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Introduction générale

Les antennes plaquées ont été proposées dans les années soixante dix pour
remplacer les antennes guides d’ondes (antennes paraboliques, cornets...).
Les antennes plaquées sont des structures planaires qui présentent plusieurs
avantages : dimensions réduites, faibles masse et encombrement, possibilité de
réaliser des antennes conformes, des antennes réseaux, des polarisations
différentes,... et surtout un cott réduit de fabrication par les techniques de circuits
imprimés. Elles peuvent étre implantées sur des véhicules, des avions, des missiles,
des satellites, des bateaux,...contribuant au développement rapide de Ila

télécommunication, des radars, de la navigation, de la téléphonie mobile....

Ces antennes possedent également des inconvénients : faible bande passante
(1 a 5 %), gain restreint, faible puissance admissible (quelques dizaines de Watts),
forte influence de la qualité du substrat diélectrique sur les performances,

rayonnement parasite di a I’alimentation et aux ondes de surface ...

Actuellement, les travaux de recherches sur les antennes plaquées sont tres
nombreux afin d’améliorer leurs performances (gain, bande passante, diagramme de
rayonnement ...), le procédé de fabrication ainsi que les matériaux utilisés

(céramiques, polymeéres, composites...)

D’autre part, les polymeres conducteurs intrinseques (PCI), apparus eux aussi
dans les années 70, (Polyaniline (Pani), Polypyrrole (PPy), Polythiophéne (Pth)...)
sont devenus des candidats possibles pour des applications en microélectronique.
Parmi ces matériaux, la polyaniline (Pani) est le premier polymere conducteur
commercialisé grace a sa bonne stabilité a 1'air et a la chaleur et son faible cotit. Les
applications potentielles de la Pani sont diverses: blindage électromagnétique,

condensateurs, capteurs, emballage anti-statique, revétement anti-corrosion...



La polyaniline est obtenu aujourd'hui sous sa forme conductrice en dispersion
dans des solvants ce qui permet une mise en ceuvre facile. Les niveaux de
conductivité atteints (jusqu'a 100 000 S/m) deviennent suffisants pour qu'on puisse
envisager son utilisation dans des structures micro ruban de petites dimensions. Des
dispositifs microondes fonctionnant dans les bandes centimétriques pourraient étre
réalisés a bas cott pour des applications dans des réseaux locaux ou en

télécommunications.

Dans ce contexte, notre travail consiste a fabriquer par sérigraphie des
antennes plaquées en remplagant le résonateur métallique (cuivre, argent, or) par un

polymere conducteur, la polyaniline précisément.

Au cours du premier chapitre de ce mémoire, nous présentons des généralités
sur les polymeéres conducteurs concernant leur structure électronique, les processus
de dopage, la conductivité ainsi que les mécanismes de transport de charges les plus
connus. Ensuite nous nous intéresserons a la polyaniline en particulier (sa structure,
les méthodes de synthése). Enfin, nous présentons les applications potentielles des

polymeres conducteurs en microélectronique.

Le chapitre II, présente la caractérisation du continu aux ondes millimétriques
de films de Pani ainsi que le suivi de I'évolution de leurs parametres électriques au
cours de leur formation. L'utilisation efficace de la Pani comme élément rayonnant
d’une antenne plaquée nécessite la détermination de ses propriétés électriques en
hyperfréquence, au voisinage de la fréquence de résonance de l'antenne (F = 10
GHz). Nous décrivons les principales méthodes de caractérisation micro-ondes des

matériaux isotropes, anisotropes, homogenes et hétérogenes.

Nous présentons dans le chapitre III, les résultats de simulations réalisées
pour une antenne a alimentation directe par microruban ainsi qu'une antenne a
ligne enterrée. Les simulations sont réalisées sur des patchs en Pani de propriétés

similaires aux films fabriqués, et sur des patchs en cuivre pour comparaison. Des



généralités sur les antennes plaquées (principe de fonctionnement, moyens
d’excitation, analyse théorique) seront aussi présentées dans le premier paragraphe
de ce chapitre, et nous montrerons par ailleurs, I'effet des parametres électriques du
film en polyaniline (conductivité o, permittivité €) et de 1'épaisseur sur les

performances de I"antenne.

Le chapitre IV de ce mémoire, présente les conditions de réalisation des
antennes plaquées en Pani ainsi que leur caractérisation expérimentale. Les
performances des antennes (gain, bande passante, coefficient de réflexion,
diagrammes de rayonnement,...) sont mesurées a 10 GHz, pour des patchs
rayonnants en Pani d’épaisseur 100 pm, de conductivité 6000 S/m et de permittivité
6000. Ces valeurs sont déterminées expérimentalement et prises en compte dans nos

simulations.
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Introduction

Les polymeéres, a la différence des métaux, sont connus pour leurs propriétés
d’isolation électrique. Mais la découverte en 1977 de A. J. Heeger, A. G. Mac Diarmid et H.
Shirakawa [1] (lauréats du prix Nobel de chimie de 1’année 2000) du premier polymere
conducteur, le polyacétyléne, a modifié¢ ce point de vue. En effet, il suffit que le polymere soit
conjugug, c'est-a-dire que sa chaine principale comporte une alternance de simples et doubles
liaisons, et qu’il soit « dopé», ce qui consiste a modifier sa structure électronique par
oxydation ou par réduction pour apporter sur la chaine des électrons ou des trous. Ainsi, les
porteurs de charges formés peuvent se déplacer le long de la chaine du polymere d’ou son
comportement conducteur.

I. Présentation générale des polyméres conducteurs

I. 1. Structure électronique

L’¢tude fondamentale structurale des polymeres conducteurs a été fondée sur le
polyacétyléne. Il est donc plus commode d’étudier sa structure é€lectronique. La chaine
polymere du trans-polyacétyléne est formée d’atomes de carbone liés entre eux
alternativement par une liaison simple (o) et une liaison double (r) plus courte (figure 1.1).

N N N N N N

Figure 1.1 : Structure conjuguée du trans-polyacétylene.

Ces atomes de carbones de la chaine polymére sont hybridés sp” et possédent un électron de
valence non apparié dans une orbitale de symétrie 2pz. Le recouvrement de ces orbitales
atomiques crée une « super orbitale » moléculaire. Grace a cette super orbitale, les électrons
peuvent circuler, en donnant naissance a des phénomenes de conduction électronique a haute
température.

I. 2. Processus de dopage

Un polymére conjugué ne devient conducteur qu’apres création d’un défaut ou exces
de charges dans sa super orbitale moléculaire. Par analogie avec la physique des semi-
conducteurs inorganiques, les mécanismes d’injection ou d’extraction de charges ont été
appelés « dopage ». Le dopage chimique est réalisé :

* soit par des réactions d’oxydo-réduction pour tous les polyméres conjugués;

* soit par des réactions acide-base dans le cas de la polyaniline.

Le taux de dopage est généralement de 1’ordre de 10 % a 30 %.

Par ailleurs, des contre-ions, appelés dopants, sont insérés le long de la chaine
polymere pour assurer 1’¢léctroneutralité. Le polymere est donc transformé en un sel constitué
de la chaine polymeére chargée positivement ou négativement et de contre-ions (figure 1.2).



(@)

A’ : contre-ion (dopant)

Figure 1.2 : Processus de dopage d’un polymere conducteur :
(a) : polymere conjugué non dopé ; (b) : polymere conjugué dopé, sel conducteur (polymere
chargé + dopant).
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Figure 1.3 : Ordre de grandeurs de la conductivité des principaux polymeres conjugués a
[’état neutre et dopé (PA : Polyacétylene Trans, PT : Polythiophene,
PPP : Polyparaphénylene, PPV : Poly(para-phénylene vinylene), PPy : Polypyrrole).

I. 3. Conductivité électronique

I. 3. 1. Structure de bande

La présence d’¢électrons délocalisés sur I’ensemble du squelette de la macromolécule,
confére aux systémes conjugués des propriétés originales par rapport aux systémes saturés :

- la délocalisation des électrons 7 induit une rigidité¢ de la molécule ou d’une partie de la
molécule, et inversement une distorsion de la planéit¢ des systémes induit une
diminution de la conjugaison;



- une forte réactivité chimique liée a une forte affinité électronique (Al) et au faible
potentiel d’ionisation (PI);

- Dexistence de transitions optiques dans le visible;

- une forte réaction aux champs magnétiques due a I’existence d’¢lectrons mobiles sur
la chaine : forte susceptibilit¢ diamagnétique et déplacement important des signaux de
RMN pour les molécules aromatiques ;

- les influences électriques se propagent facilement d’une partie de la molécule a
’autre; d’ou une grande polarisabilité et une conductivité plus aisée.

D’autre part, certaines propriétés moléculaires des matériaux polymeéres conducteurs
dépendent de la longueur effective de conjugaison, qui est différente de la longueur réelle de
la macromolécule. En particulier, pour le polyacétyléne, le diagramme des orbitales
moléculaires (niveau w) évolue avec [’accroissement de la taille de polyénes conjugués
(figure 1.4).

Au fur et a mesure que la taille de la molécule augmente :
- D’écart entre chacun des niveaux © — ©* diminue ;
- la différence d’énergie entre les niveaux High Occuped Molecular Orbitals (HOMO)-
Lowest Unoccupied Molecular Orbitals (LUMO) diminue.

A la limite de la chaine infinie, les orbitales moléculaires deviennent indiscernables et
constituent une bande d’énergie. Si bien que, les propriétés électriques des polymeéres
conducteurs peuvent étre décrites dans le cadre de la théorie des bandes (bande de valence et
bande de conduction séparées par une bande interdite) dans la mesure ou le milieu est
organisé et périodique.

Energie Vide
n* (LUMO) A L
n* (LUMO) N
E— BC
" (LUMO)
PI Y. n* (LUMO)
BI
n (HOMO)
© (HOMO)
* BV
f 1 (HOMO) —H—
f 1 (HOMO) f f *
2 n

Ethyléne Butadiéne Octatétraéne Polyacétyléne
Figure 1.4: Diagramme de I’évolution des orbitales moléculaires avec [’accroissement de la
taille de polyenes conjugués [2].



L. 3. 2. Défauts topologiques, solitons, polarons

Dans une méme chaine de polymeére conducteur, des domaines se trouvant dans deux
états fondamentaux différents peuvent cohabiter et donnent lieu a des défauts topologiques
situés entre deux domaines (figure 1.5-b). Ces défauts topologiques ont des propriétés
originales, ce sont des radicaux libres qui peuvent se mouvoir facilement le long de la chaine.
L’¢énergie de formation de tels défauts est plus faible (0,41 eV) que I’énergie de création de
porteurs libres a travers la bande interdite (0,7 eV) [3]. De plus, il n’est pas localis¢ sur un
atome de carbone mais s’étend sur environ 7 atomes de carbones (figure 1.5-c) [3]. A cause
de I’extension de ce défaut, la barriére d’énergie de saut d’un site a 1’autre est faible, de
I’ordre de 2.107 eV; elle permet un transport aisé de ce défaut a des températures supérieures
a 40K. Ce défaut, appelé soliton, qui consiste en une rupture de symétrie de la chaine, est un
état ¢lectronique localisé dans la bande interdite (figure 1.5-b).

@ N\ I\ NNIN~S
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[

Figure L.5: Le polyacétylene : (a) structure du trans-polyacétylene ; (b) création d’un soliton
suite a la présence de deux domaines de configuration d’alternance différentes (phases A
et B) ; (c) limite du domaine d’extension du soliton (environ 7 atomes de carbone selon
A. J. Heeger [4]).

L’isomére trans du polyacétyléne présente deux formes résonantes équivalentes d’un
point de vue énergétique. Cette situation est cependant exceptionnelle. En effet, dans la
plupart des polymeéres conducteurs comme le polyparaphényléne (PPP), on n’a pas deux états
dégénérés. L’alternance de type A et I’alternance de type B ont des énergies différentes [5].
L’extraction d’un électron du sommet de la bande de valence du PPP, crée un défaut
¢lectronique (radical cation de spin demi-entier) qui ne se délocalise qu’au niveau de quelques
unités monomeres seulement (figure 1.6). Cette délocalisation partielle induit une déformation
structurale locale de la chaine de polymeére. On appelle polaron ce radical cation partiellement
délocalisé. La formation d’un polaron est énergétiquement trés favorable: 0,03 eV dans le
PPP ou 0,12 eV dans le polypyrrole (PPy).

OO0
OO ==

Figure 1.6: Formation d’un polaron dans le cas du polyparaphénylene (PPP).
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Lors de la deuxiéme oxydation d’une chaine polymére conducteur (figure 1.7), deux cas
peuvent se présenter :

- soit il se forme un nouveau polaron sur une partie de la chaine du polymere de
maniere totalement indépendante ;

- soit le polaron précédemment créé¢ perd un nouvel électron: on passe donc d’un
radical cation a un dication qui lui ne possede pas de spin. Ce dication appelé
bipolaron, provoque également une déformation structurale, a laquelle on associe des
niveaux d’énergie dans la bande interdite.

La formation d’un bipolaron implique que 1’énergie gagnée par la modification de la
distorsion locale du réseau soit supérieure a la répulsion coulombienne des deux charges : La
distorsion autour d’un bipolaron est encore plus grande qu’autour d’un polaron.

AR P
—_ <
DO oo
(a) (b)
SIS D,
5 LN -
o+ o+
(©
Figure 1.7: Mécanismes de formation du polaron (b) et du bipolaron (c) dans la chaine de
polyaniline.

I. 3. 3. Transport de charges

Les polymeéres conducteurs intrinseques (P.C.1.) sont des milieux désorganisés mais il
existe des zones cristallines trés petites a I’intérieur de ce milieu amorphe. A la différence de
la conduction électronique dans les semi-conducteurs, la conduction dans les P.C.I., est
souvent appelée « conduction redox » parce qu’elle résulte du transfert de charge li¢ a des
processus d’oxydation ou de réduction, processus conduisant a la création de polarons et
bipolarons.

En général, la structure d’un échantillon réalisé a partir d’un polymeére conducteur
s’organise en un réseau de fibres interpénétrées contenant des chaines de polymeres.
La conduction macroscopique dans un film de polymeére conducteur est la superposition des
conductions entre les chaines et entre les fibres avec la conduction a I’intérieur de la chaine

(figure L.8).

Le mécanisme de transport associ¢é a la conduction intra-chaines est a caractére
unidimensionnel, alors que celui associ¢ aux conductions inter-chaines et inter-fibres est
tridimensionnel.
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Figure 1.8 : Schéma décrivant [’effet de la structure du polymeére conducteur sur la
conduction électrique, (a) : conduction intra-chaines, (b) : conduction-interchaines,
(c) : conduction inter-fibres.

Transport dans les chaines de polymeéres conducteurs

Le dopage de la chaine de polymeére conjugué par un agent oxydo-réducteur fait apparaitre
des charges sur des séquences conjuguées.

