja mentionneg, les méthodeséflexions multiples prennent en compte la

totalité des réflexions engendrées par les deuytmis (air-échantillon et échantillon-charge

terminale) lors du passage de I'onde incidentevais#iéchelon de tension a traves ces derniers,
donc le coefficient de réflexion au niveau du premndiioptre devrait porter la contribution de toutes
ces réflexions.

P1 P2

(1) Air (2) Echantillon /

/,.»-E;ZWW

> Signal

Signal Réfléchi /

Figure 2.12: Le processus des réflexions multipks présence d’'un échantillon et d’'une charge
terminale

Signal Incident

Il s’avere tres utile d’entamer cette étude pamdlgise d’'une réflexion d'onde plane par un dioptre
plan. D’apres la figure ci-dessm®us constatons, a l'interface existant entre ées anilieux (air-
échantillon), I'apparition d'une onde réfléchiedeine onde transmise, cette derniére va se propager
le long du deuxieme milieu & savoir notre échantilhvec une constante de propagation ayant trait
de maniére directe a la constante diélectrique ai¢mau en question selon I'équation suivante:

w

V2 :j-?-\/gr-ﬂr

Et dés qu'elle rencontre le deuxieme dioptre (éthamcharge terminale), le processus se
répétera, mais cette fois-ci la partie réfléchieéua renvoyée vers le premier dioptre, ce qui va
donner naissance également a deux autres ondéshréfet transmise. L’onde transmise du milieu
(2) vers le milieu (1) va s’additionner a I'onddlééhie fondamentale (c’est-a-dire celle issueale |
premiere réflexion).

Donc a la fin, 'onde réfléchie totale sera la soenies ondes réfléchies secondaires, dont I'origine
est due aux réflexions multiples, et I'onde réfiéedondamentale, ce qui nous permet d’écrire:

E. =Eqg+E 4+ = Z E. (2.69)

i=0
A ce moment-I3, le coefficient de réflexion totakt donné par cette expression:

p1 + py.e”?2?

1+ pypy. e~ 224
Ou, p; et p, sont respectivement les coefficients de réflexaonniveau du premier et second
dioptre, et ils sont donnés par les relations sues:

(2.70)

R(w) =
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ch - Zc
== ¢ 2.71
prw) = 75 (2.72)
Zc _ch
=_- 2.72
P (@) = F 5 (2.72)

A vrai dire, ces expressions présenteront une t@salcul pour toutes les méthodes qui vont venir.
En fait, la seule chose qui distingue les diffeesnhéthodes de réflexions multiples est la natere d
la charge terminale placée au bout de la ligneaemission. D’ailleurses méthodes portent les
noms des ces charges et elles sont :

- la méthode de la ligne court-circuitée ;

- la méthode de la ligne ouverte ;

- la méthode de la ligne adaptée.

a) La méthode de la ligne court-circuitée
Dans cette méthode, la charge terminale consista @ourt-circuit qui se place au bout de la ligne
de transmission, la ligne coaxiale (de notre a®)c nous avons Zt=0 ce qui conduit a écrire:

Oscilloscope a
échantillonnage

_ch
ch

p2(w) = =-1 (2.73)

_ p—2Y2d
R(w) = pL”e (2.74)

1—py.e2r2d

Générateur d’échelon & Echantillonneur

/

L 7
-EG

Ligne coaxiale Echantillon

Figure 2.13: Dispositif expérimental avec un couctrcuit comme charge terminale

Du point de vue impédance, un tel systeme (ligh&gtllon-charge terminale) peut étre
schématisé par la figure ci-dessous:

R(w)

-
Z Zoys %

Figure 2.14: Les impédances dans la ligne de mestwart-circuitée

Zsys - Zc

R(w) =
(@) Zoys + Z¢

(2.75)
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Nous pouvons encore simplifier cette expressionngonduisant ladite impédance normalisée (ou
réduite) qui est définie par :

z(w) = Z;ys (2.76)
Ce qui méne a écrire:
z(w) —1
1+ R(w) (2.78)
ey ()

Le fait d’avoir R(w), va nous permettre de déterminer facilem&@b). Si nous remplacong(w)
par son expression, nous obtenons:

1+p 4+ (1+py).e”¢

= 2.79
#w) 1-p1+(1—py).e?rd (=79)
(1+p)(1—e?12%) (2.80)
z(w) = =
(1= p)(1+e72r:d)
Il est a noter que
- f_
_ HUr
1= 1
1+ f_
s
Ce qui nous conduit a déduire:
r  (1+pq)
—_—=— 2.81
&r (1 - pl) ( )
puisque
1—e7on 2.82
tanh(yzd) = 1+e—_2y2d ( : )
A partir de ces trois derniéres équations, nous@aslidéduire:
Hr
z(w) = 8—.tanh(y2d) (2.83)

r
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e W
Z(w)—\/;.tanh(]?. er,ur.d) (2.84)

La résolution de I'équation (2.77) nous permet tEolr les parametres. et i,

Résolution de I'équation &(w) = f(&,, u,)»:
Dans le cas ou les matériaux a caractériser samengent diélectriques, I'équation précédente
prend la forme suivante:

2(w) = jgz.tanh (j% &.d) (2.85)

Nous pouvons résoudre numeériquement cette équatéosnle biais des méthodes itératives
classiques (ex.: méthode de Newton).

Dans le cas des basses fréquences, il est posg&ipproximer la tangente hyperbolique par son
développement limité au voisinage de zéro

x < 1= tanh(x) = x

Donc nous aurons

tanh(y,d) = y,d (2.86)
(2.87)
z(w) =\/§.y2d
(2.88)
z(w) = ?}% Erfly.d
(2.89)
z(w) =\/§.j%.,/srur.d
(2.90)

)
z(w) :]?-d-ﬂr

Malgré que cette méthode jouisse d’'une simplicitdable lorsqu’il s'agit de déterminer la
perméabilité magnétique pour les matériaux de aanagnétiques, cette derniere ne parvient pas a
déterminer la permittivité diélectrique de I'échillan lorsqu’il est assez mince @bt assez petit) ou
bien dans le cas des basses fréquences.

b) La méthode de la ligne ouverte

Dans cette méthode, aucune charge terminale nepkar@e au bout de la ligne. Le montage ci-
dessous I'éclaircit bien.
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Oscilloscope a
échantillonnage

Générateur d’échelon & Echantillonneur
S = V4

L ‘

Jooernf

| {

e NG

7 Z= @0 Q(C.0.)

Ligne coaxiale Echantillon
Figure 2.15: Dispositif expérimental d’une ligne werte.
En termes d'impédance, un tel systeme peut étensatisé par la figure ci-dessous :

P1 P2
_
Z y % Zo
7

Figure 2.16: les impédances dans le cas d’une ligleemesure ouverte.
Ceci nous permet de déduire

ch - Zc

p1(w) = 7047,

(2.91)

Z, —Zqg (2.92)
=— " =1
p2(w) 7, + Zog

Dans ce cas de figure, nous pouvons écrire

_ pp e
R(w) = P (2.93)

Si nous procédons par analogie avec la démarchesyweie pour la méthode précédente, nous
arriverons a:

14 p; + (1 + py).e 2724
2(w) = p1+ (1+p;) _ (2.94)
1-p1+(1—py).e?rd

(1 +p)A+e722%) (2.95)
20) = A o)A —e2d)

Lorsque les valeurs de la permittivité et la perbpiléa ne sont pas nulles, nous pouvons écrire

1
z(w) = Elt—zg .tanh(y,.d) (2.96)
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2.97
z(w) = &.tanh (]2 &l .d) ( :
€, p rtr

Dans le cas des basses fréquences, un simple gpeaient limité de la tangente hyperbolique au
voisinage de zéro, nous permet d’écrire:
E
Er (2.98)

tanh(x) = x = z(w) =

jgEdy.d
2() = — 1 (2.99)
]?.er.d
1 (2.100)
& (w) = &(w) j—%d.z(w)

Le fait de la disparition du parameéfrge rend cette méthogddune partla mieux adaptée pour le cas
des matériaux purement diélectriquesdéutre partinapplicable lorsqu'il s'agit de matériaux
magnetiques.

Si la conductivité électrique d’'un matériau diétegte n’est pas nulle, la constante diélectrique
propre a ce matériau peut étre écrite ainsi:

@) = e (@) = (&7 (@) +—) 2.101)
we
et puisque
£1(0) = ——
j—.d.z(w)
Donc
&r(w) —j<£”(w) +— ) = ! (2.102)
" " wEg jQ d.z(w) '
Si
w- 0= z(w) - z(0) et z(0)= 11—28;
g
oW (2.103)

Il est clair que cette méthode nous permet de miéter, d’'une maniére simple, la conductivité
électrique relative aux matériaux diélectriqueaiblés pertes.
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c) La méthode de la ligne adaptée
Le montage (Figure 2.17) schématise bien la cordigun relative a cette méthode. Dans ce cas de
figure, la valeur de la charge terminale est égatelle de I'impédance caractéristique de la ligne
Z; = Z., donc nous pouvons écrire:

p1(w) = Zea = Ze (2.104)
Zeg +Z,
et
Zc - ch
=— 2.105
pa(w) = 75 (2.105)
P2 = —py (2.106)
Oscilloscope a
échantillonnage
Générateur d’échelon & échantillonneur
SO0 T T O O O /
Co :”,/’:/ o /
| IR _ @ Z,=50Q(CA)
Ligne coaxiale Echantillon
Figure 2.17: Dispositif expérimental de la ligne agtée.
Dans ce cas, le coefficient de réflexion peut étmené par I'expression suivante:
_p (- pie”?2%)
R(w) = 1= ple-2rid (2.107)
En introduisant la notion de I'impédance rédui@sobtenons:
14+ p,(1— e 229
1—pie~?rd
— 2.108
) =72 p1(1 — e~2r29) ( )
1—pie=2r:d
1—p2e 2129 4 p (1 — e~ 2r29) (2.109)
A0 =1z pie~2r2® — p (1 — e2r24)
(1+py)(1 — pre~2r24) (2.110)
z(w) =

(L4 p) (L + pre2r29)

Cette formule peut étre exprimée en fonctiorz,detu, sous la forme suivante:
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MT‘ ) e_zyzd

1 ke
z(w) = |==. . (2.111)
&r 1— [&

1+—YL e-2nd

() = i 1— e 224 4 g (1 + e~ 2124) (2.112)
z(w) =
e Vi (L+ e20) 4 &, (1 + e 27:)

Si nous divisons le numérateur et le dénominateuladfraction par1 — e~2"24) et utilisons la
relation suivante:

1—e 2r2d
tanh(yzd) = m
Nous allons obtenir ce qui suit:
Mr
p 1+ tanh(yz d)
z(w) = \/7 (2.113)
\/‘[TT tanh(y,.d)

et comme
w

Y2 =j-?-\/gr-:ur

(2.114)

1+ MT tanh(] — \Er Uy d)
z(w) —\/7
\/‘[TT tanh \/sr T d)

Dans le cas des matériaux purement diélectriquess avons:, = 1, ce qui permet d’écrire:

tanh( E d)
z(w) —\/: (2.115)
" \/7 tanh \/e_r d)

Cette expression pourra étre mieux simplifiée sisnatilisons I'admittance au lieu de I'impédance,
ce qui conduit a écrire:

1 1+ +&.tanh (. 2.V d
y(a)):m:\/g_r .(wC )
Ver.tanh (j.2 . Ve,.d)

(2.116)
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Pour résoudre cette équation, il vaut mieux la dgmser en partie réelle et imaginaire, ce qui
donne:

Jer =a+jb (2.117)
tanh(y,d) = c + jd (2.118)
1+ (a+jb)(c+jd) (2.119)

y() =(@+jb)— e )

Par analogie avec ce qui a été fait precédemmienpédance réduitg (w) peut étre obtenue par la
séparation des deux parties, réelle et imaginainsj:

(1+ac—bd)(c+a)— (ad + bc)(d + b)
Rely(w)l = c+a?—(d+D)

(2.120)

(14+ac—bd)(d+b) — (ad + bc)(c + a) (2.121)
(c+a)?—(d+ b)?