Dans le cas du polyacétyleéne, les défauts topologiques, se transforment sous ’action
du dopage, en défauts chargés (carbocations ou carbanions) et assurent le transport de charge
le long de la chaine. La conductivité électrique du matériau va dépendre de la mobilité de ces
porteurs de charges. Les propriétés de transport vont dépendre du taux de dopage. Ceci est
vrai a faible concentration mais a forts dopages, ces défauts interagissent et se recouvrent ; la
« structure de bande » est alors modifiée et on tend vers un recouvrement des fonctions
d’ondes et donc vers un comportement métallique. Les porteurs de charges sont alors des
¢lectrons délocalisés et I’on observe une augmentation importante de la mobilité.

Pour les autres polymeres conducteurs (PPP, PPy...), le dopage se traduit en terme de
« structure de bande » par I’apparition d’états énergétiques intermédiaires correspondant aux
polarons et bipolarons. Ces porteurs de charge possédent des mobilités dépendant de
I’énergie de distorsion. Ils sont localisés et répartis sur des domaines comportant quelques
unités monomeres seulement. Ces domaines restent isolés dans le cas d’un dopage faible, et
une énergie importante est nécessaire pour que les charges puissent franchir le gap : On se
trouve typiquement dans le cas d’un isolant. Pour des taux de dopages supérieurs, ces états
localisés du milieu désordonné peuvent se recouvrir. La mobilité des charges est alors
facilitée, et les niveaux polaroniques se fondent dans les bandes pour aboutir a un
comportement métallique (figure 1.9).
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Figure 1.9: Evolution de la structure de bandes du PPy en fonction du dopage : (a) non dopé ;
(b) dopage intermédiaire ; (c) dopage fort ; (d) dopage tres élevé (hypothétique) [6].

Transport dans les films réels

Le transport intramoléculaire est ainsi assuré dans les polymeéres conducteurs par des

défauts se propageant le long des chaines. Ces chaines sont organisées en fibrilles plus ou
moins cristallisées et les fibrilles en films. Il reste deux étapes a franchir pour les porteurs de
charge, le saut d’une chaine a une autre puis le saut entre deux fibrilles.
Le saut inter-chaine est assisté par phonons. Il doit nécessairement impliquer la présence d’un
autre défaut sur la chaine voisine. La distance inter-chaines influence donc la conductivité
macroscopique. Le saut d’un porteur de charge d’une fibrille a ’autre est assuré par Effet
Tunnel Activé.

Les mécanismes de sauts assistés par phonons et le désordre, dominent en général les
propriétés de transport macroscopique. Ces sauts sont dépendants de la température et de la
fréquence. Cependant, un dopage élevé ainsi qu’un dopant approprié permettent de limiter
fortement ces dépendances pour se rapprocher d’un comportement de type métallique.

I. 4. Mécanismes de transport de charges

La conductivité 6 d’un matériau est donnée par la relation :

o =neu I-1)
ou n est le nombre de porteurs de charges (¢électrons de conduction) par unité de volume, e la
charge de I’¢lectron et 1 sa mobilité.

- Dans le cas d’un métal « classique », n est constant (de 1’ordre de 10 ¢/cm’) et la

mobilité p, résultant de I’interaction électron-phonons, est reliée a la température T par la
relation suivante,

u=T" I-2)
Du fait de I’augmentation de 1’agitation thermique avec la température, ¢ est une fonction
décroissante de la température.
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- Dans le cas d’un semi-conducteur intrinséque, n est thermiquement activé. Quand la
température s’¢leve, la conductivité o croit. Elle est donnée par la relation suivante :

= I-3)

O o exp| — -
Pk

ou E, est la largueur de la bande interdite et k la constante de Boltzmann (k =

1,380662.10 J.K™).

- Dans un semi-conducteur extrinséque, la conductivité est essentiellement contrélée par
la densité n de porteurs de charge (n = 10"* a 10*"), c'est-a-dire le dopage.

- Dans le cas des polyméres conjugués, la conductivité est influencée par les deux
parametres qui sont la densité de porteurs de charge n, et leur mobilité p. Elle est
régie par deux mécanismes de transport :

o le transport intra-chaine avec une mobilité qui dépend de 1’extension des états
polaroniques localisés. La conduction est unidimensionnelle ;

o le transport inter-chaine caractérisé par des énergies d’activation dépendant de
la structure microscopique des chaines voisines. La conductivité¢ est de type
métallique et le transport est a caractére tridimensionnel.

I. 4. 1. Systémes désordonnés

Nous considérons dans ce paragraphe les polymeéres conducteurs ayant des
conductivités inférieures a 100 S/m (polypyrrole, polythiophéne, polyaniline). Notons qu’il
s’agit des polymeres les plus étudiés et les plus utilisés dans des applications, en raison de
leur stabilité a ’air. Dans ce domaine de conductivité, le polymeére peut étre considéré comme
un semi-conducteur.

La conductivit¢é d’un polymére conducteur décroit exponentiellement lorsque la
température diminue. La variation est de type exponentielle, mais avec un exposant pour la
température inférieur a 1. La loi d’évolution est de type :

o(T)=o,exp| - (%} I-4

avec o = ' (o = 1 pour un semi-conducteur intrinséque). 6o et Ty sont des constantes.

La loi de comportement en température serait donc plus proche de celle d’un semi-
conducteur intrinséque (équation (I-3)), pour lequel le nombre de porteurs est thermiquement
activé. Or dans un polymere conducteur, comme dans un métal, le nombre de porteurs de
charges ne dépend pas de la température. La dépendance en température de la conductivité est
alors liée a celle de la mobilité des porteurs de charges: elle diminue vers les basses
températures, alors qu’elle augmente dans le cas d’un métal.

Nous présentons succinctement les principaux modeles de conduction décrivant
I’évolution de la conductivité statique en fonction de la température :
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Modeéle VRH (Variable Range Hopping)

La relation (I-4) est caractéristique des lois de comportement rencontrées dans les
milieux désordonnés. Ce type de loi est généralement attribué a un mécanisme de conduction
par saut de portée variable entre états localisés (variable range hopping); il en résulte que Ty
est une constante dont la valeur est reliée a la plus haute barriere énergétique rencontrée par
une charge lors du transport par sauts. Développé par Mott [7], ce modéele décrit le saut d’un
porteur de charge d’un état localisé a un autre état localisé, le plus énergétiquement favorisé
qui n’est pas forcement le voisin le plus proche; d’ou cette notion de saut a portée variable.

Dans ce modele la dépendance de la conductivité vis-a-vis de la température est
donnée par la relation :

o(T)=o0,exp| - (%)M (I-5)

ou n est la dimensionnalité du transport de charges.
Dans le cadre des polymeres conducteurs, ce modele, bien que qualitativement
satisfaisant, conduit a des valeurs physiquement aberrantes pour les parametres

microscopiques qui lui sont associés, dont T.

Modeéle CELT (Charging Energy Limited Tunneling)

Définit par Sheng et al. [8], le modéle CELT (effet tunnel de charge limité) a été
originellement développé pour décrire les phénomenes de transport dans les métaux
granulaires dans lesquels la conduction se produit entre ilots trés conducteurs de petites tailles
dispersés dans une matrice isolante. L’évolution de la conductivité en température est de
type :

InoocT™"? (1-6)

Récemment, Zuppiroli, Bussac et al. [9] ont adaptés le modele CELT aux polymeéres

conducteurs en mettant en ¢évidence I’importance des contre-ions dopants dans les
mécanismes de conduction de charges. Le mécanisme dominant est plutot un transfert de
charges entre différents segments conducteurs, qu’ entre des états localisés.
Les modifications apportées, concernent I’effet de 1’hétérogénéité du dopage dans les
systemes conjugués désordonnés tridimensionnels sur la nature de 1’état conducteur, et sur
I’origine et les caractéristiques des grains conducteurs ainsi que sur la conduction transverse
interchaine par effet tunnel.

CeSmn Y .
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=)

Figure 1.10 : Schéma d’un polymere conducteur montrant la présente de zones ordonnées
(conductrices) dispersées dans un milieu désordonné (moins conducteur) [10].
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Les flots conducteurs sont décrits en terme d’amas polaroniques; c’est-a-dire de régions
fortement dopées résultant d’une distribution réguliere des contre-ions, au sein desquelles le
mouvement des porteurs de charges entre chaines polymeres adjacentes a lieu par effet tunnel
assisté par les dopants. La conductivité est gouvernée par un mécanisme de saut entre ces
amas polaroniques trés conducteurs séparés par des zones désordonnées a plus faible
conductivité (figure 1.10). Dans ce cadre, la température caractéristique de Mott Ty s’exprime
comme une fonction de la distance moyenne s entre amas polaroniques, de leur diametre

moyen d et de I’énergie de répulsion coulombienne entre deux polarons U :

8U s> 1
T =—2"_ 1-7
0= -7

1 s
J— + R
2 d
avec k constante de Boltzmann.
I. 4. 2. Systémes de type métallique

Contrairement aux systémes faiblement dopés ( o < 10° S/m), ou les porteurs de
charges (polarons ou bipolarons) sont situés aux voisinages des dopants, et la conduction se
fait par sauts entres états électroniques localisés, les matériaux fortement dopés possédant des
conductivités plus élevées ( o > 10> S/m), et un comportement métallique (voir I’exemple du
Polyacétylene (figure 1.11)).

Figure 1.11 : Schéma de la structure du polyacétylene fortement dopé selon Ehinger [11].

Avec un méme taux de dopage, il est possible d’obtenir des conductivités différentes
en fonction de I’organisation des contre-ions le long de la chaine.
Si on a une répartition réguliere, le milieu sera plus conducteur que si la répartition est
aléatoire. Dans le cas de la polyaniline, le taux de dopage maximum est de 1 contre-ion pour 3
monomeres aniline, la proximité des contre-ions permet un bon recouvrement des fonctions
d’ondes des polarons (ou bipolarons) d’ou une conductivité élevée.

L’obtention de zones présentant une répartition régulicre des contre-ions dépend fortement du
couple dopant-solvant et des conditions de mise en ceuvre du dopage.
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Le régime métallique est mis en évidence en étudiant la variation de I’énergie d’activation
réduite
Alno
W(T)=
AInT

en fonction de la température :

(I-8)

- dans le régime métallique W(T) présente une pente positive, et négative dans le
régime semiconducteur ;
- au voisinage de la transition, W(T) s’annule.

Les mesures de 1’énergie d’activation réduite W, réalisées par Yoon [12] sur des échantillons
de Pani, confirme ce type de comportement (figure 1.12).
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Figure I.12 : Variation de |’énergie d’activation réduite W a basses températures pour six
échantillons de polyaniline dopées a [’acide camphorsulfonique a différents taux de dopage,
et pour deux échantillons de Pani dopées a [’acide chlorhydrique et l’acide sulfurique,
respectivement [12].

17



I. 5. Comportement hyperfréquence des polymeéres conducteurs et
composites

Le dopage variable et plus ou moins réussi des polymeéres conducteurs conduit a des
matériaux dont la conductivité peut varier sur plusieurs ordres de grandeurs ( 10~ S/m a 10°
S/m). Le comportement fréquentiel de ces matériaux reste assez uniforme. Il peut
schématiquement étre représenté par les courbes de la figure I.13.

? Conductivité, ¢ (S/m)

D I
.~
107 =
C _—
/
| 0-4 //// (a)
1 0-7 ///
A / Gac (DaT)
} >
1 kHz 1 MHz 1 GHz

Fréquence, F

* Permittivité diélectrique, &’

D\
10*
10° N

¢ \ \ ®)

2

10 \

A

} >
1 kHz 1 MHz 1 GHz

Fréquence, F

Figure 1.13 : Evolution en fonction de la fréquence, pour différents taux de dopage du
polymere, de : a) la conductivité o, et b) la constante diélectrique & d’apres Parneix [13]
(A : non dopé, B : tres faiblement dopé ; C : faiblement dopé ; D : fortement dopé).
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On retrouve ce méme type de comportement dans des composites formés d’inclusions
conductrices (en polymére ou métal) et d’une matrice isolante. Il a ét¢ démontré que les films
de polyméres conducteurs présentent ce type de structures ou des zones (de 10 a 50 nm) tres
conductrices sont séparées par un milieu moins conducteur [10].

Ce comportement a pour origine deux phénomenes physiques : percolation liée au taux
d’inclusions conductrices et conductivité par saut entre particules conductrices.

Le matériau (composite ou polymere conducteur) présente une structure hétérogeéne, a une
échelle du nanomeétre dans le polymére conducteur, et a 1’échelle du micron dans les

composites.

I. 5. 1. Théorie de la percolation

Rappel sur la théorie de la percolation

La théorie de percolation a été introduite en 1956 par Hammersley [14] pour étudier le
phénomene de diffusion d’un fluide a travers un milieu poreux. Ensuite, elle a été appliquée
pour étudier les phénoménes de conduction électrique dans les milieux hétérogénes
(conduction d.c.).

En particulier, pour un mélange entre conducteur et isolant, il existe une concentration
critique en particules conductrices pour laquelle la conductivité, en courant continu, devient
non nulle ; c’est le seuil de percolation, 1i¢ a I’apparition d’un chemin conducteur a travers
I’échantillon.

Considérons un réseau régulier infini de dimension D ; il existe des sites aux nceuds de réseau,
des liens reliant des sites entre eux et des amas composés de n sites reliés. Soit p la
probabilité pour qu’un nceud (lien) soit occupé.

Pour des faibles valeurs de p, le milieu est formé d’amas dont la taille finie augmente avec p.
Quand p tend une valeur critique p., appelée seuil de percolation, il apparait un amas infini
qui s’étend d’une extrémité du milieu a 1’autre. Enfin, lorsque p est supérieur a p., 1’amas
infini et des amas de taille finie coexistent.

La théorie de percolation prévoit, qu’au voisinage du seuil de percolation, les
grandeurs caractéristiques du milieu présentent des comportements critiques en lois de
puissance de (p — pc). Ces grandeurs sont données par les relations suivantes :

Nombre moyen d’amas : G(p) o< ‘p-pC | 2 I1-9)
Probabilité pour un site d’appartenir a un amas :  P(p) o« | pP-pe P I-10)
Taille moyenne des amas : S(p) o< \ P-Pe | g I-11)
Longueur de corrélation : C(p) o< | P-Pe | v I-12)

Les paramétres o, [3, y, vsont appelés exposants critiques et ne dépendent que de la
dimensionnalité D du réseau ; ils sont liés par des lois d’échelle :

2o =y+2B=P(5+2) 1-13)

19



Considérons un mélange formé de particules conductrices dispersées dans un milieu
isolant. En modélisant une liaison permise du réseau par une conductance finie et une liaison
non permise par conductance nulle, la théorie de la percolation prévoit que la conductance du
réseau est nulle pour p < p. et non nulle pour p > p.. Dans les milieux hétérogenes, le seuil de
conduction est donc identifi¢ au seuil de percolation.

Au voisinage du seuil de percolation, la conductivité présente un comportement décrit par des
lois en puissance [15].