Im[y(w)] =

En résolvant ces deux équations, nous allons aldeenfonctions = f(a,b) etd = g(a,b) , et en

les remplacant dans I'équatieanh(y,d) = ¢ + jd, nous allons déduire les valeurs de a et b, ce qui
nous meéne a obtenir la valeur-ie

Nous pouvons également procéder autrement, loreqtend vers zéro (‘t’ tend vers l'infini) et
v,d < 1 I'exponentiel peut étre approximé a son dévelomrertimité du premier ordrez=2724 =

1 — 2y,d ce qui conduit a

2 d
R(w - 0) = — P12 (2.122)
1—=pi+2p1.v2d
Puisque:
W
v2=J.— /e
Et
1— (&
tr
P1=

Er

—_
+
B

Il est possible d’écrire :
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w 1—+¢
jd.2 VA \/‘/E:
R(w - 0) = - - —

1- Ve 1_ Ve

Vi N " (2.123)
1- + 2. ] d ?\/E_r
1+ |-= 1+ =
Vi Vi
Cette expression pourra étre mieux simplifiée corsnie
w
jod.—.(1-¢)

R(w = 0) = ¢ i (2.124)

2+4j.d.2.(1-v&)?

Dans le cas ou la conductivité électrique du maiteé caractériser est non nulle, 'expression de la
constante diélectrique sera écrite ainsi:

' A o -0 d/c.e
(W) = &' () — . (g (@) + MO) = R(0) = 2+0—d/czo (2.125)
22 (R(0)— 1) = ~2.R(0) (2.126)
C.&
_2.c.ep  R(0) (2.127)
7T74d "1+R(0)

Cette démarche nous permet facilement de déduireotaluctivité électrique du matériau en
connaissant uniquement la valeur asymptotiquR (d@g lorsque t tend vers l'infini.

2.7 Conclusion

Dans ce chapitraous avons abordé les notions théoriques relasivgdignes de transmission que
ce soit sur le plan électromagnétique (champ dégeret magnétique) ou ordinaire (tension,
courant).

Par ailleurs, nous avons passé en revue les diftsgeméthodes relatives a la réflectométrie
temporelle qui servent a la caractérisation élecagnétique des matériaux diélectriques.

En vue de choisir une méthode qui nous permeteifatte cet objectif, il faut prendre plusieurs
éléments en considération, tout d’'abord, la longueu bien I'épaisseur de I'échantillon a
caractériser, ceci nous a obligé a éliminer la oahde la premiére réflexion, car elle nécessite de
échantillons assez longs pour étre appliquée.

Donc nous sommes contraints de nous orienter vers I¢soohes des réflexions multipleNous
avons commencé par celtki court-circuit, et comme nous I'a déja mentioncétte derniére est
incapable de déterminer la permittivité diélectegdans les cas de basses fréquences ou
d’échantillons assez minces, ce qui est notre cas.

Il nous reste deux méthodes qui semblent étre pppes pour notre cas de figure. En ce qui
concerne celle de la ligne ouverte, cette derregsente un inconvénient important consistant en
limpossibilité d'insérer une impédance terminatatla valeur est 'infini.
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Quant a la méthode de la charge adaptée, cellstdirés efficace en matiére de détermination
directe de la nature du matériau a partir des @sutiemporelles expérimentales. Elle permet
également de déduire la conductivité électriqguendiériau a caractériser par le biais de la valeur
asymptotique du coefficient de réflexion.

Pour toutes ces raisons qui viennent d’étre menées, nous avons choisi cette derniere méthode
qui est la plus adéquate et la plus efficace potrercas.
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3-1 Introduction

Dans ce troisieme chapitre, nous allons donnerdmegud’importance a la technique de réalisation
des différents échantillons dont les matériaux ttuats sont: la résine RE, 'oxyde de calcium
CaO, le dioxyde de manganese Mnét le titanate de baryum BaTi@ut en adoptant un code
alphanumérique pour distinguer davantage chaquanélibn, ainsi qu’'a la structure de chaque
constituant. Par ailleurs, il nous a paru tréeseutilexposer le traitement des signaux issus de la
réflectométrie en domaine temporel (RDT) en #ilisles caractéristiques propres a la transformée
de Fourier discrete.

A la fin de ce chapitre, nous allons passer engdes résultats relatifs a la réponse RDT de chaque
échantillon.

3-2 La démarche expérimentale suivie lors de toutdss mesures

Pour avoir des mesures fiables, il est recommandéda)systeme soit mis en marche pendant une
demi-journée. Aprés ce temps, connu sous l'appatiadvarm Up time), nous pouvons procéder
aux mesures tout en respectant les étapes suivantes

Nous placons, en I'absence de I'échantillon, unrtcoucuit a I'extrémité de la cellule de mesure,
puis nous enregistrons la réponse TDR propre a cettfiguration (court-circuit sans échantillon).
L’étape suivante consiste a enlever le court-ciretia mettre en place I'échantillon a caractériser
c'est-a-dire dans la cellule de mesure et fermerestrémité par une charge adaptée (50 Ohms),
puis nous enregistrons de nouveau la réponse TOa@ cette configuration (échantillon plus
une charge adaptée).

Ces deux réponses, enregistrées par I'oscillosaopehantillonnage, vont étre acheminées via un
support numérique (disquette) vers un calculatmicrp-ordinateur), ou un traitement de signaux
sera appliqgué en vue d’extraire les valeurs deanpaires recherchés a savoir: permittivité et
conductivité.

Il est & noter que le laboratoire d’électromagmétisie I'université de Saragosse a déja développé
un software ou bien un code source connu sousdlitimn (Pcmtdr) dont la tache principale est
de prendre en charge tout le traitement de sigeawguestion.

3-3 Détermination des fractions volumiques en fonmin des poids des charges [1, 2]

Puisque les lois de mélange sont basées sur la@i@tude la permittivité du mélange a partir des
permittivités de ses constituants ainsi que lewastibns volumiques, il est trés important de défin
les fractions volumiques des différents constitsgrdur chaque échantillon. En ce qui concerne la
matrice hote, a savoir la résine, cela ne poserapmbleme puisque cette derniere se présente au
début a I'état liquide. Quant aux autres inclusionscharges, elles se présentent sous forme de
poudres. La mesure directe du volume n’est pasilpessious sommes donc amenés a peser les
masses exactes qui correspondent a des volumeddigEmminés.

Le passage d'un volume vers sa masse est réaliséndaniere suivante: Nous fixons d’abord le
volume total \i; d’un échantillon (selon les dimensions du moul)suite, nous établissons la
fraction volumigue Rarice de la matrice (résine époxyde), ce qui nous pedaeatéduire le volume

de la matrice nécessaire en utilisant la relationamte: Vnatice=Viot -Fmatrice. APres cette procédure,
nous stabilisons la fraction volumiquendre d’'une charge donnée et nous calculons le volume
VhargeCOrrespondant a cette fraction volumique, ogha¥e V tot -F charge Finalement, on a la masse
Mchargede ce volume, MhargeDehargeVeharge aVeC Rnargela densité de la charg@l est a noter que
toutes les pesées ont été effectuées par le biae thalance électronique dont la précision est de
I'ordre de 1 mg.)

3-4 Fabrications de composites
3-4-1 Les matériaux utilisés
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3-4-1-1 Matrice héte:(La résine époxyde)

L’expression ‘résine époxyde’ désigne a la fois piee-polymere et son systeme de résine
durcie/durcisseur. Avant que I'époxyde ne soit iduiec résine a une durée de conservation
indéterminée. La capacité de transformer |'étaiidig en solide thermodurcissable dur est I'une des
propriétés précieuses des résines époxydes. ldifaliion est accomplie par I'addition d'un réfcti
chimique connu comme agent de durcissement oussauni. La réaction de polymérisation peut
étre effectuée a température ambiante, avec udeuwch@oduite par une réaction exothermique ou
peut nécessiter une chaleur externe [3]. Une reptagon schématique du processus de
polymérisation d'un polymére thermodurcissabléllestrée a la figure 3.1.

Figure 3.1: Schéma relatif au durcissement de la tmee résine (a) Le séchage commence avec
des monomeres; (b) il procéde par croissance linéafc) il continue avec la formation d'un
réseau incomplétement réticulé; (d) il finit en taque thermodurcissable completement durci.

3-4-1-2 Les charges:

3-4-1-2-1 Titanate de baryum (BaTiQ) [4]

Le titanate de baryum (BaTi®@u BT) a été synthétisé pour devenir le premietenau céramique

et le plus largement étudié, en raison de ses lexte$ propriétés diélectriques, ferroélectrigues e
piézoélectriques [5]. La constante diélectriquevéterelative au BaTi©9découle de sa structure
cristalline. En réalité, le BaTiO3 a une structdegpérovskite comme le montre la figure (3.2).

La figure (3.2) montre que chaque ion de baryumeesburé de 12 ions d'oxygene. Les ions
oxygene et les ions baryum forment un réseau ceb@daces centrées. Les atomes de titane
résident dans des positions interstitielles ocigéds entourées de six ions oxygene. En raisoa de |
grande taille des ions Ba, la position intersigiebctaédrique dans BaTiO3 est assez grande
comparee a la taille des ions Ti. Les ions Ti domp petits pour étre stables dans cette position
octaédrique. Il existe des positions d'énergie mété excentrées dans la direction de chacun des
six ions oxygene entourant l'ion Ti. Puisque chadgre Ti a une charge de +4, le degré de
polarisation est trés élevé. Lorsqu'un champ étperest appliqué, les ions Ti peuvent passer de
positions aléatoires a alignées et entrainer unaripation en masse élevée et une constante
diélectrique élevée [6].

Le titanate de baryum a trois formes cristalliregique, tétragonale et hexagonale. Le polymorphe
tétragonal est le plus largement utilisé en raidenses excellentes propriétés ferroélectriques,
piézoélectriques et thermoélectriques [7].

La température a un effet important sur la strictuistalline et les caractéristiques de polansati
du BaTiG. Au-dessus de 120° C (et jusqu'a 1400° C), BaES cubique et les BaTi®nt une
polarisation aléatoire spontanée comme décrit ssuale Dans cette plage de température, l'ion Ti4
+ se situe au centre d'un octaedre d'ions oxygesmariie le montre la figure 3.2-A). La vibration
thermique est suffisamment élevée pour entraioeielitation aléatoire des ions titane dans sa
position interstitielle octaédrique dans BaTiO3ioh' Ti4 + change de position, entrainant la
polarisation lorsque le champ électrique est apglignais il revient & sa position centrale stabke d
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gue le champ est supprimé. Ainsi, il n'y a pas darjsation conservée, pas de boucle d'hystérésis
et pas de comportement ferroélectrique. Lorsquengpérature du BaTiO3 est légerement abaissée
au-dessous de 120° C (température de Curie) pitatuit une transformation par déplacement dans
laquelle la structure du BaTiO3 passe du cubiquigtaagonal (figure 3.2).

Un axe cristallographique augmente en longueucéllule varie de 4,010 & 4,022 A) et les deux
autres en longueur (de 4,010 & 4,004 A). L'ionH8k décentre vers I'un des deux ions oxygéne de
I'axe long, ce qui entraine une augmentation spéetale la charge positive dans cette direction.
Ceci est illustré a la figure (3.3-a). L'applicatid'un champ électrique opposé a la polarité de ce

® T

@5
QBa

B)

Figure 3.2 : Schéma de la structure pérovskite daTBO3
A) Réseau cubique (supérieur a la température dei€, 120 ° C)
B) Réseau tétragonal (inférieur a la température Garie, 120 ° C)

[6]

dip6le d'origine entrainera le déplacement de Mah+ & travers le centre du site octaédrique et
vers une position excentrée équivalente. Ceci esttné@ sur la figure (3.3-b). Il en résulte une
inversion de polarisation, une hystérésis dansuabe E en fonction de P et une ferroélectriciié [6
Les propriétés diélectriques du BaTiO3 dépenderiadaille des grains et de la température. Au
point de Curie, le BaTiO3 a gros grains 0 um) présente une constante diélectrique élenée
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raison de la formation de domaines multiples dansnéme grain, dont le mouvement des pe
augmente la constante diélectriqgue au point deeCBour un BaTig a grains fins (~um), un seul
domaine se forme a l'intérieur de chagrain. Le mouvement des parois du domaine estdipar
les joints de grains, ce qui conduit a une failolestante diélectrique au point de Curie par raf
au BaTiQ a grains grossiers. A la température ambiantepistante diélectrique de la céraue
BaTiO; a grain grossier se situait entre 1500 et 2000relzanche, le BaTiz a grain fin présente
une constante diélectrique a la température anwieminprise entre 3500 et 6000. En effet,
contraintes internes dans le Baz a grain fin sont plugmportantes que dans le matériau a g
grossier, ce qui entraine une plus grande peribdttavia température ambiar[8].

Figure 3.3: Inversion de la direction de la polarisatiospontanée dans BaTis par inversion de
la direction du champ appliqué

3-4-1-2-20xyde de calcium (CaO

L’'oxyde de calcium, communément surnommé « chawe wi dont le procédé de fabricati
consiste en la calcination du calcaire a 825°C. €siQaformule brute de cet oxyde qui apparti

a une classe cristalline de type Fm3m. Il est decttre cubiqu, type NaC, avec un parametre de
maille a=,8108 A et une masse molaire et volumique de feore 56,07 g/mol et 3,4 g-
respectivement. L’oxyel en question réagit violemment avec I'eau et Badié est d'environ 1,6
gl (eau & 20 °C). Les températures de fusion et ébullide CaO sont : 2 570, 2 850
respectivement. Par ailleurs, sa premiére énergiaishtion est estine & 6,66 + 0,18 eV (gaz).
Cet oxyde est de couleur blanche; broyé trés fimenferdre de quelques microns), il p
apparaitre sous forme de poudre blanche a jauséopite.

Figure 3.4: propriétés chimique de L’oxyde de calcium C:
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Cet oxyde, de faible colgst trés indispensable dans différents domaineslwbiric. A titre
d’exemple nous citons ce qui s!:

* La chaux vive est principalement utilisée dangrtecédé de fabrication d'acier a I'oxygene (B(
Son utilisation varie d'environ 30 a 50 kd'acier. La chaux vive neutralise les oxydes acig8&s,,
Al,O; et FeOs, pour produire une scorie en fusion basi(9]

 La chaux vive broyée est utilisée dans la pradaate blocs de béton cellulaire, d’une densit
ca.0,6a1,0g/cm3[9]

» La chaux vive et la chaux hydratée peuvent augmenteiderablement la capacité de charge
sols contenant de l'argile. Pour ce faire, ils igssmnt avec de la silice et de l'alumine finen
divisées pour produire des silicates de calciundext alumintes possédant des propriétés
cimentation.

» De petites quantités de chaux vive sont utilisdeass d’autres processus; par exemple
production de verre, de ciment d'aluminate de gaicét de produits chimiques organic. [9]

» Chaleur: la chaux verlibere de I'énergie thermique par la formatiori'ligdrate, I'nydroxyde d
calcium. Ce processus peut étre utilisé pour fourne source de chaleur portable pratique,
exemple pour réchauffer des aliments sur place daedoite chauffante, faicuire et chauffer de
I'eau sans flammes nues. Plusieurs entrepriseeredds kits de cuisine utilisant cette méthod
chauffage. [10]

Dans notre travail, nous voulons déterminer soluémice, en matiere de propriétés diélectriq
sur les matériaugomposites dont il rentre dans leurs compositi

3-4-1-2-3Dioxyde de manganese Mr;

Le dioxyde de manganése, ou oxyde de manganésefl\dne grande importance au niv
economique. Il existe plusieurs méthodes pour épaer, parmi elles, noicitons I'oxydation en
masse du corps simple ou manganése métal ad'amplture des cristaux naturels sélectionné
pyrolusite, le chauffage de nitrate de mangané@se@us courant d'air -dessus de 500°C et
I'électrolyse de solution aqueuse de ate de manganése (II). En réalité, Il existe égatdgnun
grand nombre de dioxyde(s) de manganese, dont tamele) partie est produite par des éle-
chimistes. Ce composé chimique de formule I, est de structure tétragoe type TiQ, ses
masses molairet volumique du Mnt, sont de I'ordre de 86,9 g/mol et 5,03 g™ respectivement.
Il est & noter que le MnCest insoluble dans l'acide nitrique et I'acétoesotuble dans HCI ¢
H.O,. La température de fusion propre au N, est d’environ 535°C. Géndement, le MnQ se
présente sous forme de poudre noire a b

Figure 3.5 :propriétés chimique du dioxyde de manganése I\,

Les utilisations du MnO2 sont diverses, parmi ellesus citons les piles seches comme les
alcalines et les piles Z@4d, cette application nécessitait a ¢seule une consommation annu
d'un demimillion de tonnes de pyrolusite, la fabricatioes dérivés purifiés de la chimie
manganese, tels que MnO, Mn, qui est un intermédiaire pour avoir du Mn métal @actrolyse
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la fabrication d'oxydants, notamment celle maspwer la filiere uranium, matériau d'électrode de
super-condensateur, en céramique. |l sert a lauptimoh des tuiles, etc.

Dans notre étude, nous voulons mettre en exergnfuénce du MnQ sur les propriétés
diélectriques des matériaux composites dont if@stdes €léments constituants.

3-4-2 La technique de pose a la main

La technique utilisée est celle de la pose a lanmaiii est la plus ancienne et la plus simple
méthode de moulage pour la fabrication des comgmdifinfrastructure requise pour cette méthode
est minimale et les étapes de traitement sont igaie assez simples. Tous les échantillons
composites a base d'époxyde et de difféerentes ehamgnt préparés par cette technique dont les
étapes sont les suivantes:

1) La résine époxyde et le durcisseur corresponsiamit mélangés avec un rapport précis en poids
tel gu’il est recommandé par le fabricant de langgn question.

2) Des particules micrométriques (charges) sontienajoutées a la combinaison résine-durcisseur
et mélangées soigneusement par agitation manuelle.

3) Avant de verser le mélange époxyde/chargesldansule, un jet de silicone ou bien une couche
de cire est effectuée sur les parois du mouleilisation de la couche de cire ou la pulvérisatien
silicone permet l'extraction facile des composiths moule apres le durcissement. La pate
uniformément mélangée est ensuite lentement velaée des moules rectangulaires de maniere a
obtenir des échantillons de formes rectangulagesl{mensions 15 x 7 x7mm).

Il est & noter que la résine représente 70% dunweltotal de chaque échantillon tandis que les
autres constituants, a savoir le Ba3,i0a0O, MnQ, partagent le pourcentage restant, a savoir 30%
par un pas de 5% ce qui nous permet d’avoir plusiséries d’échantillons comme il est indiqué
dans les tableaux suivants:

» Premiere série d’échantillons: la fraction volunegle BaTiQ est fixée a 5%

Résine BaTiO3 MnO, CaO
Echant 01 70% 5% 0% 25%
Echant 02 70% 5% 5% 20%
Echant 03 70% 5% 10% 15%
Echant 04 70% 5% 15% 10%
Echant 05 70% 5% 20% 5%
Echant 06 70% 5% 25% 0%

» Deuxieme série d’échantillons: la fraction voluoegde TB est fixée a 10%

Résine BaTiO3 MnO, caO
Echant 07 70% 10% 0% 20%
Echant 08 70% 10% 5% 15%
Echant 09 70% 10% 10% 10%
Echant 10 70% 10% 15% 5%
Echant 11 70% 10% 20% 0%

» Troisiéme série d’échantillons: la fraction volunmgde TB est fixée a 15%

Résine B MnG, CaO
Echant 12 70% 15% 0% 15%
Echant 13 70% 15% 5% 10%
Echant 14 70% 15% 10% 5%
Echant 15 70% 15% 15% 0%

84



Chapitre3 Protocol expérimental

» Quatrieme série d’échantillons: la fraction voluoegle TB est fixée a 20%

Résine B MnQ, CaO
Echant 16 70% 20% 0% 10%
Echant 17 70% 20% 5% 5%
Echant 18 70% 20% 10% 0%

» Cinquieme série d’échantillons: la fraction voluoeode TB est fixée a 25%

Résine B MnGO, CaO
Echant 19 70% 25% 0% 5%
Echant 20 70% 25% 5% 0%

3-4-3 Code d’'identification des échantillons

Dans le but de faciliter la tdche expérimentale,code d’identification alphanumérique a été
attribué aux différents échantillons de type xxTGMagu les initiales TCM représentent les charges
suivantes: titanate de baryum TB, oxyde de caldia®, dioxyde de manganése Mn@ndis que
les chiffres xx, yy représentent les fractions wnulyues de TB et de MnOespectivement.

3-4-4 Usinage des échantillons

Pour que les échantillons puissent étre placésldaredlule de mesure, un usinage des échantillons
en question est nécessaire, et qui consiste adleumer une forme tubulaire dont les diamétres
interne et externe sont 3 et 7 mm respectivemeati €5t possible grace a I'extraction par le biais
d’un foret cylindrique creux doté de dents de dag# et par le percage effectué au centre de
chaque cylindre par une méche de 3mm. Il est ar mpte ces échantillons de forme tubulaire
recoivent un polissage minutieux sur les deux sedavant d’étre placés dans la cellule de mesure.

3-5 Caractérisation des composites par la techniqueDT

La technique de la réflectométrie temporelle, consme nom I'indique, est basée sur une analyse
temporelle des signaux acquis, et qui est souvembife et nécessite des simplifications, ceci n'est
possible que lorsque nous impliquons le domaingufétiel a travers ce qu’on appelle la
transformée de Fourier. Le fait d’associer les deuxlyses, temporelle et frequentielle, va étrs plu
bénéfique et il peut étre regroupé sous la déndimmaSpectroscopie en domaine temporel» ou
SDT, tout court, [11-13].

A vrai dire, une spectroscopie se fait en deuxesap

La premiere consiste en la mesure temporelle paethode de réflectométrie en domaine temporel
(RDT) ou en anglais Time Domain Reflectometry (TDH)].