Pour p > p, ocox(p-p.) (I-14)
Pour p <p., o=0 I-15)
ou t est un exposant critique.

Dans le cas réel correspondant au mélange bon conducteur/mauvais conducteur, on a trois
régimes de comportement de la conductivité (figure 1.14) :

pour p > pe, o~o,(p, - p)" (1-16)

pour p = pe, o R0, (ﬁ] (I-17)
0,

pour p < p, ocxo,(p-p.) (I-18)

avec :

G0, 61 la conductivité du bon conducteur et du mauvais conducteur, respectivement,
p est la fraction volumique en bon conducteur,
s, t, u sont des exposants universels qui ne dépendent que de la dimensionnalité du milieu, ils
sont liés par la loi d’échelle suivante [16] :
t

u= I-19)
S+t
o(p)
A
Oo
—t
O~ O-O(p - pc)
o, !
GzGO G—
0
o~o(p.—p)
o1
>
0 Pec 1 p

Figure 1.14 : Variation de la conductivité électrique du mélange bon conducteur (oy )/
mauvais conducteur (o), en fonction de la fraction volumique de particules conductrices.
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Ce type d’étude peut étre conduit pour étudier les parametres physiques de milieu. En
particulier, la polarisation du milieu diverge également :

P(p) o< |p-pe| ™ (1-20)
et

g o P(p) a-21)
Pour un milieu tridimensionnel (3D), t = 1,94 et s = 0,73, valeurs aujourd’hui confirmées par
de nombreuses expériences.

I. 5. 2. Théorie du milieu effectif

On peut considérer un matériau composite parfaitement caractérisé d’un point de vue
dimensionnel par la longueur de corrélation &, la dimension d de 1’échantillon considéré et la
longueur d’onde A utilisée pour sa caractérisation. Quand A >> &, la propagation dans un
milieu hétérogéne est analogue a celle dans un milieu homogene, et c’est dans ce cas
seulement que le concept de milieu effectif prend tout son sens.

La fonction diélectrique €. du milieu est basée sur le calcul du champ polarisant chaque
inclusion, et dépendra donc de la forme des inclusions. La plupart du temps cette forme
n’étant pas connue, on s’en tient a des formes sphériques ou ellipsoidales, les seules qui
permettent un calcul du champ local.
L’hypothése d’inclusions sphériques conduit a la formule de Maxwell-Garnett 1904-1906
[17] :

E,—&, g —€,

g, +2e, P g +2¢, 4-22)

avec :
€. la permittivité du milieu effectif,
&; la permittivité des inclusions,
em la permittivité de la matrice.

Dans la formule (I-22), matrice et inclusions n’ont pas des roles symétriques. En introduisant
cette notion de symétrie dans le calcul, on obtient une théorie du milieu effectif généralisé
(Gruggemen 1935 [18], Cohen 1973 [19]) :
ga B ge 8}) B ge
p8a+A(gu_ge) ge+A(gb_ge)
€, et &, sont les permittivités des deux phases. A = 1/3 pour des inclusions sphériques.

+(1-p) =0 I-23)

Dans ces théories de milieux effectifs, tous les milieux sont supposés de méme nature
(diélectrique ou conducteur- o remplace alors € dans les relations précédentes).

Pour les appliquer aux composites isolants/conducteurs, il faudra remplacer & par la
permittivité complexe (¢’ — j o/gom). La confrontation expérience théorie est en général assez
catastrophique !

I. 5. 3. Aspects phénoménologiques des propriétés électriques des
polymeres et des composites conducteurs

En résumant ce qui est connu actuellement des propriétés €lectriques (permittivité et
conductivité) des polymeres conducteurs :
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= Conductivité d’un polymeére conducteur : La conductivité est due au déplacement de
polarons et bipolarons. Son comportement statique (d.c.) sera représenté par une loi de sauts
par effet tunnel entre des lots conducteurs (CELT) [9]:

T [24
o(T)=o,exp| — (?Oj (1-24)
avec: a<a <!

En fonction de la fréquence [20] :

o(w)=0c,|1+ (ﬁj (I-25)
@,

o étant paramétre dépendant de ©.

Lorsque g4, devient grand ( > 100 S/m), la conductivité apparait indépendante de la fréquence

au moins jusqu'a 100 GHz.

= Permittivité d’un polymére conducteur : 11 y a peu de mesures de permittivité. Comme la
conductivité est associ¢e au déplacement des polarons ou bipolarons, il est vraisemblable que
la permittivité est associée a la polarisation des polarons et bipolarons. On doit donc
s’attendre a une permittivité élevée mais positive (contrairement aux métaux inorganiques).
Les quelques mesures faites montrent en effet une corrélation entre permittivité et
conductivité, les deux augmentent en méme temps.

Les composites polymere conducteur/polymeére isolant présentent les mémes caractéristiques
fréquentielles :

o(w)=0c,|1+ [EJ (1-26)

2

et une conductivité en continu qui peut étre modélisée a partir de la théorie de percolation a
cette réserve prés que le seuil de percolation p. ne peut étre connu que par une mesure [21].
Dans le cas de ces composites, une relaxation de charge d’espace peut apparaitre dans le
domaine des MHz [22].
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II. Exemple d’un polymére conducteur : la polyaniline

II. 1. Structure

Contrairement aux autres polymeres conducteurs qui ne présentent qu’une seule
possibilit¢ de transition isolant-conducteur en fonction de leurs états d’oxydation, la
polyaniline posséde une seconde possibilité de transition isolant-conducteur en fonction de
son ¢état de protonation.

Il existe trois types de polyaniline (figure 1.15): la leuco-éméraldine, 1’éméraldine, et
la pernigraniline.
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Figure 115 : Les différentes formes de la polyaniline base ; (a) : la leuco-éméraldine,
(b) : I’éméraldine, (c) :la pernigraniline.

La forme non dopée (isolante) de la polyaniline est souvent dite éméraldine base.
Aprés dopage, on obtient des sels d’éméraldine. Toutes ces dénominations proviennent de la
structure méme de la polyaniline qui autorise plusieurs €tats réduits et oxydés (figure 1.16)
qui influent sur les performances de la conductivité [23].
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OO, O30, O30
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Figure 1.16 : Les différentes configurations des motifs de la polyaniline.

L’éméraldine base dopée est la forme la plus conductrice de la polyaniline. Elle consiste en
une suite égale de motifs réduits [-(CeHa)-N(H)-(CeHs)-N(H)-] et oxydés [-(CecHa)-
N=(C¢H4)=N-] (figure 1.17). L’éméraldine dopée peut atteindre des niveaux de conduction
assez ¢levés (régime de conduction métallique) lorsqu’elle est dopée au maximum ; le
matériau est alors une suite égale d’unités réduites et d’unités oxydés diprotonées (figure
1.18): c’est la forme la plus communément utilisée.

Figure .17 : Eméraldine base (couleur bleu en solution).

Figure 118 : La polyaniline dopée (couleur verte en solution).
I1. 2. Synthese

Dans le cas des polyméres conducteurs, la méthode de synthése influe sur les

propriétés du matériau en autorisant, par exemple, le contréle de la conductivité, de la taille
des séquences conjuguées ou de la régularité de I’enchainement des unités constitutives.
Les caracteres rigide, insoluble et le plus souvent infusible sont des propriétés inhérentes aux
polymeéres conducteurs conjugués. Ces limitations ont amené les chimistes a développer de
nombreuses voies de syntheése afin d’améliorer la mise en ceuvre de ces matériaux. Parmi ces
différentes méthodes on distingue :

- les méthodes directes : la polymérisation par couplage oxydant du monomeére (voie
¢électrochimique ou chimique), la polymérisation par réaction de couplage
(organométallique), catalysée ou non par un métal de transition ;

- les méthodes par lesquelles le polymere est obtenu via un polymeére précurseur.
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II. 2. 1. Mise en « solution » : Dispersion de polyaniline

Comme la plupart des polymeres conducteurs, la polyaniline n’est pas soluble. Cette
insolubilité est due essentiellement aux fortes interactions intramoléculaires au sein de la
structure de la molécule. La conduction de type métallique dans ce matériau est basée sur le
mécanisme de conduction par saut tridimensionnel de porteurs de charges le long de plusieurs
molécules de polymeres dans un ilot conducteur. La polyaniline a une tension de surface de
I’ordre de 200 mN/m (sels) jusqu’a 2000 mN/m (métaux). Aucun solvant n’a une telle valeur
de tension de surface (tableau I.I). On parle alors de dispersion au lieu de « mise en
solution », la polyaniline forme donc un systéme colloidal de particules d’environ 10 nm. Le
« solvant » n’agit donc que pour disperser les agrégats en particules les plus fines possibles.
Les chaines de polymeéres restent intactes ainsi que leur longueur. Pour aider la dispersion, on
peut utiliser des sonificateurs qui « cassent » par cavitation les agrégats de la solution. Un
autre procédé consiste a utiliser un disperseur mécanique, assez proche d’un mixeur, qui
tourne a plusieurs milliers de tours par minute. Les trés importantes forces de cisaillement
réduisent ainsi les agrégats de la « solution ».

solvant morpholine m-crésol n-méthyl-2-pyrrolidone p-xyléne  eau
Tension de surface 23,5 32,5 25 28,5 72,9
(mN/m)

Tableau 1.1 : Tension de surface de quelques solvants.

IL. 2. 2. Dopage direct d’une dispersion de polyaniline

Usage des solvants et des dopants organiques

Pour obtenir de meilleures propriétés ¢lectriques, il faudrait que la Pani soit
directement dopée en solution pour que la protonation s’effectue sur chaque site de la chaine.
Contrairement aux solvants non organiques, les solvants organiques permettent d’obtenir des
films de conductivités €levées, tout en ayant un processus d’élaboration simple.

On peut citer comme solvants organiques utilisés: le chloroforme, la NMP, le
diméthylsulphoxide (DMSO), I’alcool benzyl, le phénoxy éthanol, le m-crésol, le p-crésol, le
2-fluorophénol, le 2-chlorophénol, le 3-éthylphénol, le 3-isopropylphénol, le 2-t-butylphénol
et le 2-méthoxy-4-méthylphénol.

Les dopants organiques associés sont: [’acide camphorsulfonique (CSA), 1’acide
dodécylbenzéne sulfonique (DBSA), 1’acide sulfosalicylique, des di-esters d’acide
phosphorique et 1’acide sulfonique tosyleéne (TSA) [24].

Les divers corps mis en solutions donnent aprés dépdt des conductivités allant de 10 S.m™
pour le chloroforme a 400 S.m™ pour le m-crésol et selon le dopant choisi.

Olinga et Pron [25] ont utilisé un nouveau dopant : le di-octyl-phtalate fonctionnalisé
par un groupement sulfonate (ou diesters d’acide 4-sulfophtalique) en association avec des
solvants de type acides dichloroacétique ou difluoroacétique. Le dopant apporte une fonction
plastifiante qui conduit & de bonnes caractéristiques mécaniques, tres stable dans le temps. La
sol4ution 1est toujours déposée et séchée pour former un film dont la conductivité peut atteindre
10" S.m™.
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Cette méthode a été utilisée pour fabriquer nos films de Pani [26-27]. Les solutions de
polyaniline (4% en masse) ont été préparées en utilisant les deux solvants organiques : acide
dichloroacétique et acide formique. Le dopant utilisé¢ est le DEHEPSA. Les solutions sont
coulées sur des substrats de téflon ou de verre et placées dans une étuve portée a 40-60°C.
Apres évaporation quasi-totale des solvants, on obtient des films souples, résistants et faciles
a détacher.

Jousseaume [28] a utilis¢ un dopant similaire: le bis(2-ethylhexyl)hydrogéne
phosphate (DiIOHP). Grace a sa fonction acide et a ses deux groupes hydrophobes, le DIOHP
peut solubiliser et plastifier la Pani tout en la protonant. Aprés dépot et séchage, les propriétés
mécaniques et électriques sont €élevées. La Pani, mise en solution dans sa forme conductrice,
peut-étre a son tour solubilisée dans le m-crésol.

Polymérisation en milieu aqueux acide

Une autre solution consiste a polymériser directement 1’aniline en présence d’acide
dans un milieu aqueux [29] : c’est la polymérisation en dispersion. Elle a néanmoins besoin
d’un stabilisateur : le poly(vinyl méthyl éther) PVME. Le PVME est dissous dans de I’eau
distillée avec de I’acide chlorhydrique concentré, de 1’aniline et du persulfate d’ammonium
(APS). La réaction s’effectue a une température de 2°C avec une agitation. Les particules
colloidales sont séparées par centrifugation. Les poudres sont lavées a 1’eau chaude, dans
laquelle le PMVE ne se dissout pas, puis séchées sous vide a température ambiante. Les
poudres sont ensuite pressées pour former des pastilles. Les avantages de cette méthode est
qu’elle n’utilise pas de solvant toxiques, la Pani se dédope trés peu en présence d’eau et est
stable a la chaleur. Cependant, le procédé n’est pas simple et nécessite un contrdle parfait a
chaque étape; la Pani résultante sous forme de poudre ne permet pas d’obtenir des films et la
conductivité ne dépasse pas 500 S.m™ au maximum.

Polymérisation par électrochimie

La préparation électrochimique ou galvano-statique [30] permet la synthése de la Pani
dopée a partir d’une polymérisation électrochimique en milieu aqueux. Le systéme est
composé de deux électrodes en platine plongées dans un bain contenant de I’aniline et de
I’acide chlorhydrique ou d’autres acides dans I’eau déionisée. Une tension constante de 0,9 V
est appliquée entre les deux électrodes. Le film de Pani dopée se forme sur I’anode et peut
étre ensuite décollé de 1’¢lectrode. Selon les électrolytes et le pH de la solution, la
conductivité du film varie de 0,3 4 300 S.m™. Des poudres dopées peuvent étre obtenues en
appliquant une tension cyclique. Cette méthode délicate nécessite un controle précis du
processus de synthése par électrochimie. Toutefois, le dépot ne s’effectue que sur 1’¢lectrode
de platine et non sur un autre support ; de plus, les conductivités ne sont pas tres €levées.

II. 2. 3. Dopage indirect : Protonation du film de polyaniline en milieu
acide

La solution est déposée sur un substrat. Un dépot uniforme est obtenu apres
évaporation des solvants. Le film de polyaniline obtenu est ensuite traité par un acide pour
permettre sa protonation. Divers procédés, dont I’énumération non exhaustive suit ci-dessous,
ont été utilisés avec succés dans la littérature avec des conductivités allant de 107 S.m™ [31]
a10° S.m™ [32].
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La méthode la plus répandue est celle ou la Pani en poudre est mise en solution dans sa forme
non dopée, la plus « soluble », dans un solvant dit organique : la n-méthyl-2-pyrrolidone
(NMP) [33]. Cette « solubilité » est effective dans la limite de 20g de Pani par litre de NMP.
La solution est ensuite déposée sur un support, par exemple le verre qui a une surface bien
lisse, et est séchée a environ 50°C a I’air ambiant ou dans un four a vide. Le film résultant de
polyaniline base est ensuite décollé dans 1’eau distillée puis immergé dans une solution acide
a un pH le plus bas possible afin d’effectuer le dopage. Toutefois, lorsque le film est pur, il est
difficile de le décoller parce qu’il est fragile et cassant. Cet acide peut-étre simplement de
I’acide chlorhydrique ou sulfurique.

IL. 2. 4. Etirement mécanique des films

Récemment, des travaux de recherches ont permis d’améliorer la conductivité des
films en polyaniline sans pour autant développer de nouvelles méthodes de synthése ou
rechercher de nouveaux solvants et dopants [34]. Il s’agit d’aligner des chaines du polymeére
conducteur soit par étirement, soit par la réalisation de fibres dans lesquelles les chaines de
polymeére sont orientées dans le méme sens. Ces techniques peuvent accroitre de deux ordres
de grandeurs la conductivité.

L’étirement mécanique est une technique qui consiste a augmenter la conductivité
d’un échantillon dans un axe donné, ce qui le rend anisotrope. Elle consiste a déposer le
polymeére conducteur dopé encore en solution sur un support (par exemple en polyéthylene ou
en polypropyléne) et d’étirer celui-ci pendant la phase de 1’évaporation de la solution de
polymeéres sous des lampes infrarouges pour I’évaporation du solvant. Les films libres
peuvent étre aussi €tirés. Le support ou le film a étirer est fixé aux deux extrémités dont une
est mobile par I’intermédiaire d’une vis sans fin actionnée par un moteur a vitesse variable. La
vitesse d’étirement est d’environ 1 cm/min pour une élongation finale de rapport 3. Apres
dopage, des conductivités de 1’ordre de 10* S.m™ pour un film de Pani ont été mesurées [34].
Cependant, I’étirement reste difficile a optimiser : vitesse d’étirement, vitesse d’évaporation
du solvant, régulation de la température, gradient de température au niveau du support,
viscosité du mélange et controle de I’alignement du plan qui doit rester bien horizontal pour
une épaisseur constante du dépot sur la surface du support.

Une autre technique d’alignement des chaines de Pani est de fabriquer des fibres que
I’ont peut étirer plus facilement pour obtenir des conductivités jusqu’a 7000 S.m™ avec un
étirement de facteur 3 [34]. Cette technique est appelée « wet spinning ». La solution est
poussée a travers une buse percée de trous de 150 um («spinneret ») dans un bain coagulant,
par exemple 1’acétone, pour former des fibres qui seront étirées. Le post-dopage est effectué
par trempage dans 1’acide. Toutefois, I’acide doit comporter de petites molécules pour
pénétrer dans la fibre qui présente une grande densité, seule la peau de la fibre est
correctement dopée. L’acide peut donc ressortir et la Pani se dédope.

Pomfret [32] a mis au point un procédé de « wet spinning » en une seule étape. La Pani
injectée dans la buse est déja dopée dans un mélange d’acide 2-acrylamido-2-méthyl-1-
propanesulfonique (AMPSA) et d’acide dichloroacétique (DCA) avec une viscosité adéquate.
Les fibres dopées sont coagulées dans 1’acétone et ont un diamétre de 220 um avec une
conductivité 7.10° 4 1,3.10* S.m™. Apres étirement a chaud (363 °K) de 500%, la conductivité
s’éléve a environ 2.10° S.m™. Le recuit thermique améliore les caractéristiques mécaniques de
20-40 MPa a 2 GPa (module de Young) : on obtient de trés bons résultats au prix d’une
technologie cheére et difficile a mettre en oeuvre .
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II1. Applications potentielles des polyméres conducteurs

De nos jours, les polymeres conducteurs sont de bons candidats pour de nombreuses
applications industrielles. Il est possible de classer ces applications potentielles selon la
conductivité des polymeres en trois domaines [35]:

e les « métaux organiques » qui privilégient la conductivité électronique, et visent le
remplacement des métaux. Ces domaines d’application concernent notamment le blindage
¢lectromagnétique et I’absorption des ondes radar, la microlithographie, les écrans anti-corona
des cables H. T., les composites avec plastiques et minéraux, ...

Nous nous intéresserons dans les chapitres III et IV, aux propriétés de conduction électriques
du polymere conducteur pour simuler et réaliser des antennes imprimées en polyaniline au lieu
d’un métal (cuivre ou or).

o Les « semi-conducteurs organiques » qui utilisent essentiellement le caractere
conjugué et I’existence d’un gap plus ou moins grand du polymeére pour les propriétés dans le
domaine de I’optoélectronique, et surtout de I’optique et de I’¢électroluminescence.

o les « polyméres électroactifs » avec toutes les implications dans le stockage
réversible de I’énergie (accumulateur), tous les systémes d’électrocatalyse, de membrane et
des capteurs, mais aussi d’autres applications biomédicales ...

Récemment, A. J. Heeger [4] a présenté une classification des applications
industrielles des polymeéres conducteurs selon la méthode de génération de charge au sein de
ces matériaux (figure 1.19).

Conductivité électrique Controle du potentiel électrochimique
Textiles conducteurs, Batteries ¢électrochimiques
Revétement antistatique, Dispositifs électrochromes
Blindage ¢lectromagnétique, Accumulateurs ¢€lectrochimiques
Electrodes transparentes, Cellules électrochimiques électroluminescentes

Réalisation de circuits imprimés, ...

Chimique Electrochimique

Dopage
des polyméres
conjugués

Injection Photogénération

Injection interfaciale Photogénération
Transistors a effet de champs Transfert ¢électronique photo-induit
Diodes électroluminescentes Cellules photovoltaiques

Figure 1.19: Mécanismes de dopage des polymeres conjugués et les applications associées.
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Chapitre 11

CARACTERISATION HYPERFREQUENCE DE FILMS ET
SOLUTIONS DE POLYANILINE

Introduction
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I. 1. Méthode de la cavité résonante
I .1. 1. Historique
I .1. 2. Principe
I. 1. 3. Théorie des faibles perturbations
I. 1. 4. Perturbation par wun échantillon diélectrique :
Mesure de permittivité
I. 1. 5. Perturbation par un échantillon conducteur :
Mesure de conductivité
I. 2. Méthode de la cellule a effet de bout
L. 2. 1. Principe
I. 2. 2. Détermination de la permittivité
I. 2. 3. Mesure du coefficient de réflexion
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I. 3. Méthode de réflexion / transmission
I. 3. 1. Mesure en guide d’onde
I. 3. 2. Mesure a I’aide d’une ligne triplaque
I. 4. Méthode en espace libre
I. 5. Méthodes de modélisations numériques
I. 6. Caractérisation des milieux hétérogénes

I1. Détermination de la conductivité des films en polyaniline

I1. 1. Conductivité statique
II. 2. Conductivité micro-ondes
II. 2. 1. Mesure en cavité a 3,94 GHz
II. 2. 2. Mesure en réflexion/transmission dans la bande X
I1. 2. 3. Mesure de I’'impédance de surface dans la bande X
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d’un film
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Introduction

L’essor des micro-ondes a contribué au développement des méthodes de

caractérisation des matériaux dans les domaines civils et militaires: radiocommunications,
télévision, radionavigation, télécommunications spatiales, applications biomédicales,
furtivité... Actuellement, les méthodes de caractérisation permettent de déterminer les
propriétés €lectriques et magnétiques intrinseques des matériaux sur une large bande de
fréquence (de 50 MHz a 300 GHz environ). La gamme des matériaux caractérisés est devenue
de plus en plus grande (matériau homogeéne ou non, isotrope ou non, liquide ou solide, épais
ou mince, soumis a des contraintes mécaniques...).
Les méthodes de caractérisation sont multiples et diverses selon la nature du matériau a
caractériser, la cellule de mesure utilisée, le modele de dépouillement des données, le
domaine d’application...Ces méthodes sont basées sur la détermination des caractéristiques
intrinséques du matériau: la permittivité diélectrique €, la conductivité o et la perméabilité
magnétique L.

D’une manicre générale, la caractérisation des matériaux conduit & un probléme
inverse. Son principe consiste a prélever un échantillon, a le placer dans une cellule de
mesure, et, a partir des paramétres S; caractérisant la cellule de mesure chargée, a remonter
aux paramétres complexes &, o et W, du matériau. Il s’agit donc de mesurer les quatre
parameétres indépendants (S;1, Sz1, S et Si»), et les exprimer en fonction des inconnues (g, o
et p), de fagon explicite, ou implicite.

A DI’exception de quelques cas particuliers, les équations reliant les parameétres mesurés et les
grandeurs inconnues ne sont pas explicites, par conséquent elles sont difficiles a manipuler, et
nécessitent parfois de résoudre un probléme d’optimisation complexe.

Les méthodes hyperfréquences classiques (cavité résonante, guide d’onde, cellule a
effet de bout...), adaptées a la détermination de la permittivité diélectrique et de la
perméabilité magnétique des matériaux homogenes isotropes sont aujourd’hui connues, et ont
fait I’objet d’un grand nombre de revues dans la littérature [1-4].

En ce qui concerne les matériaux anisotropes, ils sont caractérisés dans des cellules supportant
des modes dont les champs ont une direction uniforme, au moins dans la région occupée par
I’échantillon, de fagcon a se ramener a un cas isotrope. Les mesures en guides rectangulaires
ou en espace libre sont souvent les plus adaptées a ce type de mesure.

Quant aux matériaux hétérogenes, ils peuvent étre caractérisés par les mémes cellules de
mesure choisies pour les matériaux homogenes, mais a condition qu’ils soient
homogénéisables, c'est-a-dire qu’ils puissent étre représentés par des caractéristiques
effectives efr, Gefr €t W ofr. Suivant la dimension et les propriétés de symétrie de 1’échantillon,
certaines cellules seront mieux adaptées que d’autres.

Dans ce chapitre, nous présentons dans une premiére partie les principales méthodes
de caractérisation hyperfréquence (mesure en cavité, en ligne de transmission ou guide
d’onde, et en espace libre) des matériaux homogenes et isotropes ainsi que leur domaine
d’application. Nous développons, en particulier, les calculs théoriques des méthodes que nous
avons utilisées pour caractériser la polyaniline. Ensuite, nous présentons 1’extension de ces
techniques classiques a la caractérisation de matériaux anisotropes ou hétérogenes.

Dans la deuxiéme partie de ce chapitre, nous présentons les résultats de mesures, de la

conductivité et la permittivité, réalisées sur des solutions et des films en polyaniline, dans la
bande 100 MHz - 110 GHz.

33



I. Méthodes de caractérisation micro-ondes des matériaux

La détermination des caractéristiques des matériaux dans le domaine qui s’étend du
continu aux rayons X a fait I’objet de développement de méthodes de mesures différentes
suivant la bande de fréquence. Dans la partie du spectre correspondant aux ondes métriques,
centimétriques et millimétriques, les dispositifs utilisés ont d’abord été des structures
résonnantes, ensuite des structures guidées (rectangulaires, coaxiales et plus récemment
microruban).

Les mesures les plus anciennes ont €té faites en cavités rectangulaires ou cylindriques
résonnantes fermées : La variation de la fréquence de résonance, et du facteur de qualité,
créée par l’introduction d’un petit échantillon diélectrique, a permis de remonter a la
permittivité du matériau grace a 1’approximation des faibles perturbations [1,5].

La mesure de base en ondes stationnaires a été décrite par A. Von Hippel [1], d’abord pour
des diélectriques, puis pour des matériaux magnétiques. Un échantillon est placé a I’extrémité
d’une ligne de transmission devant un court circuit ou un circuit ouvert (court-circuit décalé
de A/4) : La mesure du taux d’ondes stationnaires et de la position des nceuds du champ
¢lectrique, permet de remonter aux caractéristiques ¢, et 1, du matériau. Les pertes dans les
parois de la ligne pour les échantillons a faibles pertes sont prises en compte, et la valeur
corrigée est déduite d’abaques.

Les mesures en espace libre ont été proposées en 1948 [6], mais ont été abandonnées pendant
plusieurs années, du fait de la difficulté a disposer de grands échantillons, et du manque de
précision constaté a cette époque.

Le développement des analyseurs de réseau en 1965 a ouvert des perspectives nouvelles pour
la caractérisation des matériaux : Les mesures ont été automatisées, les techniques de
calibration se sont développées, permettant d’accroitre la précision. Le développement des
codes de calcul numérique a également permis d’étendre les champs d’application de ces
méthodes.

Par ailleurs, la caractérisation hyperfréquence de matériaux anisotropes est un
probléme assez délicat. Elle peut étre réalisée par les techniques de mesure classiques dans
certains cas particuliers, mais souvent, la caractérisation des matériaux anisotropes exige la
conception de nouvelles cellules de mesure. Le caractere tensoriel des caractéristiques € et p
des matériaux anisotropes nécessite de revoir les techniques de mesure classiques. Les
techniques les mieux adaptées a ce type de mesure sont les guides rectangulaires et les bancs
focalisés.

Dans le cas particulier des milieux conducteurs que nous étudierons dans la suite de ce
chapitre, la perméabilité sera toujours considérée comme ¢€gale a 1, et nos matériaux seront
caractérisés par une permittivité équivalente regroupant la permittivité classique € et la
conductivité ¢. Soit :

* . O
E =& —j— (II-1)
E,0
ou
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£ = [8; A ]_ ,{g; - J (11-2)
ENO) £y

I. 1. Méthode de la cavité résonante
I .1. 1. Historique

Les premieres applications de la technique de perturbation pour la détermination de €
furent développées par G. Birnbaum et J. Frameau (1949) qui ont utilis¢ un échantillon
cylindrique placé dans une cavité rectangulaire fonctionnant dans le mode TE 6. Des résultats
en g’ et e’ pour des liquides et solides, a faibles pertes, ont été obtenus [7].

En 1960, I'utilisation d’une cavité cylindrique en mode TMyp a permis d’avoir des
coefficients de qualité plus élevés [8]. Des mesures sur un cylindre de BaTiOs (échantillon
cristallin) placé suivant ’axe de la cavité ont été réalisées.

Plus tard (1972), cette technique a été utilisée aussi pour mesurer la conductivité d’un
conducteur ionique (B-alumine) [9]. Dans ce cas, de petites ouvertures peuvent é&tre
aménagées sur les parois de la cavité et permettent ainsi d’introduire 1’échantillon et son
support [10].

I. Eldumiati et al. (1979) ont développé wune cavité dite accordable caractérisée par la
présence d’un champ électrique intense en certaines zones, ce qui permet de déterminer des
faibles conductivités grace a une forte interaction entre le champ et 1’échantillon [11]. Les
dimensions variables de cette cavité ont permis a A. Kaczkowski et A. Milewski (1980) de
mesurer une large gamme de permittivité (de 2 a 300) [12].

Dans le cas des échantillons diélectriques anisotropes, J. L. Miane (1985) a établi les relations
qui nous permettent de déterminer le tenseur de permittivité [13] de monocristaux placés dans
des cavités cylindriques ou rectangulaires.