La seconde consiste a déduire les parametres obésefl5] en traitant les données issues de la
premiére étape dans un domaine fréquentiel. Paeindte cet objectif, un outil mathématique
adéquat est indispensable.

Deées l'apparition, sur le marché, du composant, cosaus I'appellation "Diodes Tunnel", une
nouvelle eére s'est ouverte dans le développemdatmétrologie en matiére de spectroscopie. Il fut
possible, grace a ce composant, d’avoir des géngsat’échelon a temps de montée trés bref, de
I'ordre de 28 picosecondes et une amplitude der@%0 Ledit échelon se propage dans une ligne
coaxiale a air dont I'impédance caractéristiquedistctement liée a ses diametres, externe b et
interne a par la formule:

b
ZO = 138 loglg(a)
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Et Z, est égale a %0. C’est pour cette raison que la valeur de la achadpptée est égale a Q0
Aucune réflexion ne sera engendrée par une chardpea une impédance dont la valeur est égale
a celle de la ligne de transmission. En réalitésicle changement d'impédance, discontinuité, qui
est a l'origine des différentes réflexions rencéesr sur la ligne de mesure, en quelque sorte c’'est
I'un des principes de la réflectométrie RTD.

La méthode RDT, comme moyen de mesure de la pedtéitdes matériaux, fut introduite par
Nicolson et Ross en 1970 [16], alors que Davis letiddbiak, en 1975, étaient les premiers a
essayer d'utiliser ladite RDT en vue de mesurdemh@ur en eau des sols. lls se sont basés sur des
comparaisons avec des mesures faites par humigénnétntronique, et, a la lumiére de cette étude,
ils ont déduit la possibilité d’estimer la teneareau d’'un sol par RDT [17, 18].

En partant du méme principe que le radar, la RDIMseitl'effet écho, mais de maniére un peu
différente, elle utilise des échelons unités ou idgsulsions [16] au lieu de travailler en régime
sinusoidal entretenu comme c’est le cas pour uarr&ktte technique est principalement utilisée
en vue de détecter la présence de discontinuitésusa ligne de transmission, elle sert
essentiellement a les localiser ainsi que la détation de leurs natures. Pour accomplir cettegach
nous devons disposer des guides d'ondes formésdeax conducteurs qui permettent la
propagation de I'onde électromagnétique sur ungeldmande de fréquence. Dans ce contexte, un
échelon unité est envoyé sur la ligne en questiolwas observons la tension de réflexion [19].

3-6 Traitements des signaux acquis par la RTD

Lorsqu’on veut caractériser ou déterminer les pévgs diélectriques de I'échantillon, qui consiste

en un composite diélectrique, en utilisant la mé&hBTD, on doit procéder a un traitement adéquat
de la réponse obtenue. Cette derniere n’est quimalstemporel issu de I'oscilloscope numérique a
échantillonnage. Pour atteindre cet objectif, ndexgons, en premier lieu, extraire le coefficient de

réflexion a partir des données expérimentalesstllde noter que c’est un parametre d’extréme
importance car tous les calculs sont effectuésasbase de ce dernier.

3-6-1 Détermination du coefficient de réflexion

En réalité, le coefficient de réflexion est défiomme un rapport entre les deux signaux, réfléchi e
incident, donc il est impératif d’en obtenir powran puisse évaluer ce rapport [1, 2, 20].

3-6-2 Extraction du signal réfléchi

En fait, le signal obtenu, qui consiste en la ms&nstantanée mesurée sur la ligne de transmjssion
est la somme des deux signaux, réfléchi et incjaenk peut s’écrire sous la forme suivante:

V(t)ech/m = V(t)ech_r/m + V(t)i/m 3.1)

En vue d’obtenir le signal incident, il suffit deettre une charge adaptée au bout de la cellule de
mesure et en I'absence de I'échantillon, ce quiemmettre au systeme d’acquérir un signal propre
a une réflexion totale. Donc on a:

V(t)i/m = V(t)ca/m (3.2)

Maintenant, on peut déduire facilement le signéécéi en utilisant la formule suivante:

V(t)ech_r/m = V(t)ech/m - V(t)ca/m (33)
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3-6-3 La fonction d’appareil

Le signal mesuré du point de vue instrumentationrésl, mais sous un autre angle, voire
mathématique, ce résultat consiste, en fait, en aamyolution entre le signal réel et ce qu'on
appelle la fonction de I'appareil de mesure [21, d@nc il peut s’exprimer par la relation suivante

V(&) m = V(0 * h(t) (3.4)

m, comme abréviation, désigne mesuré.
De cela, on peut déduire ce qui sulit:

V(t)ech_r/m = V() ech—r * h(t) (3.5)

Ou, V(t)ecn » €St le signal réel qu’on vise a obtenir.

Une déconvolution est nécessaire pour I'obtentierce signal, mais dans le cas temporel, cette
étape présente un probleme de taille. En vue deworer cette difficulté, on doit recourir au
domaine fréquentiel en utilisant la propriété dadmsformée de Fourier, connue sous I'appellation
«le théoréme de convolution» [23, 24] qui cons#steimplifier ce type de calcul. Ainsi, on peut
écrire I'expression suivante:

V(t) = A(t) * H() = V() = A() - H(w) (3.6)

Pour éviter ladite fonction d’'apparéit) (autrement appelé «fonction de transfert» dansate
d’'un domaine fréquentiel), nous allons introduire wwharge de référence dont nous connaissons la
réponse théorique propre a elle [25, 26]. Nous epgnis généralement un court-circuit dont le
coefficient de réflexion est égal a -1. Ce qui npesnet d’'écrire:

V(t)ech_r/m = V(t)ech_r * h(t) - V(w)ech_r/m = V(w)ech_r ' H(w) (37)
V(t)cc_r/m = V(t)cc_r * h(t) - V(w)cc_r/m = V(w)cc_r ) H(w) (3-8)

Notons que les deux signawit) cc r/m €tV (t)ecn r/m SONt obtenus de la méme maniere.

V(t)cc/m = V(t)cc_r/m + V(t)i/m - V(w)cc_r/m = V((‘))cc/m - V(w)ca/m 3.9

Maintenant, nous allons diviser les deux équatjprésédentes pdf(w)., (en d’autres mots, le
signal incident), et, apres, nous procédons avigidn des deux équations 'une par l'autre, teeme
terme, mais sans oublier gRéw).. = —1 correspond bien au coefficient de réflexion d'woint-
circuit, donc nous déduisons ce qui suit:

V(@)ech_r/m (3.10)

R(w)een =
ech V((U)cc_r/m

N.B.: pour des raisons de simplicité, nous alloagenpar la suitk (w) = R(w).s,. La méthode
utilisée lors du calcul de la TFD est celle de Sam{27], qui va étre abordée dans une prochaine
section.

3-6-4 Extraction de I'admittance
L’admittanceY (w) peut étre calculée a partir de la valeur du coiefiit de réflexiorR (w) grace a
la relation suivante
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_1-R(w)

3-6-5 L’obtention de la permittivité complexe

La permittivité complexe d’'un matériau (de notrs,agest I'échantillon & mesurer) est liée a son
admittance réduite par une relation qui peut &terthinée par la maniéere suivante:

Nous savons que

(1—e2r%)
R(w) =P (1 — pz . e—Zyd)
et
1%
T e

Si nous utilisons lindice de réfraction, qui egfidi ainsi:
n=Je
D’aprés I'équation (3-11), nous pouvons déduireuiesuit:

<1+n-tanh(j-%-d-n))

tanh (j . % d- n) +n 349

y(w)=n-

Enfin, la résolution de cette équation va nous p#n@ d'obtenir la valeur de la permittivité
complexes”

3-6-6 Calcul de la transformée de Fourier discretéTFD)

Le signal numérique obtenu est défini principaletrgar les valeurs des ses N échantillons, nous
voulons calculer la transformée de Fourier discf€fD) propre a ce signal, mais il faut noter que
I'application directe de la TFD est efficace seudatndans le cas ou le signal numérique a traiter
présente des valeurs initiales et finales qui salies, alors que notre signal ne fait pas padieas
signaux. En revanche, le nétre appartient a ce rques appelons les signaux «Step-Like»
[24,28,29].

Plusieurs méthodes de calcul de la TFD ont étégsegs a savoir Gans [30], Nicolson [31] et
Samulon [27], qui aboutissent au méme résultat.n@@bodes sont plus faciles & mettre en pratique
et au contraire des fenétres temporelles qui ioissht des lobes, d’amplitudes cruelles, dans le
spectre du signal, elles octroient de meilleursltass.

En ce qui nous concerne, nous avons choisi cell8ateulon qui est la plus facile a mettre en
pratique.

3-6-6-1 Méthode de Samulon

La méthode proposée par Samulon consiste a évalti&D d’un signal numeérique a N échantillon
par le biais de la TFD de sa dérivée temporellde dechnique ou méthode est communément
connue sous le nom de «méthode de la courbe derikéecalcul de la dérivée de la fonction
dérivée peut étre décrit de la fagon suivante:

AV (k- At) =V (k- At) — V((k — 1).At) (3.14)
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Sachons que la valeur éeest comprise entre 1 et N.

3-6-6-2Calcul de la TFD.
La TFD d’un signaV (k - At) est définie par la relation suivante:

N
V(@i-At) = At Z V(k - At) - e~jokAt (3.15)
k=1

L'utilisation de la méthode de Samulon nous perté&trire ce qui suit:

N
TFD[V(k-At)] = At ) V(k-At) - e J@kAt (3.16)
k=1
N _ (3.17)
V(i-Af) = Atz V(k - At) - e J@kAL
k=1
Oou
1 (3.18)
Af =———
f N - At
Si nous développons la somme donnée par I'équédidT), nous arriverons a:
V(i-A . 3.19
Tu &) v _ (1— e /%) - TFD[V (k - Ab)] (3.19)
(1 — e /@AY (3.20)

TFD[V (k - At)] = V(i Af)

At

Donc au lieu de déterminer la TFD directe, nougralicalculer les TFDs des dérivées temporelles
relatives a chaque signal (échantillon et courdttiy. Ce qui nous donne:

1— e it 3.21
V(w)ech_r/m = % V(- Af)ech_r/m ( )
1 — e jwht 3.22
V(w)cc_r/m = % V(- Af)cc_r/m ( )
_ p,—jwAt
%' V(i ’ Af)ech_r/m (323)
R(w) = (1 — e~JwAD) .
- At V(- Af)cc_r/m
R(w) = V(- Af)ech_r/m (3.24)

V(i ’ Af)cc_r/m

Ou, i varie de 1 a N/2.
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En vue de minimiser le bruit, qui réside dans lecse calculé, au maximum, nous allons suivre
cette démarche:

Durant I'acquisition du signal temporel, il fautteppour un Premier Canal Utile PCU sur le
palier du signal incident qui sera le point le piusche du début du signal réfléchi.
- De la méme facon, nous définissons le Dernier Chitild DCU a partir duquel le signal
réfléchi atteint sa valeur asymptotique.
- Apres cette limitation par ces canaux, PCU et D@tls calculons la dérivée du signal
compris entre ces deux limites, il est a noter geecalcul se fait pour les deux cas a savoir:
échantillon et court-circuit.
- Puis nous cherchons les points dont les valeursradles et qui coincident pour chacune
des deux dérivées. Alors que les limitations PCD@U vont prendre de nouvelles valeurs.
- Le fait de définir cette fenétre temporelle de &blvnous permet de minimiser
considérablement le bruit dans le signal. A vragdun mauvais choix des limites de cette fenétre
menera certainement a une perte d’'informationssytide qui va altérer les résultats finaux.
La fenétre d’observation est sélectionnée telle[tua]:

AV(PCU - At) = AV(DCU - At) = 0 (3.25)
En fait, le calcul de la TFD se fait sur 'ensembks N échantillons. Néanmoins, les valeurs des

échantillons qui ne sont pas comprises entre |&tfen[PCU, DCU] sont systématiquement
remplacées par des valeurs nulles.