L’investigation des matériaux a fortes conductivités, caractérisés par une faible profondeur de
pénétration, a été réalisée en plagant 1’échantillon en un maximum de champ magnétique, ce
qui entraine un courant sur sa surface conductrice qui se traduit par des pertes par effet Joule
et par suite a une variation de facteur du qualité [14].

I .1. 2. Principe

La méthode des petites perturbations consiste a placer le matériau dans une cavité
résonante et a remonter aux valeurs de & et p, a partir de la variation de la fréquence de
résonance et du facteur de qualité de la cavité (figure I1.1). Elle s’applique essentiellement a
des matériaux a faibles pertes donc peu conducteurs, mais on peut aussi I’adapter a la mesure
de conductivités élevées.
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Figure Il 1 : Réponse en transmission d’'une cavité résonnante.

Les méthodes en cavité, adaptées aux matériaux a faibles pertes, présentent 1I’avantage
d’étre précises (environ 1%). Cependant, la caractérisation des matériaux sur une large bande
micro-ondes (100 MHz — 100 GHz) requiert 1’usinage d’une série de cavités de dimensions
variant de quelques meétres a quelques millimétres ainsi que des échantillons de tailles
spécifiques, d’ou la limitation de cette technique a une bande plus petite (de 2 GHz a
50 GHz). De plus, cette méthode ne permet pas 1’acces a g, et u, a la fois, et ne donne de
résultats qu’a la fréquence de résonance de la cavité.

I. 1. 3. Théorie des faibles perturbations

La méthode des faibles perturbations permet la détermination de ¢, et p, grace aux
variations des parametres définissant la résonance d’une cavité¢ (Fo et Qo) lorsqu’un
échantillon est placé dans celle-ci. Ensuite, I’inversion des formules de perturbation permet de
remonter aux caractéristiques diélectriques ou magnétiques de 1’échantillon perturbateur.

La détermination analytique de & et p, n’est possible qu’en se plagant dans
I’approximation des faibles perturbations. Un certain nombre d’hypothéses sont alors
introduites [15], ce qui limite la validité de cette méthode.

Les approximations de calculs posées par G. Boudouris en 1964 permettent de simplifier les
équations théoriques souvent complexes, et d’avoir des formules pratiques plus simples. Elles
peuvent étre formulées ainsi :

a) L’¢énergie électromagnétique additionnelle 6W, emmagasinée dans 1’échantillon est
petite par rapport a 1’énergie totale W dans la cavité.

b) Le champ micro-onde non perturbé est uniforme dans la région ou 1’échantillon sera
place.

c) La perturbation des champs SE et OH est faible par rapport aux champs non perturbés
EetH.

d) La profondeur de pénétration est trés supérieure aux dimensions transverses de
1’échantillon.
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Equation générale de perturbation

L’introduction d’un échantillon dans la cavit¢ modifie la répartition du champ
¢lectromagnétique et provoque une variation de la pulsation complexe de la structure
résonante :

w=w,1+]j i) (II1-3)

o, (®) est la pulsation de résonance de la cavité vide (chargée),
Q est le facteur de qualité de la cavité.

La résolution des équation de maxwell, dans D’approximation d’une faible
modification du champ électromagnétique, abouti a 1’équation générale de perturbation :

o i1, (B, + B .M v
o, ] ED+H Bl (11-4)

EetB : champs ¢électrique et magnétique non perturbés dans la cavité.

D et H: induction électrique et magnétique dans la cavité, D = SOE , B= ,uoﬁ (* champs
conjugues).

I3e et M : polarisation électrique et aimantation magnétique dans 1’échantillon.

V. et V. : volumes de la cavité et de I’échantillon.

m Dans le cas ou I’échantillon est placé dans une région ou le champ électrique est maximum
et le champ magnétique est nul, I’équation (I1-4), devient :

ow 1 -”.J‘VQE_:*.P;dV

o, 2 [[[E"Dav -5)

avece

P =¢,(s, —1)E, (I1-6)

El est le champ ¢électrique a l’intérieur de 1’échantillon. Pour un échantillon de forme

ellipsoidale ayant un axe paralléle au champ dans la cavité vide :
. E,

"1+ N(e, 1)

ou N représente le coefficient de dépolarisation [16]. En remplagant 156 par sa valeur,

(11-7)

I’équation (II-5) donne :
-1
o _ g 1) a1-8)
@, 1+ N(e, —1)

ou oy représente le coefficient de remplissage.

37



m Si on place I’échantillon dans une région ou le champ magnétique est maximum et le champ
¢lectrique est nul, nous obtenons :

-1

oo __, =) (I1-9)
, 1+ N (,ur - 1)

ou N représente le coefficient de démagnétisation.

Le coefficient de remplissage

Le coefficient de remplissage est défini par la relation suivante :
. = N
" [[E Bav ar-1o
VL'

EO étant le champ dans lequel est placé I’échantillon.

La valeur de ce coefficient peut étre connue si I’on connait la structure du mode résonnant
dans le cas général. Elle est aussi obtenue par des mesures sur un échantillon étalon dont on
connait les caractéristiques.

Pour une cavité parallélépipédique fonctionnant dans le mode TEqp:

2
a, = 76 (II-11)
et pour une cavité cylindrique opérant dans le mode TE ¢, , nous avons :
2.09
a, = 7 (II-IZ)

I. 1. 4. Perturbation par un échantillon diélectrique :
Mesure de permittivité

Dans le cas d’une cavité contenant un échantillon placé dans une région ou, pour le
mode considéré, le champ électrique est maximum et par suite le champ magnétique est nul,
I’équation de perturbation (I1-4) s’écrit :

F —F 1 V

——+ jJA(—) = (5r _1) o 11-13
F, 20 1+ N(g, -1 {-13)

avec .

AF _F—F _(&-1)i+N(g-1)]-Ne'” @V (1-14)

F  F [1+ N(e-1) + N?e"

A(Lj _ l[L _LJ _ & oV (11-15)
20) 20, O,) [+N(e-1)f+Ne> "¢

Qo, (Q)) : facteur de qualité dans le mode considéré de la cavité vide (avec échantillon),

Fo, (Fy) : fréquence de résonance dans le mode considéré de la cavité vide (avec I’échantillon),
g : constante di¢lectrique complexe relative de 1’échantillon, &,=¢” —j&’’,

V. : volume de 1’échantillon.

La valeur de la constante diélectrique peut €tre déduite des mesures de Fo, Fi, Qg et Q;
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I. 1. 5. Perturbation par un échantillon conducteur :
Mesure de conductivité

Dans le cas ou I’échantillon a caractériser est trés conducteur, la profondeur de
pénétration de I’onde hyperfréquence dans I’échantillon est faible. Par conséquent, les
courants électriques situés a la surface de 1’échantillon perturbent la répartition du champ
¢lectromagnétique dans la cavité, et les mesures ne sont plus possibles. Pour cela, les mesures
en cavit¢é d’un matériau trés conducteur sont effectuées en placant le matériau en un
maximum de champ magnétique.

L’échantillon est placé dans un ventre de champ magnétique H, au centre d’une
cavité fonctionnant dans le mode Ho;, [17].
La surface de I’échantillon étant conductrice, il apparait une densité de courant en surface
définie par :

Jo=Hxn (II1-16)
7 étant la normale a la surface.

Le champ micro-onde induit une densité de courant paralléle a la surface ; il en résulte des
pertes par effet Joule dans le milieu conducteur.
Ces pertes sont définies par :

W, = % J'HV 7a’v (11-17)

En introduisant la profondeur de pénétration o, ’expression de la densit¢ de courant
surfacique s’écrit :
L
J(x,y,z)=J,e ° (11-18)

J , étant la densité de courant volumique a la surface du film. J , €st obtenu a partir du vecteur

densité de courant surfacique J ¢ en intégrant J le long de la direction x, ce qui donne la
o _j.

(1+)

La profondeur de pénétration 6 de I’onde dans le film est définie ainsi :

|2
S = oo (I1-19)
Mol ®OG

L, o et o représentent respectivement la perméabilité relative de 1’échantillon, la conductivité
du milieu et la pulsation de 1’onde.

relation : J ¢ =

En substituant les équations (II-18) et (II-19) dans la relation (II-17), nous obtenons :

W, = ﬁ _[ L ‘ﬁ //‘2ds (11-20)

avec H , la composante tangentielle du champ magnétique a la surface du film.

Les pertes par effet Joule dans I’échantillon vont augmenter la puissance dissipée dans la
cavité, si bien que le coefficient de qualité va devenir Qy, tel que :
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A(LJ:L_L:LE a1-21)
0 o 0, W,

Wr s’exprime en fonction des champs existants dans la cavité non perturbée :

we =521,

Dans ces conditions, la variation du coefficient de qualité s’écrit :
) q

2
Al dv (11-22)

=5 JL . as
0 2u,0,0 _[ ”;/ H ‘ ’ dVv (1123

d’ou :

O_1/2:( H, ]1/2 1 j.;‘ﬁ//‘zds

i)y JifJ 20

Le calcul des intégrales dépend de la forme de I’échantillon et du mode résonant de la cavité.

I. 2. Méthode de la cellule a effet de bout
L. 2. 1. Principe

La méthode de la cellule a effet de bout consiste a déterminer les propriétés
di¢lectriques (conductivité et permittivité) des matériaux en mesurant le coefficient de
réflexion p a I’interface coaxial/matériau dans la bande de fréquence allant de 100 MHz a
12 GHz. Le schéma équivalent de la cellule a effet de bout se compose d’une capacité Co
placée a I’extrémité d’une ligne d’impédance caractéristique Zo [18-19] (figure I11.2).

E-
E (Zy)
- SI 1
E-
Coaxial

Echantillon
Figure I1.2 : Schéma électrique équivalent.

L’expérience d’abord, puis des modélisations numériques ont montré que ’interface
coaxial/échantillon a un comportement capacitif, I’onde électromagnétique transmise dans
I’échantillon est une onde évanescente qui ne se propage pas tant que la fréquence reste assez
faible, ce qui limite 1’'usage de ces cellules a effet de bout vers les hautes fréquences. La
figure I1.3 donne une image de la répartition des champs obtenue par calcul numérique [20].
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3. 7588e+882
2, 5888 +882
1, 2588 +882
1. 9418e-883

Figure I1.3 : Répartition du champ a [’extrémité de la sonde [20].

Le coefficient de réflexion p est directement li¢ a I’admittance Y = G + jB du schéma
¢lectrique :
A
=|ple’” =2t— (11-25)
p=\a VoY
ou | p | est le module du coefficient de réflexion, ¢ sa phase, Y, I’admittance caractéristique
du coaxial. L’impédance caractéristique de la ligne étant : Zo =1/ Y, =50 Q.
p peut étre mesuré¢ a l’aide d’un analyseur de réseau et Y calculé a I’aide du schéma
équivalent. Un des intéréts de cette méthode c’est d’étre large bande.

I. 2. 2. Détermination de la permittivité : Mesure a des fréquences F < F
Tant que la fréquence est inférieure a Fy,x, des études précédentes [21] ont montré que
dans ce cas, la capacité équivalente Cy ne dépendait pas de la fréquence mais uniquement de

la constante diélectrique du milieu dans lequel la sonde est placée.

Les meilleurs résultats sont obtenus quand nous supposons une dépendance de la forme
suivante :

Co=C; & (11-26)
Ainsi, ’admittance d’entrée de la sonde, pour des fréquences inférieures a Fyx, est :
Y=jo C, & (II-27)

Fnax représente la fréquence maximale pour laquelle le schéma équivalent reste encore
valable. Elle dépend du diamétre du coaxial utilisé. L’expérience nous a donné :

Fmax = 5 GHz, pour une sonde de diameétre 3,5 mm (standard type SMA),

Fiax = 10 GHz, pour une sonde diamétre 2,5 mm (standard type K).

La limite est définie par le fait que a F > Fy., le coaxial commence a rayonner et son
admittance devient Y=G + jo C; e’.
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Le schéma électrique équivalent de la sonde (figure 11.4) sera donnée par :

(Zo)

C() Sb

P,

Figure I1.4: Schéma électrique équivalent de la sonde pour des fréquences inférieures a Fy.

Ce schéma ne dépend pas de I’épaisseur de I’échantillon lorsque celle-ci est supérieure a la
profondeur de pénétration de 1’onde évanescente (soit ~ 2 mm pour un standard type SMA

(3,5 mm), ~ 1 mm pour un standard type K (2 mm).

P1 P2
Ligne coaxiale -
- L o
le— Po
Mesure de la référence
——————————————————————————— - (air)
Ligne coaxiale
. !
Prer. — Sonde a effet de bout
___________________________ B o .—-—.- Mesure de I’échantillon
Ligne coaxiale
Echantillon

-~ Pmes

Figure I1.5 : Définitions des coefficients de réflexion de référence et mesuré.
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Le coefficient de réflexion a I’extrémité libre de la sonde (dans le plan P, (figure I1.5)) est

donné par la relation :

Y=Y Z-Z,
Y,+Y Z+Z,

En tenant compte des expressions de I’impédance Z et de la capacité Cy données par les

relations (I1-27) et (II-28), respectivement, nous avons :

Py (11-28)

1- jC 0" Z,
Po = - 11-29
"1+ jCwe’Z, {r-29)
Le coefficient de réflexion de référence pyr dans le plan de référence P est alors :
j% l—jCOa)gbZ0 j%
P.er = Po€ = ; e I1-30
s 1+ jCy0s"Z, ({1-30)
L étant la longueur de la sonde et A la longueur d’onde dans celle-ci.
D’autre part, le coefficient de réflexion mesuré ppes sans 1’échantillon est :
1- jC,wZ, i**
oo = 2000 T (11-31)

1+ jC,0Z,
4.
Ces deux mesures permettent d’éliminer le terme de report e 7 , le coefficient de réflexion
pech de I’échantillon a caractériser est le rapport du coefficient de réflexion mesuré ppes a celui
de la référence. Il sera donné par la relation :
P 1= jCoe’Z, 1+ jC,0Z,

ey 1+ jCowe" Z, 1— jCyweZ, 1-32)

me’S

La mesure du coefficient de réflexion pen, en module et en phase ( , (Dpes — Dp)) nous

permet de déterminer les propriétés électriques du matériau a caractériser. En effet, a 1’aide
d’un logiciel de calcul, on peut déterminer la permittivité (¢ = & — j €”’) et la conductivité
(0 =0’ -j 6”’) de I’échantillon, par une méthode de gradient.

I. 2. 3. Mesure du coefficient de réflexion

La calibration de 1’analyseur se fait dans un plan qui n’est pas le plan de I’interface, il
faudra donc ramener la mesure dans le plan de I’interface pour obtenir une valeur correcte. Ce
report peut €tre fait en utilisant la cellule ouverte dans ’air. La mise en place d’un filtrage
temporel dans le protocole expérimental permet d’éliminer les réflexions dues a la
désadaptation de la connexion et d’augmenter la précision des mesures.

La procédure de calibration de la sonde se fait en trois étapes (figure IL.5):

Etape 1: Calibrage de I’analyseur de réseau dans le plan P; en utilisant les procédures
usuelles (SOLT ou calibrage électronique).

Etape 2 : La sonde est reli¢e a I’analyseur et une mesure du coefficient de réflexion de I’air est
mémorisée. Cette mesure est utilisée pour prendre en compte la longueur de la sonde.
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Un filtrage temporel est utilis¢ pour éliminer les réflexions parasites dues au
connecteur et ainsi augmenter la précision des résultats. Le spectre fréquentiel présente des
oscillations dues aux réflexions parasites au niveau de I’interface cable/coaxial. Par
transformée de Fourier du signal fréquentiel, on passe dans le domaine temporel ou on
remarque un grand pic représentant la réflexion a I’extrémité de la sonde et d’autres pics plus
petits résultant de réflexions partielles de I’onde au niveau de la connexion. Pour éliminer ces
petits pics parasites, on délimite la zone a filtrer par une fonction créneau puis on repasse dans
le domaine fréquentiel.

Etape 3 : La sonde est alors placée au contact de I’échantillon, et le coefficient de réflexion
mesuré est Prmes.

L’analyseur de réseau nous donne directement psch = Pmes / Pref, NOUS €liminons le terme di a
la propagation dans la sonde, et nous obtenons ainsi deux mesures p; / po et ®; — gy qui nous
permettent de déterminer la valeur de la capacité¢ Cy du circuit équivalent ou la constante
di¢lectrique du milieu. A 1’aide des matériaux et liquides étalons cités au tableau II.1, nous
calculons les paramétres Cy et b du circuit équivalent pour une gamme de fréquence allant de
100 MHzZ a Fax.

Les matériaux d’étalonnage sont choisis de telle sorte que le facteur de pertes diélectriques
soit négligeable. La définition de matériaux absorbants de référence pose de nombreux
problémes. L’expérience nous a montré¢ que I’étalonnage fait avec des matériaux sans pertes
est correct pour des mesures sur des matériaux a pertes.

I. 2. 4. Etalonnage de la sonde et mesure

Cette procédure consiste a déterminer expérimentalement Cy en employant des milieux
di¢lectriques de permittivités connues.

Milieux solides Milieux liquides

Solides Permittivités Liquides Permittivités
Téflon 2 Cylohéxane 2
Plexiglas 2.9 Chlorobenzéne 5,1

RIM 3,4 Dichloroéthane 10,5
Alumine 9.6 Acétone 21
Diélectrique TEKELEC 37 Nitrobenzeéne 32

K70 70 Eau 78

Tableau I1.1: Matériaux solides et liquides (T = 20°C) utilisés pour [’étalonnage des sondes
(RIM, K70 et diélectrique TEKELEC : matériaux commerciaux).

La figure I1.6 représente les courbes d’étalonnages des deux sondes 3,5 mm, adaptées aux

milieux liquides et solides, respectivement, obtenues en mesurant la capacité Cy de matériaux
¢étalons.
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Les paramétres des deux sondes utilisées pour les mesures sur des milieux liquides et solides

Capacité, C 0(pF)

Capacité, C, (pF)

N
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=
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N
[$¥]
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sont respectivement :

10 20 30 40 50 60 70 80
Permittivité, ¢
| 1 1 el 1 La al s s 3 3
10 20 30 40 50 60 70 80
Permittivité, &,

Co=1,24 "%

et Cy=3,38 ™%

Figure 11.6 : Etalonnage de la sonde 3,5 mm ; (a) : pour les milieux liquides ;
(b) : pour les milieux solides.

En tenant compte des erreurs de mesure sur le module et la phase du coefficient de
réflexion, nous estimons que, avec la sonde utilisée, Cy et b sont obtenus avec une précision
de quelques %. Avec une sonde étalonnée, la méme procédure permet, connaissant C et b, de

calculer €’ et €’ (ou G) avec une précision de 5 % (vérifié expérimentalement).
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I. 3. Méthode de réflexion / transmission
I. 3. 1. Mesure en guide d’onde

Cette technique consiste a remplir complétement la section droite d’une ligne de

transmission ou d’un guide d’onde par le matériau a caractériser (figure I1.7). La
détermination des propriétés électriques et magnétiques est effectuée sur la bande de
fréquence ou se propage le mode fondamental seul. Celle-ci dépend de la géométrie de la
ligne, et s’étend pour une ligne coaxiale, du continu jusqu'a a la fréquence de coupure du
premier mode d’ordre supérieur.
Pour un guide rectangulaire, le début de la bande de fréquence est limité par la fréquence de
coupure du mode fondamental. Pour couvrir la bande 1,7-18 GHz, six tailles de guides sont
nécessaires. Pour des fréquences plus basses, les dimensions des guides deviennent
rapidement prohibitives (par exemple, la dimension du grand c6té du guide fonctionnant en
bande 350-530 MHz vaut 53,34 cm). Alors qu’une seule ligne coaxiale (ligne APC7 de
diametre extérieur 7 mm) suffit pour caractériser toute la bande.

S

CEEELERERERE
S,

BN

.

.++

Figure 11.7 : Cellules de mesures en réflexion / transmission ;
(a) : guide rectangulaire, (b) : ligne coaxiale.

Plusieurs auteurs [22-23] ont établi les équations liant les paramétres électriques
mesurés S;; et les caractéristiques des matériaux.

1-p° -1 Jp
S, = % {-33) Si=1- o (11-34)
(pees) (4]
2
g s J2m J < (11-35)
7
1+ p jIn(?) 1 (11-36)

B CEC)

ou f est la fréquence, f; la fréquence de coupure du mode TE;o, ¢ la vitesse de la lumicre, e
I’épaisseur de 1’échantillon, p le coefficient de réflexion a I’interface air/échantillon pour un
matériau supposé d’épaisseur infini, t représente le terme de propagation entre les faces avant
et arriere de I’échantillon :
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p=1¢ (11-37) : - exp(— 2 ,ugej (11-38)
“y ¢
&

On peut également réaliser des mesures en déplacant un court-circuit mobile derriere
I’échantillon (méthode de Deschamp) [24]. Dans ce cas, le coefficient de réflexion décrit un
cercle en fonction de la distance d. On peut remonter aux caractéristiques €’ et €’ a partir du
centre et du rayon du cercle.

Lorsque 1’échantillon a caractériser est fragile, il est placé sur un support dont la permittivité
est connue. S’il est liquide, il est confiné entre deux couches de matériaux. On tient alors
compte de cette configuration multicouche lors du dépouillement des mesures.

L’exploitation analytique des paramétres S;; mesurés suppose que seul le mode fondamental
se propage dans la cellule de mesure et dans 1’échantillon. Ceci exige un contact parfait entre
les parois de la cellule et I’échantillon. Lorsque ces précautions ne sont pas prises, de grandes
incertitudes sur les grandeurs mesurées sont observées. Plusieurs méthodes sont alors
proposées pour améliorer la précision de mesure et pour s’affranchir les problémes liés aux
lames d’air [25].

Cas des milieux anisotropes

La technique de mesure en réflexion/transmission peut étre adaptée a la caractérisation
des matériaux anisotropes. Le matériau anisotrope est placé dans un guide rectangulaire, de
facon a ce que I’'un des axes principaux coincide avec les axes Ox ou Oy du guide. Les
tenseurs de permittivité et de perméabilité s’écrivent dans un repére orthonormé Oxyz, sous la
forme suivante (I’axe Ox étant parall¢le au grand co6té du guide) :

g 0 0 e, 0
=0 u 0 (11-39) : £=0 & 0 (11-40)
0 0 u 0 0 &

Les équations (II-35) et (II-36) peuvent étre généralisées et conduisent a (voir [26]) :

- pour un échantillon placé dans un maximum de champ magnétique ;

. = 1+ p jln(?) 1 (11-41)
l-p 2re f 2 f 2
(£ %)
- pour un échantillon placé dans un maximum de champ ¢électrique ;
(2 212)
2
_\ Jeme S Mo\ C (11-42)

y

ILIX
Nous présentons comme exemple, la caractérisation d’un matériau uniaxe, supposé
homogéne ou homogénéisable (exemple : matériau a fibres orientées, ou monocristal) [27].
On découpe I’échantillon 1 (respectivement 2) de sorte que la direction des fibres soit
parallele (respectivement perpendiculaire) au petit coté du guide (figure I1.8).
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Figure I1.8 : Echantillons nécessaires pour la caractérisation d’'un matériau a fibres.

D’aprés les equations (II-41) et (I1-42), la mesure de I’échantillon 1 donne accés a pi |

eta g, et celle de I’échantillon 2 donne accés a p, et a & . Des mesures effectuées sur un

monocristal de LiNbOs, ont données des valeurs de g, ete) voisines des valeurs publiées

[27].
Cette procédure se généralise facilement au cas de matériaux biaxes : dans ce cas, une mesure
de trois échantillons taillés suivant les axes principaux du matériau est nécessaire.

La méthode de caractérisation des matériaux anisotropes biaxes en guide rectangulaire
permet d’avoir accés aux trois termes complexes des tenseurs € et p, supposés diagonaux.
Cependant, elle exige une connaissance parfaite des axes principaux du matériau. De plus,
elle est limitée a la bande de fréquence ou se propage le mode fondamental TE;y du guide
rectangulaire

I. 3. 2. Mesure a I’aide d’une ligne triplaque

La ligne triplaque [28-29] est une nouvelle technique qui a été congue pour pallier a
certaines déficiences dans les cellules de mesures classiques (bande de fréquence assez
étroite, mesures limitées a des orientations préférentielles des champs). Son intérét réside dans
I’extraction immédiate de la permittivité complexe & et de la perméabilité complexe p~ du
matériau diélectrique étudié. Cependant, cette technique présente quelques inconvénients :
Mise au point expérimentale plus difficile (présence quasi inévitable de gaps d’air) et
calibration plus complexe.

Le principe de la méthode est basée sur la mesure fréquentielle en transmission et en
réflexion de la ligne triplaque a I’aide d’un analyseur de réseau vectoriel. La structure
triplaque est présentée dans la figures I1.9.

" Matériau a
'+ caractériser

- Ligne

Figure I1.9 : Géométrie de la ligne triplaque.
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Figure I1.10 : Modele de la ligne de transmission.

Le modéle de la ligne de transmission est souvent appliqué pour étudier la ligne
triplaque (figure I1.10). A partir des parametres S; mesurés, a I’aide de ’'impédance de
normalisation Z, (Z, = 50 Q), nous calculons la constante de propagation y et I’impédance
caractéristique Z. de la ligne de longueur ¢ (chargée par le matériau) a 1’aide des équations
(I1-43) et (11-44) :

Z :Z \/(1+S11)(1+S22)_S12S21 (II'43)
’ (I_Sll)(l_Szz)_SuSzl
7[:COSh_I[(H—Sllxl;522)+SleZIJ (11-44)
21

En désignant par Z, et Py respectivement 1’impédance caractéristique et la constante de
propagation de la ligne diélectrique (dispositif vide), la procédure usuelle consiste alors a
déduire la permittivité électrique relative g, et la perméabilité magnétique p, du matériau sous
test a partir des relations (II-45) et (II-46). Les résultats donnés par ces relations supposent
que le mode de propagation est TEM. Dans ce cas, la relation (II-47) est vérifiée mais
seulement pour un milieu non magnétique.

Lo fue @45 Ziz A ar46) ﬂﬁ=%(= ~Je)  (1-47)
0 0 gr 0

I. 4. Méthode en espace libre

La caractérisation en espace libre des matériaux est une technique qui présente
plusieurs avantages : Les mesures peuvent étre étendues aux ondes millimétriques, ou les
dimensions des cellules et des échantillons seraient trop faibles en espace guidé. De plus, elle
permet de réaliser des mesures non destructives et sans contact en fonction de 1’angle
d’incidence et de la polarisation. Par ailleurs, c’est la seule technique qui permet d’effectuer
des mesures en polarisation directe et croisée simultanément, sur le méme échantillon. En
revanche, elle nécessite de s’affranchir de 1’environnement pour éviter toute perturbation
extérieure sur les mesures.

Le principe de la méthode consiste a éclairer 1’échantillon (plaque plane), par une onde plane
monochromatique sous une incidence et dans une polarisation donnée. Le modele de la
réflexion/transmission a travers une lame a faces planes paralléles sera utilisé, pour exprimer
gret u.en fonction de Sy; et Sy;.

Expérimentalement, les mesures peuvent étre réalisées en utilisant les systémes non

focalisés (chambre anéchoiques), ou les bancs a éclairement focalisé a 1’aide de lentilles ou
miroirs convergents [30].
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La focalisation de 1’onde au niveau de I’échantillon, permet d’éviter les problemes liés
a la diffraction par les bords de celui-ci et d’éviter I’emploi d’absorbants pour atténuer les
échos indésirables.
Des lentilles placées directement a la sortie des antennes, ou des réflecteurs ellipsoidaux
peuvent étre utilisés pour assurer la focalisation de I’onde. Le cornet est placé au premier
foyer de I’ellipsoide et I’échantillon au second. Pour des mesures en transmission, les deux
réflecteurs sont placés de sorte que les deux foyers coincident avec le cornet et 1’échantillon.
En revanche, les systémes focalisés ne permettent de mesurer les matériaux que sous forme de
plaques planes. De plus, ces dispositifs sont perturbés par I’environnement extérieur, et par les
réflexions multiples parasites entre cornets et réflecteurs.

I. 5. Méthodes de modélisations numériques

Dans le cas de configurations expérimentales complexes (cavités résonantes ou
structures planaires), les équations liant les grandeurs mesurées S;j aux parameétres électriques
et magnétiques & et L, sont difficiles a résoudre analytiquement, une modélisation du
probléme s’avere nécessaire.

Une description des méthodes numériques permettant d’analyser les circuits dans le
domaine microonde et millimétrique a été faite par T. Itoh [31]. On distingue deux types de
méthodes de modélisation employées pour la caractérisation micro-ondes de matériaux, les
méthodes semi-analytiques comme 1’approche spectrale pour modéliser les lignes planaires
[32], et les méthodes numériques comme la méthode des différences finies (FDTD) [33], ou
des ¢léments finis (FEM) [34].

Dans la méthode des ¢1éments finis (FEM), le domaine d’étude est maillé en tétracdres
(3D). N est le nombre total d’arrétes. La solution approchée dans chaque ¢lément est
déterminée par N composantes scalaires, qui sont les circulations du champ électrique sur les
arétes. Cette méthode de modélisation est de plus en plus utilisée grace a la puissance toujours
croissante des ordinateurs.
Cette méthode constitue 1’appui mathématique utilisé par le logiciel HFSS (High Frequency
Structure Simulator), qui est 'un des plus performants logiciels de simulation en
hyperfréquence. Nous avons utilis¢ ce logiciel pour étudier la répartition du champ
¢lectromagnétique a I'extrémité d’une cellule a effet de bout (figure I1.5) [20], et pour
simuler les caractéristiques de rayonnement des antennes plaquées (voir chapitre III).