3-7 Résultats expérimentaux obtenus par RDT

Dans ce passage, nous allons passer en revudféerds résultats bruts obtenus par la RDT. Il est
a noter que toutes les figures ci-dessous compodenx courbes, la premiére (en rouge)

correspond au court-circuit placé au bout de laleetle mesure, tandis que la deuxieme (en bleu)
est celle de I'échantillon & mesurer.
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m C ] ]
£ - : X
S 085 : ]
= - "-‘u -
2 C a ]

= 08 3

o b} ~ o -
= » ° .
0.75 ? .
07 F ?’i‘ :

- -"'Il-l-l-._.‘u-.=___ gy J

0.65 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
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Temps (ps)
Figure 3.6 : Réponse TDR du composite 5TCMO00
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Figure 3.7 : Réponse TDR du composite 5TCM05
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Figure3.8 : Réponse TDR du composite 5TCM10
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Figure 3.9 : Réponse TDR du composite 5TCM15
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Figure 3.10 : Réponse TDR du composite 5TCM20
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Figure 3.11 : Réponse TDR du composite 5TCM25
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Figure 3.13 : Réponse TDR du composite 10TCMO05
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Tension narmalisée
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Figure 3.23 : Réponse TDR du composite 20TCM10
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Figure 3.25 : Réponse TDR du composite 25TCMO05

En examinant les différentes figures ci-dessus<{3.85), nous pouvons constater clairement que la
réponse TDR, relative aux différents échantill@st,celle des composites de nature diélectrique [1,
2, 32, 33, 34]. En outre, ces courbe TDR préserdest minimums dont les valeurs varient en
fonction des concentrations des différents corestits

Il est & noter que les ondulations qui ont éméd#ecourbes en rouge, relatives aux réponses TDR
des courts-circuits, sont principalement dues, &diaccumulation des charges statique sur ledit

court circuit placé au bout de la cellule de messoé aux mauvais contacts des différents raccords
existants le long de la ligne de mesure.

3-8 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons exposé brievemegniamthe expérimentale suivie lors de toutes les
mesures. Par contre, nous nous sommes penchéstatg/aur la technique de fabrication des

matériaux composites en donnant des informationgeundétaillées sur les matériaux constituants.
Et ce, en prenant en considération leurs propriété@éculaires et cristallographiques. Ces

informations seraient d’une grande utilité lorstjg’agit d’interpréter les résultats obtenus. Par

ailleurs, il nous a semblé essentiel de présemterdifférentes posologies, et ce, pour chaque
constituant tout en respectant un pas bien détérrainsi que les conditions nécessaires pour
I'obtention des mélanges de caractere aléatoire.

En effet, Vu que la spectroscopie est basée esBientent sur I'analyse fréquentielle des résultats
bruts de la réflectométrie temporelle, nous avasage d'élargir notre compréhension vis-a-vis de

I'aspect traitement de signaux en mettant en exergu transformée de Fourier discréte et

I'utilisation de la méthode Samulon dont le but dstsimplifier les calculs et I'extraction de la

permittivité. Et & la fin de ce chapitre, nous avqmassé en revue les résultats bruts de la
réflectométrie temporelle.
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4.1 Introduction

Nous allons entamer ce chapitre par une descriptionpeu détaillée des différentes parties
constituant le banc de mesure TDS (Figure 4.1)nettant un accent particulier sur celles de la
partie RDT (réflectométrie dans le domaine tempoEahsuite, nous allons exposer les résultats de
notre contributiorf1], obtenus lors de ce travail, portant sur le cortgmoent électromagnétique des
composites quaternaires RE/Ba¥iCaO/MnQ en haute et en basse fréquences. Un modeéle
théorique, a savoir celui de Lichtenecker mod#igté adopté pour les composites quaternaires en
vue de prédire ce comportement en basse fréquBoce.déduire les valeurs du facteur de forme
relatif a ce modéle, nous allons recourir a unehow# numérique en l'occurrence celle de la
régression non linéaire RNL. Pour valoriser au mieas résultats, une étude comparative sera
menée entre ceux obtenus par le travail expérirhentaux issus de I'étude théorique. Cela doit se
faire en estimant I'excés de la constante diélgatripour chaque cas de figure.

4.2 Description du montage expérimental

Le dispositif, utilisé pour la caractérisation dedieux diélectriques par la méthode TDR, est
constitué essentiellement des éléments suivants:

SYSTEME TDR

| Connecteur o o
— APC7 Terminason

| }
e E A 1

Cable de Ligne coaxiale gohantillon
Generateur mesure a air 50 Q)
d’echelon

Figure 4.1: Schéma synoptique du systeme de meparelT DR [2]

Un générateur de signal Figure 4.2 dont le tempaai@&ée et 'amplitude sont respectivement 35ps
et 200mV. Ce dernier fait partie d’'un ensemble et (HP 54121T), qui joue a la fois le rdle
d'émetteur et de récepteur de signaux.

Un oscilloscope numérique (HP 54120B), Figure reB¢ a I'ensemble de test au moyen d'une téte

d'échantillonnage qui enregistre les formes d'oadetemps équivalent. La bande passante de
l'oscilloscope permet de travailler dans deux mattefonctionnement de 12,5 GHz et 18 GHz.
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Charge adaptée

Cellule de mesure
Porte échantillon

Connecteurs APC7

Générateur d’échelon

S EED i

EilEretl=)

e i

o En [
S e

Figure 4.3: Oscilloscope numérique (HP 54120B)

s Corps ds la celiule

APCT
! f /— conductenr central

= = = = ' T ey o

vy VA AAATSLA LA S ST ALLLILIE |\ g

. - -

L 100.00 mm. 4i

Figure 4.4: Schéma de la cellule de mesyg}
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Une ligne coaxiale de haute précision, dont l'imgeéme caractéristique estyZ50), et des
connecteurs type APC-7, assurent le lien entrétia d'échantillonnage et la cellule de mesure,
DUT 'Device Under Test'. Le schéma complet, dediule en guide coaxial, est illustré sur la
figure 4.4. Ladite cellule de mesure est composée conducteur interne et externe de diamétres
3,04 mm et 7 mm, respectivement. Par ailleurspsgueur est 100 mm, tel qu’elle est représentée
dans la figure 4.4.

La longueur du corps de la cellule, & savoir, ledumteur externe, est de 85mm (figure 4.5). Et il
est composé d'acier inoxydable. Cependant, le @aduinterne est un bon matériau conducteur.
Les extrémités du corps de la cellule permettentauplage parfait des deux connecteurs, et ce,
grace a la contribution des deux rondelles de agatHP. Ces dernieres sont placées entre le corps
et ses connecteurs (Figure 4.5) et maintiennerotelucteur central au centre du corps de la
cellule.

15.00
HTIFTI. '
' 7.00
T . 3 "k S -
——fH - e —— - 9.50 mm
L—Eg.nn it 44
l 55,00 mm. o

Figure 4. 5: Coupe transversale du corps centralldecellule[3].

= B e
B
i
R &
N hzzz )
Ll Q
S~
COUPE A-A

Figure 4.6 Vue de la rondelle de centrage (HP3]
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Les rondelles de centrage, Figure 4.6, sont faltes type de diélectrique qui est pratiquement
transparent dans la gamme des micro-ondes. De griéise a leur géométrie (avec six trous de 2
mm de diametre), elles ne produisent aucune distotsrs de la mesure, c'est-a-dire que le signal
n'y sera pas réfléchi.

Tandis que la zone de contact des deux conductextsine et interne, sont faites de facon a
assurer une bonne conduction. Voici le procesassénblage de la cellule que nous avons décrit
figure 4.7:

Corps de la cellule

Conducteur ceniral

Rondelle HP
Vis de contact

connecteur APC

Figure 4.7: a) Schéma et b) Photo de la cellulerdesure[2]

A la fin de la cellule précitée, une terminaisoafique est connectée. Il existe deux types: un
court-circuit est utilisé lorsqu’il s’agit de la théde de la premiere réflexion et une charge adapté
50Q dans le cas ou nous optons pour la méthode axia@il multiple. Ainsi, la méthode choisie est
le facteur clé dans la détermination de la terrsimraia utiliser.

Dans ce travail, nous allons mesurer une séridnargitions solides sous forme de rondelle et la
méthode utilisée est celle de la réflexion multip# pour cette raison nous avons décrit
précédemment plus en détail en quoi consiste oettbode. La rondelle diélectrique (échantillon) a
mesurer est placée a l'intérieur de la celluléaremité initiale de la ligne de facon que laface

de I'’échantillon soit en contact total avec cekelarondelle HP.

Dans le cas ou on applique la méthode de réflexiokiple, une mesure du signal de référence doit
étre faite au préalable. Par conséquent, un cingdicest placé a la fin de la ligne coaxialegat
'absence de l'échantillon a mesurer et ce, pourerdb un signal de référence. Ensuite, la

terminaison de court-circuit est remplacée pardHbule, contenant I'échantillon a caractériser,
terminée par la charge adaptée d'impédance casticiée de 5@ (Figure 4.8).
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Il est & noter que le dispositif expérimental edtéra un ordinateur qui va nous permettre de
contréler le processus de mesure et d'acquisiteandbnnées. Ceci peut se faire en spécifiant le
nombre de moyennes souhaitées pour chaque poirsigiesux du court-circuit de référence et de

I'échantillon.

Charge de 50 Ohm

echantillon

Z/////////

i

Figure 4.8 Schéma de la méthode de réflexion multg

4.3 Résultats et discussions
4.3.1 Analyse spectrale

4.3.1.1 Détermination de la permittivité complexesg(- j £”) des différents composites

Dans cette section, nous voulons étudier la pagidle €') et imaginaire {’) de la permittivité
complexe, et qui sont reliés respectivement aukage et a la dissipation de I'énergie, sur une
bande de fréquence DC-2GHz. Ces deux parameétrestdgues ont fait I'objet de mesure pour
différents échantillons de composites quaternaiREis/BaTiQ/CaO/MnQ produits suivant
différentes proportions de ces constituants a d¢pton de celle de la résine —époxyde qui est
maintenue constante (70%) pour éviter le problemegiscosité rencontré en phase de préparation
du mélange.

Ces deux composantes de la permittivité diéleatsqont été déduites a partir du coefficient de
réflexion, comme mentionné précédemment, qui estundepar la technique de réflectométrie en
domaine temporel. L'étude de ces parameétres fuduiten en domaine fréquentiel grace a la
transformée de Fourier afin de mettre en évidercealactere diélectrique du composite de son
comportement ohmique et de son importance en effet$ de percolation possible.