I. 6. Caractérisation des milieux hétérogénes

Les propriétés électriques d’un matériau hétérogéne peuvent étre déterminées en
hyperfréquences en ¢établissant un modele de matériau homogene équivalent a partir des
parametres microscopiques des matériaux qui le forment ou en effectuant la mesure des
parametres intrinseéques de ces matériaux. Dans tous les cas, le modéle théorique choisi doit
étre validé par les résultats de mesures.

L’établissement d’un modele basé sur une approche microscopique est un probléme
complexe. En effet, il est souvent difficile de préciser la géométrie des différents constituants
(dimensions et formes des inclusions) ainsi que leurs propriétés électriques (conductivitg,
permittivité). De plus, 'insertion des inclusions dans la matrice hote peut conduire a la
formation d’agrégats, ce qui a pour effet d’introduire des erreurs dans le mode¢le.
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Les méthodes de mesures des matériaux hétérogenes ne sont qu’une extension des
méthodes de mesure des matériaux homogenes. Par ailleurs, il faut toujours effectuer les
mesures sur un échantillon représentatif en supposant que le matériau hétérogéne peut étre
homogénéisable. Ce qui impose que la taille des inclusions soit petite devant la longueur
d’onde, et devant les dimensions de 1’échantillon utilisé ou de la cellule de mesure.

On peut alors définir une permittivité effective €. et une perméabilité effective pesr qui
sont fonctions des permittivités et perméabilités des différents constituants ainsi que de leurs
taille, forme, géométrie, concentration ...(lois de mélange (cf. Ch. L. § L. 5.)).

Les mesures seront d’autant plus fiables qu’elles seront effectuées sur de grands échantillons.
Les mesures des S;j seront exploitées comme dans le cas de matériaux homogeénes. On
obtiendra donc une permittivité effective ou une perméabilité effective du matériau.

I1. Détermination de la conductivité des films en polyaniline

I1. 1. Conductivité statique

Nous avons utilisé la technique des quatre fils [35] pour déterminer la conductivité
statique de films en polyaniline (figure I1.11).

1 L
* <> 4 Substrat isolant

Film en Pani
d’épaisseur e

U

Figure I1.11 : Mesure de la conductivité statique a [’aide de la technique des quatre fils.

Le film a mesurer est posé sur un substrat isolant (verre ou plexiglas). Quatre fils
conducteurs paralléles sont placés sur la surface supérieure du film. Une plaque isolante et
mobile permet d’assurer le contact entre les fils et la face supérieure du film.

Le principe de la méthode consiste a :
- injecter un courant I a travers les deux fils extérieurs,
- mesurer la différence de potentiel U entre les deux fils intérieurs,
- déterminer la résistance R du matériau (en supposant uniforme la densité de courant
dans le film), a partir de la relation :
U

R= 0 (11-48)
- déduire la conductivité statique G4, a I’aide de la formule :
L
o, = 11-49
dc RWe ( )

Nous avons effectué¢ les mesures sur un film de Pani de largueur W = 5 mm et
d’épaisseur e = 100 um. La distance L entre les deux fils extérieur est L = 5 mm.
La caractéristique U-I est représentée sur la figure I1.12.
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Figure I1.12 : Caracteéristique U-I d’un film de Pani.

La figure I1.12 montre un comportement ohmique du film en Pani pour des courants
injectés variant de 0,1 a 50 mA. Les mesures ont été réalisées sur quatre films de mémes
dimensions. La valeur moyenne de la conductivité mesurée est alors :

Gac = 6000 + 300 S/m

I1. 2. Conductivité micro-ondes
II. 2. 1. Mesure en cavité a 3,94 GHz
La détermination de la conductivité dynamique des films en Pani dans la bande S a été

effectuée en utilisant une cavité résonante rectangulaire liée a un analyseur de réseau vectoriel
HP 8510B (voir figure 11.13).

Figure I1.13 : Dispositif expérimental de mesure en cavite.
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La fréquence de résonance de la cavité vide est de 3,94 GHz, ses dimensions sont
données dans le tableau suivant :

Dimensions de la cavité (mm) Bande S

Largeur, a 43
Longueur, b 86
Hauteur, ¢ 125

Tableau 11.2 : Dimensions de la cavite.

Le mode TEj;, est le mode dominant dans la cavité utilisée. La figure II.14 donne la
configuration du champ électromagnétique dans le mode considéré.

y
Figure I1.14 : Configuration du champ électromagnétique a l’intérieur de la cavité.

Les composantes du champ électromagnétique a I’intérieur de la cavité dans le mode
TEy, sont données par les relations :

H =0 (11-50)
H, =2 221 sin( yycos(PE ) (11-51)
c b c
H. =-2jH, cos(% sin(2Z 2) (11-52)
C

H,, étant défini par la relation: H, = %; avec Hy ’amplitude du champs magnétique et

Ao la longueur d’onde dans la cavité vide.

Pour pouvoir expliciter analytiquement 1’expression de la conductivité donnée par la
relation (II-24), nous sommes amen¢ a faire les deux approximations suivantes :
- D’épaisseur e du film en Pani est supérieure a la profondeur de pénétration 6 de 1’onde,
- la largeur du film est négligeable devant la longueur d’onde A, de facon a ne pas
perturber le champ électrique,
- le champ magnétique peut étre considéré comme uniforme pour un petit échantillon

placé au centre de la cavité.

53



- 12
Dans ces conditions, nous pouvons ¢évaluer les quantités IIS ‘H //‘ ds et

)
_”J.V ‘H ‘ dV intervenant dans la formule (I1-24) donnant I’expression de la conductivité

dynamique.

Sachant qu’au centre de la cavité, les composantes du champ magnétique se simplifient ainsi :

H =H_ =0
Hy:—4j§Hm
On aura :
[[ || ds =32 i—jHjS
(1 [ av = abe 22 g

C
S est la surface de I’échantillon.

Finalement, I’expression de la conductivité sera donnée par la relation :

1/2 )
0_1/2 — 16 2 b S
yIN) (41)2 +c2)abc A[lj

Q

(11-53)

(I1-54)

(11-55)

(11-56)

(11-57)

La détermination des facteurs de qualité Qp et Q. correspondant a la cavité vide et chargée

. _y 1 s
respectivement, permet de calculer la variation A(—J et de déduire la valeur de la

conductivité c.

Les mesures ont été effectuées sur des films de Pani rectangulaires d’épaisseur 100 um. Le
film a caractériser est placé a 1’aide d’un support en plexiglas, au centre de la cavité, dans un

maximum du champ magnétique (figures I1.16 et I11.17) .
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Film en Pani
Rectangulaire

A
\

Fente pour le
positionnement
du film

Figure I11.16 : Photo de la cavité
Figure I1.15 : Schéma montrant l’emplacement du  résonante: le film est posé sur le porte-
film, dans un maximum de champ magnétique, au échantillon et placé au centre de la
centre de la cavite. cavité (les deux faces latérales de la
cavité ont été enlevées pour montrer
[’emplacement du film).

Pour assurer la reproductibilité des résultats, des mesures ont été effectuées sur 4 films de
Pani de méme épaisseur et de dimensions différentes. Les résultats de mesures sont regroupés
dans le tableau I1.3.

Films Longueur, Largeur, Surface, S Conductivité, Profondeur de
L (mm) W (mm) (mm?) 6 (S/m)  pénétration, 5(um)
Echantillon 1 20 10 200 5995 103
Echantillon 2 10 9 90 5623 108
Echantillon 3 15 5 75 5287 110
Echantillon 4 13 9 117 5333 110

Tableau 11.3 : Valeurs mesurées de la conductivité et de la profondeur de pénétration des
films en Pani a 3,94 GHz.

Les valeurs moyennes de la conductivité et de la profondeur de pénétration sont
respectivement :

Gac = 5560 £ 350 S/m et 6=107+3 pm
Dans ce cas de mesure, la condition, épaisseur e du film en Pani est supérieure a la profondeur

de pénétration & de I’onde (e > d), n’est pas parfaitement vérifice.

I1. 2. 2. Mesure en réflexion-transmission dans la bande X

Nous avons déterminé les propriétés €lectriques des films en Pani sur la bande X (8 —
12 GHz) a ’aide de mesure en réflexion/transmission. Le principe de la méthode consiste a
mesurer les coefficients de réflexion S;; et de transmission S;; d’un film de Pani qui rempli
completement la section droite d’un guide rectangulaire (figures I1.17 et I1.18). Ensuite, nous
déduisons a I’aide d’un calcul numérique, les parties réelles de la conductivité et de la
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permittivité. Nous supposons que seul le mode fondamental TE;( de I’onde électromagnétique

se propage dans le guide. -
F D |

d

Figure I1.17: Emplacement du film en Pani Figure I1.18 : Photo montrant la position
dans le guide rectangulaire. du film dans le guide rectangulaire.

Le coefficient de réflexion S;; de la structure est défini comme étant le rapport du

champ réfléchi E, sur le champ incident E;, il sera donné par la relation :

(1=
5, ==

1-p’e ™
r est le coefficient de réflexion a I’interface air/film, y la constante de propagation dans le film
et d I’épaisseur du film.
Le coefficient de transmission Sy; a travers le film est défini comme étant le rapport du champ
transmis E; sur le champ incident E;, En tenant compte des réflexions multiples dans le film, il
peut étre donné par la relation :

(11-58)

1-p*)e™
S, = % (11-59)
En tenant compte du caractére métallique du film, la profondeur de pénétration 6 du champ
¢lectromagnétique dans le matériau est plus petite que 1’épaisseur d du film, on peut supposer
alors que le terme ¢ est négligeable (¢ << 1). Dans ces conditions, les équations (II-58) et
(I1-59) se simplifient ainsi :
Su=p (11-60)

Sy =(1=pHe™ (II-61)

D’autre part, le coefficient de réflexion S;; a I’interface air/film est donné par :

7 (11-62)
YotV
Yo est la constante de propagation dans I’air.
Pour un guide rectangulaire rempli d’air, la constante de propagation y, est égale a :

=l ()
YO_JXO }MC ( = )

Pour un guide rectangulaire chargé par un matériau de permittivité complexe:
HpL ) H G
e=¢g-jg''=¢'-]— (11-64)
£,0
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la constante de propagation y est :

_2m_2m |, . O (h)z 11-65
y_Jkg_JXO € 1800) }MC ( = )

A, est la longueur d’onde dans le guide chargé par le matériau, Ao est la longueur d’onde dans
le guide vide et A, est la longueur d’onde de coupure du mode TE;.

Le dispositif expérimental permettant la mesure en réflexion/transmission est présenté
dans la figure I11.19 :

Figure 11.19 : Dispositif expérimental de mesure en réflexion/transmission.

Le film a caractériser est placé a I’intérieur du guide rectangulaire de maniére a ce
qu’il remplisse compleétement la section droite de celui-ci. Le guide d’onde étant reli¢ a
I’analyseur de réseau HP 8510B a travers deux cébles coaxiaux d’impédances 50 Q. Deux
adaptateurs sont utilisés pour assurer la transition guide/cable.
La procédure de mesure comporte deux étapes :

- Calibrer I’analyseur de réseau sur la bande 8 —12 GHz par I’utilisation de trois charges
¢étalons (charge adaptée de 50 Q, court-circuit et circuit-ouvert),

- Placer un court-circuit a la place du film de Pani, effectuer la mesure puis mémoriser
la valeur de (S;1)c.. Ensuite, placer le film, mesurer le coefficient (S;)mes €t faire le
rapport (Si1)mes / (Si1)ec. Grace a cette opération, le plan de calibration situ¢ a
I’interface coaxial/adaptateur est reporté au plan de mesure (interface air/film), qui est
le plan de référence pour le coefficient de réflexion mesuré.

A partir des équations (II-60) et (II-61), il est possible de déterminer les modules des
coefficients S;; et Sy, leurs valeurs seront données directement par I’analyseur de réseau en
dB, soient :
\S;’f\ = 201log|p| (11-66)
|557| = 201og|(1- p*)e™ (I1-67)

o étant la partie réelle de la constante de propagation y dans le guide.
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Les valeurs mesurées des modules de S;; et Sy; sont présentées dans le tableau I1.4. Nous
avons remarqué une légere fluctuation de ces valeurs mesurées, des valeurs moyennes sont
alors calculées et présentés au tableau 11.4.

F(GHz) S;,(dB) S(dB)

8 -0,158 -30,4
9 -0,166 -30,2
10 -0,170 -30,0
11 -0,175 -29,9

12 -0,181 -29,7

Tableau 11.4 : Valeurs mesurées des modules de S;; et S»; dans la bande X.

La permittivité ¢et la conductivité o seront donc déduites de ces mesures par
inversion numérique.

Afin de déterminer les valeurs de la conductivité o et de la permittivité €, un calcul
numérique a été fait permettant de tracer I’abaque (S;;, Sz1) = f(¢’,0) a la fréquence 10 GHz
(voir figure I1.20) et pour des films de Pani d’épaisseur 100 um.

221 &’ =2 000
241 o
: L+]
= -7F @ g’ =5 000
s ™ s
= c=8000S'm —» & =
728 o
&’ =10 000
6=10000 SS\m—» & , °© g
o a2 l
=30 o off
: o n%g
-321 %k
04 03 032 028 024 02 016
S (dB)

Figure 11.20: Abaque (S11,S21) = f(€’, 0) déterminée par un calcul numérique a F = 10 GHz.

Les calculs ont été effectués en prenant des valeurs discrétes de €’ et 6 dans la gamme de
valeurs (10° — 10%). Pour chaque couple (¢°,5), nous avons calculé les quantités |Si| et |Sy| &
partir des équation (I1-66) et (I1-67).
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Pour déterminer les valeurs de c et ¢’ du film, il suffit de placer les valeurs de S;; et Sy
mesurées dans 1’abaque. A la fréquence 10 GHz, la valeur moyenne du coefficient de
réflexion est de —0,17 dB + 0,02 dB et celle du coefficient de transmission est de -30 dB + 0.5
dB.

Comme le montrent les équations (II-58)-(II-67), la précision sur les valeurs de o et €’
dépend des erreurs de mesure sur S;; et Sy;.

En reportant les valeurs mesurées de S;; et Sy; sur ’abaque (S;; et S;;) = f(e’,0), il est
possible de déduire les valeurs de o et € de nos films de Pani. Soit :

Gac = 6000 £ 600S/m et €’ =6000 £ 500.
I1. 2. 3. Mesure de I’'impédance de surface dans la bande X

La conductivité dynamique des films conducteurs de polyaniline peut étre déterminée
par la méthode de I’impédance de surface. Il s’agit de mesurer le coefficient de réflexion S;; a
I’interface coaxial/film par la technique de la cellule a effet de bout. La détermination de
I’impédance de surface du film permet de déduire les propriétés €électriques du film a partir du
schéma équivalent de la cellule [18].