La Figure 4.9 (a) représente I'évolution de laipartelle de la permittivité complexe des diffésent
échantillons quaternaires en fonction de la fréegaesur une gamme allant de DC jusqu’a 2GHz.
Par ailleurs, il est a noter qu’un code, de typ@GMyy, a été utilisé ou le premier chiffre xx
revient a la fraction volumique du titanate de banyTB, et le dernier chiffre yy représente celle de
dioxyde de manganése, tandis que la fraction v@uend’'oxyde de calcium est égale a la fraction
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restante (c’est a dire 30-(xx+yy)). La résine émtxyest toujours fixée a 70%. Les codes
correspondants a ces composites sont indiquéslemidgendes attachées aux graphes de la Figure
4.9.

Nous constatons, a partir de la famille des coumreéstives aux différentes concentrations de
charges possibles, que les deux composites tesnaIr€MO0 et 25TCMO05 donnent des courbes
qui représentent respectivement les limites infegeet supérieure de celles des meélanges
quaternaires (RE/BaT#CaO/MnQ).

e 5TCMO00 " 10TCMO05 x 15TCM15
" 5TCMO05 ¢ 10TCMI10 @ 20TCMO0
¢ 5TCM10 x 10TCM15 H  20TCMO05
x B5TCM15 + 10TCM20 ¢ 20TCMI10
+ 5TCM20 ¢ 15TCMO00 @« 25TCMO00
& BTCM25 H  15TCMO05 R 25TCMO05
e 10TCMOO ¢ 15TCM10
10 T T T T T T T T T T T T T T T T
L (a) 1
8 I H H "H " did"d 3o '[21 HB”B O piggonpn
& & A A A A AiA A A A
EEEEIESRESERERIREE
NREERIIEEREERERREILEER
L F F OE £ % % & % £ 2 & 2 £ % % % x
' EE-2E IR I g & o
: -ggggggguuéézﬁ“
i 8 & &8 8:8 8 8 8
& 68 5 o
4 B EEE' ...... ,§_ ...... .g: ...... - 8 ...... %_& ...... g ...... Eg ...... ..E ...... g-
L o ]
» ° @ 4
°o .
2 °io o © o ¢
0 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 0,5 1 15 2

Fréquence (GHz)

Figure 4.9 (a) Variation de la partie réelle de fgermittivité complexe des différents composites
en fonction de la fréquence

A partir de I'examen de ces résultats graphiquess, principaux points d'analyse peuvent étre tirés
En premier, I'augmentation deau fur et a mesure que la fraction volumiqueitdunate de baryum
TB et celle de 'oxyde de manganese Mn&ugmentent, ce qui signifie une nette contributierla
permittivité¢ du composite. En deuxieme lieu, ermies de fréquence, les différents composites
quaternaires réalisés (RE-BaEiOaO-MnQ) présentent approximativement des spectres plats,
avec quelquefois de légere décroissance le lorig gamme de fréquences choisie (du DC-2GHz.).
Le troisieme point d'analyse est caractérisé pacdption faite par le composite ternaire 5TCM00
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ou on note un important fléchissement de la couldda partie réelle de la permittivité dont la
valeur passe de 4 a 2.1 sur une gamme de frégalanede 0.5 a 1.5 GHz. Ceci est probablement
dd a la forte concentration de CaO et ayant un cotement plus conducteur par rapport a celle du
TB. Le fléchissement de ce parameétre pourrait &ttrdoué a une présence d'effet de percolation
autour d'une fréquence de 1GHz.

2 —T—T —TT —T—T T
[ (b) ]
1,5_ ]
e" [ |
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I : ¥;+*$¥§
o5 -5-5.5.5. 555 § ..... %ﬁ ..... ’;‘ ...... 54958838
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0 1 1 1 | I I B | 1 1 1 1 1 1
0 0,5 1 15 2

Fréquence (GHz)

Figure 4.9 (b) Variation de la partie imaginaire da permittivité¢ complexe des différents
composites en fonction de la fréquence

La Figure 4.9(b) montre I'évolution de la compogamhaginaire de la permittivité complexe en
fonction de la fréquence, pour différentes comlsioas de concentration volumique des
constituants. Nous constatons que cette permdtivitaginaire fournit des spectres d'amplitude
relatifs aux différents échantillons presque camtstgpour des fréquences basses allant jusqu'a
1.2GHz et ou, cependant, au dela de celle-ci oistasd une Iégére augmentation en amplitude.
Néanmoins, I'exception est faite d'une fagcon netabla croissance de cette permittivité observée
pour le composite dépourvu de L'oxyde de calciumBBGM25) et qui est plus substantielle par
rapport a celles du reste des composites. Ce guemmrquable ici est que I'amplitude spectrale de
ce constituant est vue comme une limite supériaurelles du reste des échantillons. Par ailleurs,
une parmi ces derniéres constitue leur limite iefée et provient une fois d'une composition d'un
mélange ternaire (25TBCMO05).
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Du point de vue d'effet de charge slril est clair que I'augmentation de celle-ciés¢ en général

a la croissance de la charge de CaO dans le mébmogeant ainsi le caractere semi-conducteur du
CaO dominant par rapport aux autres constituargge@roissance, nettement apparente en hautes
fréequences, est due probablement a I'incapacitedigbédes a suivre le champ externe appliqué en
termes d'orientation. Cet effet diminue substalgimeent lors de I'injection progressive du MnO
qui se substitue au précédent oxyde.

4.3.1.2 Détermination de la conductivité des diff@énts composites
Si nous nous permettons d’élargir un peu le spettrdisation de I'équation (1), nous serons en
mesure de mettre en évidence l'effet de la frégaiesnc la conductivité des différents composites.

" O—S
&F = T~

(1)

WEy

Il est a noter que celle-ci est déduite de la paniaginaire de la permittivité complexe et sa wale
dépend de I'application a laquelle nous voulongridgr ces matériaux composites. Par exemple,
dans les applications concernant le blindage dféttence électromagnétique, il est important
d’avoir une valeur élevée de la partie imaginafar contre, dans le cas des condensateurs, nous
avons intérét a diminuer davantage la partie insg5].

@ 5TCMO00 H  10TCMO05 X 15TCM15
H  5TCMO05 ¢  10TCMI10 o 20TCMO00
¢  5TCM10 X 10TCM15 H  20TCMO05
x  BTCM15 + 10TCM20 ¢ 20TCM10
+ 5TCM20 o 15TCMO00 o 25TCMO00
a 5TCM25 H  15TCMO05 H  25TCMO05
o 10TCMO00 ¢ 15TCM10
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Figure 4.10 Variation de la conductivité des difiémts composites en fonction de la fréquence de
DC-2 GHz
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La Figure 4.10 montre I'évolution de la conductvistatique,o, des différents composites en
fonction de la fréquence. Les courbes résultargda thesure de ce parameétre suivent une tendance
quasi-linéaire pour la plupart des composites. Nzagervons bien I'augmentation accentuée de la
conductivité lorsque nous augmentons la conceatratie dioxyde de manganése Mnét
diminuons celle de titanate de baryum BagliO

Seulement, a l'approche des fréquences élevéesrisup8 a 1.5GHz, deux courbes
correspondantes aux codes (5TCM25, 25TCMO00) chamdgrendance et présentent des points
d'inflexion ou l'une va en crescendo et l'autreléorescendo respectivement. En effet, ces courbes
correspondant aux composites ternaires délimitenpatt et d'autre I'ensemble des courbes des
composites quaternaires.

4.3.2 Analyse basse fréquence

Dans cette partie de travail, on limite notre asalyniquement aux résultats enregistrés en basses
fréquences (DC - 2GHz) dont I'objectif est l'invgation sur l'effet des oxydes sur la permittivité
complexe et la conductivité statiques) du composite quaternaire et la modélisation de ce
parametre diélectrique. Concernant la partie réddlecette permittivitee(), il a été remarque
ultérieurement la stabilité de sa valeur pour agégquences allant jusqu'a 2 GHz a I'exception de
composite au code 5TCMOO (ternaire) dont la constdiélectrique doit étre évaluée dans la région
qui précéde linflexion. Cependant, la partie inmegie €"a montré précédemment une inconstance
dans sa valeur le long de cette bande de fréquetars, nous avons opté pour une analyse a une
fréequence optimale de 500MHz comme traité danstreegaux antérieurs pour des composites
ternaires [6].Cette composante diélectrique a aersé@guence confiné I'étude et l'estimation de la
conductivité a cette méme fréquence.

4.3.2.1 Le comportement diélectrique du compositess l'effet des oxydes

Figure.4.11 nous montre la variation de la constdidlectrique statique des différents mélanges en
fonction de la concentration volumique de dioxyeamhnganése MnOOnN constate la présence de
deux différentes familles d'iso-courbes, la premiést tracée avec des concentrations volumiques
constantes de CaO, tandis que la deuxieme esafatedes proportions fixes de BaZiO

Les concentrations fixes de CaO et Baggdnt indiquées dans les légendes ci-attachéetiea ce
figure ci. Nous remarquons que pour une conceatrdike de I'oxyde de calcium CaO, la variation
des deux autres concentrations celle de MaDBaTiQ conduit a des courbes de la constante
diélectrique présentant un changement de conca@gdsi-ci s'opére a partir des concentrations de
CaO allant au dela de 15%. Ce qu'il faut reteniest la diminution importante de la permittivité
diélectrique que peut entrainer I'augmentationeteoxryde au détriment des autres constituants.

Le second point important de cette figure émantadle de courbes pour des concentrations fixes
de BaTiQ. Il s'agit des courbes a tendance linéaire posicdacentrations de BaTiGupérieures a
15% d'une part et, d'autre part, la valeur de ljigvité qui va en crescendo lorsque l'oxyde
MnO, croit, atteignant ainsi une valeur proche de & p@weomposite de code (25TCMO05). En ce
qui concerne la permittivité d'un composite quadem sa plus haute valeur est proche de 7 et
atteinte pour une composition (RE-Ba%iOaO-MnQ) de concentrations respectives (70-20-5-5).
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—&—TB 5% ——TB25%, -=-=-=--- CaO 15%
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Figure.4.11 Variation de la constante diélectriqeéatique des différents composites en fonction
de la concentration du Mn®

Le plus significatif de ce résultat s'illustre par bornage supérieur de ces iso-courbes par la
jonction de deux courbes dont I'une est a concamnréixe de 25% BaTi@(en trait plein) et 'autre
est de 0% de CaO (en pointillé) correspondant anxposites ternaires.

Sous un autre angle d'analyse, la Figure.4.12 miet$@volution de la constante diélectrique des
différents composites en fonction de la proportienCaO. Il est clair que les fluctuations de la
constante diélectrique des différents composites geu importantes lorsque la proportion de CaO
est fixée a 0% et a 5% et deviennent négligeablerraet & mesure que la concentration de CaO va
en augmentant au dela d'un seuil qui dépasse 5%aitLsaillant de cette évolution réside en la
constante diélectrigue des composites qui diminugsidérablement en fonction de la fraction
volumique de CaO et atteint méme une valeur plgséde 4 pour 25% de cet oxyde. Ce constat
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confirme également I'effet de ces deux oxydes tlad’'étude des ternaires (RE-BaEiWInOy,) et
(RE-TB-CaO) [6].

—*— TB 5% —— TB 15% —¥— 1B 25%

—®—TB 10% ——1TB 20%
12||||!||||!||||!||||!||||

10 o T— S R N— ]

Ca0%

Figure.4.12 Variation de la constante diélectriqetatique des différents composites en fonction
de la concentration du CaO

La Figure.4.13 nous montre I'évolution de la pammaginaire de la permittivité" des différents
composites en fonction de la proportion de MnOes courbes de tendance linéaire de cette
composante diélectrique imaginaire apparaissent gesi fractions volumiques fixes de Ba%i®
10%, 15%, et a 25%. Tandis que l'allure du resteatrirbes tend a étre concave et convexe pour
des fractions volumiques fixes respectives de Ba@i6% et 20%.

Il apparait clairement, de cette figure, que cettmposante diélectrique de la permittivité complexe
des composites a concentration de BaTsOpérieure ou égale a 20% croit légerement posir de
proportions du Mn@croissantesCependant, quant aux charges de BaTe® deca de 20% de

114



Chapitre 4. Mesures, résultats et discussions

concentration, les courbes correspondantes mordrengvolution plus ou moins accentuée de la
permittivité imaginaire.

—e&— Mix TB 5% —¢—MixTB 15% —*— Mix TB 25%

—®— MixTB 10% —*— Mix TB 20%

MnO2 %

Figure.4.13 Variation de la partie imaginaire de lgermittivité des différents composites
en fonction de la concentration de MnO

Figure 4.14 représente I'évolution de la partie gmaire statique des différents composites en
fonction de la concentration volumique de CaO. Diumilles d'iso-courbes ont été représentées en
vue de connaitre I'effet des trois constituants.pramiére famille de ces courbes est calculée a
concentration fixe de BaTi#et la deuxiéeme est obtenue pour des proportiomstantes de
MnO.,.Nous remarquons que ces iso-courbes sont borra¥edepx courbes limites inférieure et
supérieure dont la premiére est celle d'un compostnaire (0% de Mg et la seconde
correspond a celle d'un quaternaire a 5% de BaR@mi les points importants qu'on tire de ces
caractéristiques, on cite les plus significatifs.

Comme premier point, on note que les courbes aetdrations fixes de MnQexhibent des valeurs
de€" croissantes pour des fractions volumiques de &l&Dt en crescendo.
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—*— Mix TB 5% —*—MixTB25% ----- MnO2 15%
—®—MixTB 10% ----- MnO2 0%  ----- MnO2 20%
—&—MixTB15% ----- MnO2 5%
—*—MixTB 20% ----- MnO2 10%
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Figure.4.14 Variation de la partie imaginaire desfiérents composites en fonction de la
concentration de CaO (Mn@= const, et BaTi@= const)

Seules les valeurs les plus élevées proviennentca@des a concentrations de Mnl@s plus
élevées. Par contre, le deuxiéme point conceratd'd@amille de courbes (a % fixe de BagiQui
présentent toutes une tendance décroissante @enhatjvité imaginaire quand la concentration de
l'oxyde de calcium va en montée. Il en découleiapssles valeurs d&' les plus basses sont celles
fournies par les courbes a concentration de BalB©plus élevées.

4.3.2.2 Comportement de la conductivité du compositsous I'effet des oxydes

La Figure 4.15 montre I'évolution de la conductvdtatique déduite a partir de I'équation (1) a la
frequence de 500MHz en fonction de la fraction wafjue de MnQ@. A partir des courbes des
difféerents composites, ou chacune est a concemtrdike de TBa, nous observons que cette
conductivité est comprise entre 3.1574%1¢Qcm)’ et 19.737x18(Qcm)’ appartenant
respectivement aux composites ternaires 25TCMORTEM?25. Par ailleurs, la conductivité des
composites réalisés augmente en fonction de laeoration de Mn@et elle diminue en fonction
de celle de BaTi®
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Figure.4.15 Variation de la conductivité statiques différents mélanges en fonction de la
concentration de Mn@

La Figure.4.16 montre I'évolution de la conductvides difféerents composites en fonction de la
concentration de CaO. Il en résulte une nappeeda tamilles d'iso-courbe dont la premiére est
celle a fractions volumiques constantes de TB delaiéme correspond aux courbes a proportions
constantes de MnOCette nappe de courbes se trouve située entreaumie limite inférieure d'un
composite ternaire (a 0%de Mg)Ql'une part et une courbe supérieure du compgsigernaire
renfermant 5% de TB d'autre part. En plus de agseription, nous dévoilons une autre similitude
entre la Figure 4.14 et la Figure 4.16, caractérigar la tendance décroissante des courbes a
concentration fixe de TB. Toutes ces courbes ptéaedes minimums de conductivité dont le plus
petit est estimé & 3.2 F@Mcm)* et qu'estfourni au point d'intersection de deux courbes de
composites ternaires correspondant a 5% de CaO.
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—&— Mix TB 5% —¥—MixTB25% ----- MnO2 15%
—®—MixTB 10% ----- MnO20%  ----- MnO2 20%
——MixTB15% ----- MnO2 5%

—*—MixTB 20% ----- MnO2 10%
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Fig.4.16 Variation de la conductivité statique ddgférents composites en fonction de la
concentration de CaO (TB = const. MnG: const.)

Par contre, si on fixe la concentration de Mnla tendance des courbes devient croissante,ldonc
conductivité augmente en fonction de la fraction@®D. On peut en conclure que I'oxyde de
calcium CaO est toujours dominé par le constita@et lequel il compléte la fraction restante.

4.3.2.3 Processus de modélisation

Le processus de modeélisation consiste a identégeparametres d’'une loi qui décrit un ensemble
de données expérimentales, dans notre cas, l&lkit®nnée est celle de Lichtenecker modifiée
LLM. Cette loi est reconduite ici suite aux réstdtabtenus dans des travaux de recherche
antérieures montrant sa capacité de reproduireozrippativement le phénoméne diélectrique
rencontré pratiqguement dans le cas des mélangéobénes et aléatoires [6-8].Elle se distingue de
celle de Lichtenecker usuelle par l'insertion dotdar de forme qui sert & fournir la solution
optimale aux parametres diélectriques inconnus peuype de mélange hétérogene en l'occurrence
notre composite quaternaire RETBCM. La constructierce modéle requiert la détermination des
facteurs de forme associés a chaque compositiooedmélange tout en respectant les limites
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inférieure et supérieure de Wiener qui représergsntas limites d'arrangements en paralléles et en
série [9, 10] et qui sont donnés par :

1
(Eep)wL = N % (2)
i=1 8_1
N
(eedwy = ) %z ©

i=1

Ou g, a; représentent respectivement la constante diéleetrides ieme constituants et leurs
fractions volumiques.

La Figure 4.17 qui représente I'évolution de lanpieivité réelle experimentaledy)exp des divers
échantillons du composite (RE.BaEiOaO. MnQ) ainsi que leurs limites de Wiener en fonction
de la fraction volumique de MnOIl en découle clairement que tous les résulbatenus dans
cette étude respectent les limites supérieuresnfériaures de Wiener en conformité avec
I'inéquation suivante:

(Eef)WL < (Eef)exp < (Sef)WU (4)

La constante diélectriquecf). calculée selon le LLM est donnée par I'expressinvesite:

_ oq [2%] a3 2%}
(€eff )L (RE.BT .Ca0, Mn0,) = Ay TB X €rg X €1 X £ca0 X €pino, (S)

avec

0(1+0(2+O(3+O(4 == 1

Ou Ayte est le facteur de forme du mélange pour chagetidin volumique de TB .

Puisque I'équation LLM conduit a un probleme narédire, il est intéressant d'introduire une
approche algorithmique (méthode numérique) pountifier les parametres inconnus, a savoir les
permittivités des différents constituants, le factée formed g, -

Pour aboutir a la solution optimale pour ce paragnét nous avons opté donc pour la méthode de
la régression non linéaire RNL [11-13]. Les facteule forme, appropriés chacun a une
composition spécifiqgue du mélange et obtenus pandsthode dite RNL, sont résumés dans le
tableau 4.1.

Tableau. N 4.1: estimation du facteur de forme,fA& selon différents % de BaTi©

%o0x

5

10

15

20

25

A%TBa

0,67528

0,70262

0,73925

0,80940

0,90255

119



Chapitre 4. Mesures, résultats et discussions
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Figure.4.17 Comparaison entre les résultats expégimaux et les limites de Wiener en fonction

de MnG,

La Figure 4.18 présente une comparaison entrelliéea des facteurs de forme obtenus dans le
présent travail (composites quaternaires) et daltides travaux antérieurs (composites ternaires),
[6] en terme de la fraction volumique de TB. Noamarquons que, selon I'allure des courbes, le
facteur de forme n'est pas constant et est lotmed&gal a I'unité comme le stipule le modele de
Lichtenecker non modifié.

Selon la représentation graphique donnée de dgtheef ce facteur &g varie non linéairement en
fonction du % de BaTi® Cette évolution est nettement remarquée par ooebare non aplatie
pour le composite quaternaire et qui pour des maisie précision pourra étre approchée sous forme
d'un polynéme d'ordre n comme l'indique la relaton

En vue d’identifier les coefficient®,, de ce polyndme procurant un meilleur lissage al&urs du
facteur de forme, nous avons utilisé la méthodentgisdres carrés amorties (DLSM), connue sous
le nom d'algorithme de Levenberg-Marquardt, quit @re assimilé a celui de Gauss-Newton basé
sur une approche de région de confiance [14, Jd4.doefficients de I'équation (6) sont résumés au
tableau 2.
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N
F(x) = Z B,x" (6)

Ou x, F, représentent respectivement le pourcerdageB injecté dans le mélange diélectrique a
étudier

Le nombre de coefficientBn et leurs valeurs sont arrétés suivant leur amitadpermettre un
meilleur lisage du modéle de Lichtenecker modifiécles résultatsxpérimentauxCette approche

de calcul a été projetée pour le cas de compasitaaires relatifs aux travaux antérieurs [6]. Ces
coefficients du polyndme sont utiles non seulenemime indicateur de degré de dépendance du
facteur de forme vis-a-vis du % de TB mais aussnroe moyen de son ajustement pour un
meilleur lissage de courbe.

Tableau N.2:valeurs de coefficients du polynéme déacteurs de forme pour composites
ternaires et quaternaires.

Facteur de forme Fs B B: B>

Fs Re-TB-CaO-MnG; 0,68 -0,0029276 0,0004718
Fs Re-TB-CaO [6] 0,75394 0,0073219 -0,00023873
Fs Re-TB-MnO; [6] 0,74658 0,0059779 -0,00018184

La permittivité réelle du mélange hétérogene poétra décrite par I'équation (6) sous sa nouvelle
forme:

— aq 29,3 a3 Oy
(Eeff )1 (RE.BT .Ca0, Mn0,) = F(X) X &g X €57 X €50 X E o, (7)
1 T T T T T T T T T T T T T T T T
L 1
— ’/ -
0.8 |y s — e e I T e T - T ¥ Cou—
—_ _/ -
o] > -—— " =
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Figure.4.18 Comparaison entre les facteurs de forptgenus lors de ce travail et ceux de
Bourouba et al [6].
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4.4 Etude comparative entre les valeurs expérimenies et celle de Lichtenecker modifié

En Figure.4.19nous avons reporté les résultats expérimentagrwet du modéle théorique LLM
cOte a cOte afin de les comparer et d'en dédugaliféérences entre les permittivités effectives
expéerimentale et théoriquedp, €'). Ceci peut étre pris comme une bonne hypothésejpstifier

la validation du Modéle de Lichtenecker modifié lgpeé a un composite quaternaire.

Pour une meilleure crédibilité de cette étude coatpee, il est nécessaire de quantifier leur
divergence et d'en déduire la qualité de ce modeleet effet, un des moyens de quantification
auguel on a eu recours est l'estimation de la valeWexcés de la constante diélectrique et qui es
donnée comme suit [10]:

(ASE)L = (Ss)exp - (Ss)ML (8)

Ou (&5)exp, (5)m1, représentent respectivement la constante diéleetrexpérimentale et celle de
Lichtenecker modifié

12 : W mesurées TB 5% Mod licht TB 15%
Mod licht TB 5% W mesurées TB 20%
W  mesurées TB 10% Mod licht TB 20%
10 Mod licht TB 10% W mesurées TB 25%
W mesurées TB 15% Mod licht TB 25%

0 5 10 15 20 25

MnO2 %

Figure.4.19 Comparaison entre le modele de Lichteker modifié et les résultats expérimentaux
de composites quaternaires

Tous les résultats obtenus de ce calcul de quaatidn deAe’, en fonction de la fraction volumique
de dioxyde de manganese Mn®ont reportés en Figure.4.20. Il apparait queoli@tion de I'exces

122



Chapitre 4. Mesures, résultats et discussions

de la constante diélectrique du modeéle de Lichteremodifié des composites quaternaires, est
localisée entre -0.6 et 0.5. L'exceés le plus imgatrtrevient au composite (RE. BaiGCaO.
MnQO,) de concentrations respectives (70- 5 - 20- apayne valeur de -0.64, tandis que le moins
important est celui dont les concentrations sospe&etivement (70 -15- 15 - 0). En général, ces
exces ne sont pas vraiment des valeurs importattesnt dus a des imperfections dont l'origine
peut étre probablement un défaut d'usinage deqtiitbras ou une présence des bulles d'air dans
ces derniers ou encore du bruit dans la mesure.

! z z
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L —®— Excess ML10% TB
= — — Excess ML 15%TB
= 05 - —&--Excess ML 20%TB .
EJ e - - V- -Excess ML 25% TB
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w 0,5
-
L
1
-1
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MnO2%
Figure.4.20 variation de I'exces de la constantéldictrique en fonction de la concentration du
MnO,

Ceci nous permet de dire que les résultats sonbcame concordance et que le modéle de
Lichtenecker modifié reste applicable a un certdagré de certitude pour les composites
guaternaires préparés lors de ce travail.

4.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté une étutdnpsur la caractérisation électromagnétique des
composites quaternaires (RE-BaFH0aO-MnQ) par spectroscopie en domaine temporel SDT
dans une gamme de fréequence DC-2GHz. Les résd#atstte étude nous ont permis de déterminer
I'effet des deux oxydes, le CaO et le Mnéh présence de BaT{@IB) dans cette gamme. En ce
qui concerne l'oxyde de calcium, la partie réellde la permittivité complexe des composites n’a
pas vraiment connu une évolution importante dams$eou la concentration de CaO est fixée a une
fraction donnée. Par contre, le CaO n’influe paslaypartie imaginaire”, qui est beaucoup plus
liée aux concentrations des autres constituantboeaurrence le Mn@ et BaTiQ, ou la partie
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imaginaireg”est proportionnelle a la concentration de Mnét inversement proportionnelle a celle
de BaTiQ. Ce composant a 25% de concentration dans un gelternaire a fait chuter la
conductivité & sa plus basse valeur de 3.143(€2@m)* qui, déterminée a une basse fréquence,
pourra étre associée a une existence d'états delggesn. En revanche, la partie réedlede la
permittivité des composites quaternaires, dont Ilzs glevée est fournie par la composition
(20TBCM5), reste tout de méme surplombée par cdlle ternaire. La modélisation de ce
parametre selon la loi de Lichtnecker modifiéeveéliune meilleure concordance entre la théorie et
la pratique, ceci est justifié d’une part par libliaexces existant entre ces résultats, qui espds
entre -0.6 et 0.4. Ceci renforce d'avantage ladaabn du modéle pour une prédiction jugée
acceptable du comportement diélectrique d'un naatéichoisir pour une application ciblée dans
I'industrie des composants électroniques. D’ausm, pinterprétation de I'évolution du facteur de
forme du modele selon un polynéme d'ordre deuxrdribmé & un meilleur lissage des résultats
théoriques.
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Conclusion générale

L’objectif principal de cette these était I'étude domportement diélectrique des matériaux
composites quaternaires. Ces derniers sont complas#s matrice héte a savoir la résine époxyde
et des inclusions, sous forme de poudre, qui sseptént en trois éléments: un matériau
ferroélectrique BaTi@ et deux oxydes CaO, et MpOLa méthode utilisée, pour parvenir a
I'objectif précité, est celle de la spectroscopiedemaine temporel (STD) reposant sur le traitement
de signal des données acquises a partir d'un bameadure basé sur la réflectométrie temporelle
(RDT). Cette étude est, en effet, subdivisée enx deniets distincts, le premier concerne
uniquement la gamme des basses fréquences, tamglife qeuxieme couvre une gamme allant
jusqu’ a 2 GHz (hyperfréquences).

La technique d’élaboration des échantillons edea#ds mélanges aléatoires. Ainsi, il est
nécessaire de faire, au préalable, des calculeskgp pour bien respecter les fractions volumiques
existant entre les différentes inclusions et larimathote. Pour faciliter la tdche de caractérsgti
une codification des échantillons, de type alphagmiome, est introduite. En outre, tous les
échantillons ont fait I'objet d’un usinage précis ficon a convenir aux dimensions géométriques
de la cellule de mesure.

Compte tenu du nombre important des résultatsaspetmittivité diélectrique obtenus que
ce soit a I'état brut ou traités en domaine frégeénil s’est avéré plus que nécessaire de récaur
un modéle effectif se basant sur une loi de mélabges notre cas, hous avons opté pour la loi de
Lichtenecker modifiée, et ce, pour valider les hassl expérimentaux relatifs aux composites
quaternaires. Dans ce contexte, notre contribugside dans le fait que le facteur de forme, felati
a cette loi, est exprimé en fonction d’'un polynddedeuxieme degré. Ce polyndme est obtenu
grace a la méthode des régressions non linéaifdk)(Bn vue de donner un aspect quantitatif a
notre étude. Nous avons mené une comparaison leatrésultats expérimentaux et ceux issus du
modéle théorique en introduisant le concept decBexdiélectrique.

Le recours aux mélanges quaternaires n'a pas vnaiapporté une amélioration en termes
de permittivité diélectrique pour ce cas de méla@gte étude nous a permis de constater que sa
valeur est toujours comprise entre deux valeurgdansupérieure et inférieure produites par des
composites ternaires en I'occurrence a base dee€EMnC,. Par contre, ce travail a mis en exergue
la contribution de chacun de ces oxydes a traveesétude relative a l'influence de chaque oxyde
sur les caractéristigues du mélange en présenoentbitériau ferroélectrique a savoir le Ba3iin
ce qui concerne l'oxyde de calcium CaO, la partielle de la permittivité complexe diminue en
fonction de l'augmentation de sa fraction volumig&ar contre, cet oxyde n’a pas vraiment un
effet palpable sur la partie imaginaire de perrittlicomplexe des composites quaternaires. Celle-
ci est beaucoup plus influencée par les autreditwensts a savoir le BaTigxet le MnQ.

Les valeurs prédites, par le biais de la loi dehtaoecker modifiée, de la partie réelle de la
permittivité sont en bonne concordance avec c&lases du travail expérimental. Ceci est appuyé
par le faible excés existant entre ces résultxigéfemental vs théorique) dont les valeurs restent
comprises entre -0.64 et 0.40. Ce qui nous a coralwonclure que la loi de mélange de

Lichtenecker modifiée est applicable pour ces caite® quaternaires qui ont déja fait I'objet

d’'une étude ternaire séparément au sein de ndipedimire par Monsieur BOUROUBA.
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Le point marquant de cette étude consiste end'chiction d’un polyndme de deuxiéme degré en
tant que facteur de forme de la loi de Lichteneckedifiée. Cette étape a conduit a améliorer la loi
en elle-méme en termes de prédiction tout en laisgae porte ouverte pour d’autres perspectives
telle que l'introduction de l'effet de la chaleuarts le cas ou ces échantillons recevront un reauit
amont de la caractérisation.

Les travaux de recherche actuels ouvrent une peremta de futures recherches pour explorer de
nombreux autres aspects des composites polymeaegéshde particules. Parmi ces derniers, nous
pouvons citer les suivants :

- Développement de modéles théoriques pour dexpladi de charge de formes différentes
prenant en compte leurs géométries ainsi que |&srafites interactions. Exemple :
interface charge-matrice.

- Explorer la possibilité d'utiliser des charges dey autres que le dioxyde de manganese
MnO, et I'oxyde de calcium CaO, des matériaux ferrdgtpes autres que le titanate de
baryum BaTiQ et de résines polymeéres autres que I'époxyde ldadgveloppement de
nouveaux systemes composites quaternaires voise plu

- Explorer la possibilité¢ d'utiliser des fibres nalles avec différentes particules de
céramique pour fabriquer de tels composites prasentes propriétés fonctionnelles
améliorées.

- Analyser les colts de ces composites pour évatuer viabilité économique dans les
applications industrielles.
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Résumé

Ce travail porte sur la caractérisation électrondigne des matériaux composites
guaternaires, a base de résine époxyde (matrieg, ndintenant les inclusions suivantes: le titadate
baryum BaTiQ, le dioxyde de manganése Mné&t I'oxyde de calcium CaO. Cette caractérisation a
été effectué via la méthode de la spectroscopipdesiie TDS sur une gamme de fréquence allant du
statique jusqu'a 2 GHz. En vue de modéliser ce aotament électromagnétique, nous avons opté
pour le modéle de Lichtenecker modifié, ou la p#iwié effective du matériau composite est
obtenue en fonction de celle de ses constituanss @ue de leurs fractions volumiques. Le facteur d
forme, relatif & ce modele, est considéré commat &ta polyndme avec une approximation quasi
statique. Les résultats obtenus nous ont permisseoitement de vérifier la validité de la loi de
Lichtenecker, modifiée pour le cas des quaterngreésités, mais également de visualiser I'effet des
deux oxydes en présence d’'un matériau ferroéleeriges résultats de cette étude pourraient étre
orientés vers des applications en microélectroniamiaturisation des circuits intégrés) ou en
hyperfréquences (antennes, résonateurs).

Mots clés :spectroscopie temporelle, matériaux compositdsaligques, permittivité diélectrique, la
loi de Lichtenecker modifiée.

Abstract

This work focuses on the electromagnetic charazt®an of quaternary composite materials,
based on epoxy resin (host matrix), containing fbkowing inclusions: barium titanate BT,
manganese dioxide MnGand calcium oxide CaO. This characterization wasied out using the
TDS temporal spectroscopy method over a frequesioge from static up to 2 GHz. In order to model
this electromagnetic behavior, we opted for the ifrextl Lichtenecker model, where the effective
permittivity of the composite material is obtaingsia function of that of its constituents as welb&
their volume fractions. The form factor, relatirgthis model, is considered to be a polynomial \&ith
quasi-static approximation. The results obtainddwad us not only to verify the validity of
Lichtenecker's law, modified for the case of therafmentioned quaternaries, but also to visualiee th
effect of the two oxides in the presence of a fdactric material. The results of this study cobéd
oriented towards applications in microelectroniecsin{aturization of integrated circuits) or in
microwave frequencies (antennas, resonators).

Keywords: time domain spectroscopy, dielectric composite malt dielectric permittivity, modified
Lichtenecker's law.
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