L’impédance de surface est souvent utilisée pour décrire le comportement
¢lectromagnétique d’un matériau conducteur. Elle est donnée par la relation :

F
Z, =1+ ) % (11-68)

D’autre part, le coefficient de réflexion mesuré a I’interface coaxial/film est relié a
I’impédance de surface par la relation :

o Zs—Z
S, =[S,e" =—=" 11-69
11 ‘ 11‘ ZS + Z0 ( )
avec:
Zy ’'impédance caractéristique de la ligne coaxiale (Zy = 50 Q).
o, F ) o , 2
En posant X = ( ce qui suppose — >>¢')et 4= |S11 , NOUS aurons :
o E,0
Z,=(1+/)Xx (I1-70)
et
X—-Z,)+jX
S, = @ (I1-71)
(X +2Z,)+ jX
Soit :
X-7,)+X?
15, = (-2, =4 (11-72)

(X+2,) +X?
Enfin, la résolution de 1’équation:
20-A)X? +2Z,(1+ X +(1-A4)Z2 =0 (I1-73)
permet de déduire I’expression de la conductivité c:
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(1-4)
Z(f((1+A)—\/—A2 +6A—1)2

. o . . g \
Cette expression suppose que—— >> &', ce qui n’est pas toujours vérifié pour les polymeres
0

conducteurs. Il faut alors reprendre 1’expression compléte de Zg :

B
Zy :(1+])£

o =4nu F (I1-74)

(11-75)

avec cette fois-ci :

0= l (I1-76) ; o= ReL/— a)zgo,uogJ (I1-77)

a

Les figures I1.21 et I1.22 montrent I’évolution de |S11] avec & et &’. L’inversion numérique

-Z . . . .
de S, =—="—"avec Zs défini comme ci-dessus, donne les valeurs de &’ et ¢ a partir de la

+

N 0

mesure de Si;.
La précision est mauvaise, en particulier sur la phase de S;;. En effet cette phase a une valeur
voisine de 180° et les défauts non compensés par 1’étalonnage de la sonde conduisent a des
erreurs de ’ordre de 0,5 a 1° sur I’argument ¢.

On peut déduire les parties réelles et imaginaires de la permittivité et de la conductivité
complexes en mesurant le module‘S“| et la phase ¢ du coefficient de réflexion en
hyperfréquence.

A 10 GHz, la valeur du coefficient de réflexion mesuré, en module et en phase est :

S,,|=-1,01+ 0,02 aB et 0 = (-177% 0,5)°

D’autre part, les parties réelles de la conductivité et de la permittivité complexes ont été
calculées numériquement. Les figures I1.21 et IL22 représentent I’évolution de la
conductivité et la permittivité des films de Pani, en fonction du module de S;;, pour trois
valeurs de la phase ¢.
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Figure I1.21: Evolution de o’ en fonction du Figure I1.22: Evolution de &’ en fonction du
module de S;;, pour trois valeurs de la phase module de S;;, pour trois valeurs de la phase
(F =10 GHz). (F = 10 GHz).
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Les figures I1.22 et I1.23 montrent une variation plus accentuée de G’ et € pour les fortes
valeurs de |Si;]| et pour des phases proches de 180°, c’est a dire pour des milieux assez
conducteurs. Cette variation rapide entraine des erreurs non négligeables (= 10 %) sur les
valeurs déterminées de ¢’ et €’. Ainsi, les valeurs déterminées de ¢” et €’ a 10 GHz, pour un
film de polyaniline de 100 um d’épaisseur sont :

¢’ =(6000 = 500) S/m et g =7360 +1000.

Ces valeurs sont en accord avec celles obtenues par les autres méthodes.

I1. 3. Etude de I’évolution de la conductivité micro-ondes au cours de
la formation d’un film

En microélectronique, 1’utilisation efficace de la Pani nécessite la détermination de ses
propriétés électriques du continu aux ondes millimétriques.

La conductivité des polymeres conducteurs dépend de plusieurs parametres : dopant,
solvant, conditions de fabrication (temps d’évaporation....). Nous présentons ici, 1’é¢tude de
I’effet du solvant sur les propriétés électriques du matériau ainsi que les conditions de
fabrication d’un film. La dispersion de polyaniline dans 1’acide dichloroacétique conduit a des
milieux trés visqueux a température ambiante, qui deviennent rapidement trés fluides des que
la température augmente (50°). Ces dispersions sont de ce fait difficiles a manipuler. Nous
avons donc étudié I’effet des solvants sur la viscosité des dispersions et leur conductivité.

, -

Dans ce contexte, nous avons suivi I’évolution de la conductivit¢ micro-ondes de la

polyaniline au cours de la fabrication d’un film. L’étude a été réalisée d’abord sur une
. b

dispersion puis sur un film. Dans les deux cas, la conductivité est mesurée en fonction du

temps d’évaporation des solvants.

Nous avons mesuré la conductivité de la polyaniline en dispersion a 1’aide de la technique de
la sonde a effet de bout sur la bande 100 MHz-5 GHz. Compte tenu de la faible précision de
cette technique de mesure pour des films de conductivité de I’ordre de 1000 S/m ainsi que la
difficulté de réaliser de bon contacts avec la surface fragile du film au cours de sa fabrication,
nous avons utilisé la méthode de la réflexion / transmission sur la bande millimétrique (18-
110 GHz) pour déterminer la conductivité de ces films.

I1. 3. 1. Mesure sur des solutions : Bande 100 MHz — 5 GHz

Trois solutions (S;,S; et S3) de polyaniline sont préparées en utilisant deux solvants
différents : I’acide dichloroacétique et 1’acide formique. Le tableau II.5 indique les solvants
utilisés.

Solvant 1 : Solvant 2 : % en masse de Pani
Acidedichloroacétique Acide Formique
Solution S; 100 % 0% 5%
Solution S, 94 % 6 % 6 %
Solution S; 80 % 20 % 4%

Tableau 11.5: Composition en solvants des solutions S, S> et S.

61



Nous avons utilisé la méthode de la sonde a effet de bout pour mesurer la conductivité
des solutions de polyaniline sur la bande 100 MHz — 5 GHz.
Les mesures sont effectuées en utilisant un analyseur de réseau vectoriel HP 8510 C a 1’aide
d’une sonde a effet de bout de 3,5 mm de diamétre.

La mesure est faite dans un milieu liquide qui va s’épaissir en fonction de la durée de séchage.
Aprés 25 h, la solution obtenue est trés visqueuse mais pas encore solidifiée. Chacune des 3
dispersions de Pani est de masse 75 g (soit environ 4 g de Pani) et est portée a une
température de séchage égale a 60°C.

La figure I1.23 représente la variation de la conductivité micro-ondes a 5 GHz en fonction du
temps d’évaporation, pour 3 solutions différentes de Pani.
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Figure 11.23 : Evolution de la conductivité de 3 dispersions de polyaniline en fonction du
temps d’évaporation des solvants, F = 5 GHz.

Nous remarquons d’apres la figure I1.23, que la conductivité augmente au cours de
I’évaporation des solvants. En fait, le milieu peut étre modélisé par des amas conducteurs de
tailles trés petites dispersés dans une matrice isolante formée par le solvant. Chaque amas
conducteur est form¢é par des chaines de polymeéres conducteurs organisées en fibrilles plus ou
moins ordonnées. Le transport de charge est alors une superposition de conductivité intra-
chaine, interchaine et inter-fibres. L’évaporation du solvant favorise le rapprochement de ces
amas conducteurs et facilite le saut des porteurs de charges (polarons, bipolarons) d’un amas a
un autre.

Pour une solution initiale de 75 g, nous avons enregistré un temps d’évaporation de
25 h a 60 °C, pour obtenir une solution trés visqueuse et contenant encore un peu de solvant.
Compte tenu de la faible précision de la sonde a effet de bout lors de la caractérisation des
films de conductivités assez ¢élevées (> 1000 S/m), et le contact difficile a réaliser avec les
surfaces non rigides des films, il est impossible de continuer la caractérisation de nos films
avec la méthode de la sonde a effet de bout. Une autre méthode de caractérisation s’avere
donc nécessaire.
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II. 3. 2. Mesure sur des films de polyaniline : Bande 18 — 110 GHz

Chaque solution de Pani est coulée sur un substrat de verre et placée dans une étuve
portée a 60°C. Dés que la solution devient suffisamment visqueuse pour ne plus couler
(environ 35 min pour une solution de 5 g de Pani), des mesures de transmission peuvent étre
faites, afin de suivre I’évolution de la conductivité du film au cours de sa fabrication. Le film
de polyaniline déposé sur un substrat de verre a une épaisseur de quelques dizaine de microns.

Des mesures en réflexion/transmission sont effectuées sur une large gamme de
fréquence. Les mesures en réflexion donnent des coefficients de réflexions trop proche de 1,
et par conséquent I’exploitation de ces valeurs ne permet pas une détermination précise de la
conductivité et de la permittivité. Seules les mesures en transmission permettent d’accéder
aux propriétés électriques du film.

La figure I1.24a. décrit le montage utilisé pour caractériser en espace libre les films en
polyaniline. Les mesures en transmission sont effectuées a I’aide d’un analyseur de réseaux
vectoriel Abmm. Trois bancs de mesure doivent étre utilisés pour pouvoir couvrir toute la
bande 30-110 GHz (30-50 GHz, 50-70 GHz, 70-110 GHz). L’emploi de cornets corrugués
permet d’avoir des ondes quasi-planes et peu divergentes entre les deux cornets.

fréquence en GHz

cornet corrugué échantillon 0

70 80 90 100 110
-10

M- 1 W~

0 1200 S/m

-20
-30 4
€'=200
40
coaxial
-50 4| e gmplitude en dB

—— phase en degré
60 p d

(a) (b)
Figure I1.24 : (a) : Schéma du montage ; (b) : Coefficient de transmission d’un film en
polyaniline.

La mesure est faite sur la gamme 75 — 110 GHz, et nous avons vérifié, sur plusieurs films de
polyaniline, que les coefficients de réflexion S;; et de transmission S;; varient tres faiblement
sur toute la bande 18 — 110 GHz. Par conséquent, la conductivité ne dépend pratiquement pas
de la fréquence sur toute la bande 18 - 110 GHz.

L’épaisseur des films est de I’ordre de 35 um, et le temps de séchage avant la premiére
mesure est de 35 min pour une masse totale de I’échantillon de 5 g.

Les équations ci-dessous nous donnent la transmission et la réflexion en amplitude
complexe d'une plaque dans le vide.

p =N (11-78) : n=g—j- 2 (11-79)
1+n oW
(l_aZn) (l_pZ)an
S e 11-80 : f=x P 11-81
P (1-80) 1-pla™ A
a=exp(—j <9 (11-82)
C
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n ¢étant I’indice du matériau, p; le coefficient de réflexion de la premicre interface, p le
coefficient de réflexion total, e I’épaisseur du film, t le coefficient de transmission total, ® la
pulsation de I’onde hyperfréquence et ¢ la célérité de la lumicre.

A partir des équations (II-78)-(I1-82), on peut déduire les parameétres électriques (permittivité
et conductivité) du film. Le coefficient de transmission mesuré en amplitude et en phase nous
permet d'extraire la conductivité o et la partie réelle de la permittivité €’ du film.
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Figure I1.25 : Evolution de la conductivité d’un film en polyaniline en fonction du temps
d’évaporation des solvants sur la bande 18 — 110 GHz.

La variation de la conductivité des films en Pani en fonction du temps d’évaporation
des solvants est présentée dans la figure I1.25. L.’augmentation de la conductivité au cours de
I’évaporation des solvants est due a la formation progressive d’un réseau interpénétré de
fibres conductrices en Pani. Nous remarquons que pour un temps d’évaporation supérieur a
une valeur seuil (t ~ 2 h 15 min), la conductivité augmente rapidement pour atteindre une
valeur constante lorsque la quasi-totalité des solvants est évaporée. Ce fait peut €tre attribué a
un phénoméne de percolation qui se produit dans le matériau. En effet, le milieu est formé
initialement par des ilots conducteurs séparés par un milieu isolant formé par le solvant. Au
fur et & mesure que le solvant s’évapore, ces ilots se rapprochent et a partir d’'une certaine
concentration en Pani qui correspond a un temps d’évaporation de 1’ordre de 2 h 15 min, des
chemins conducteurs s’établissent dans le films entre ces différents ilots conducteurs, et la
conductivité augmente rapidement. C’est un phénomene de percolation.

D’autre part, comme le montre les figures I1.23 et I1.25, la conductivité¢ du film en Pani
diminue quand on ajoute de 1’acide formique. Ces mesures montrent I’importance du solvant-
déja mis en évidence dans plusieurs études [36]- sur la conductivité¢ des films. Une forte
viscosité traduisant une interaction entre composants de la dispersion, le solvant méme s’il
n’est plus présent dans le film, a permis une organisation particulieére du polymere favorisant
la conductivité.
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Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons présenté quelques techniques de caractérisation en
hyperfréquence afin de déterminer les propriétés électriques de films et de solutions de
polyaniline.

L’objectif de cette étude est de prouver le caractére « métallique » de ces films permettant de
réaliser de circuits imprimés en microélectronique a partir de dispersions de polyaniline.

Les résultas de mesures effectuées sur des films d’épaisseur 100 um montrent un caractere
conducteur de ces films de polyaniline [37]. Une conductivité de I’ordre de 6000 S/m a été
obtenue en statique et dans le domaine des micro-ondes. Ce comportement indépendant de la
fréquence confirme le caractere « métallique » des films. Ainsi, les niveaux de conductivité
atteints sont suffisants  pour pouvoir étudier et réaliser une structure passive en
hyperfréquence telle qu'une une antenne imprimée.

La fabrication de films en polyaniline en utilisant ’acide dichloroacétique comme
solvant organique permet d’atteindre cet objectif, mais la viscosité élevée des solutions n’est
pas bien adaptée a la technique sérigraphie L’utilisation d’un mélange de solvants formé par
I’acide dichloroacétique et I’acide formique permet de palier a cette déficience en partie.

Enfin, la caractérisation hyperfréquence d’un film en polyaniline au cours de sa
fabrication a été faite par deux techniques de mesure complémentaires sur une large bande de
fréquence [38]. La technique de la cellule a effet de bout est adaptée a des mesures sur des
solutions de conductivités inférieures a 100 S/m et sur une bande de fréquence variant de 100
MHz a quelques GHz. Par contre, la caractérisation par mesure de la transmission en espace
libre permet d’accéder a des fréquences plus élevées (18 a 100 GHz) et de caractériser des
films plus conducteurs (c > 1000 S/m).
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Introduction

L’invention du concept de « structure rayonnante imprimeée » a été attribué a plusieurs
auteurs dans les années 60 avec les premiers travaux publiés par Deschamps [1], Greig et
Engleman [2], et Lewin [3], parmi d’autres. Il faut attendre 1970 pour voir les premieres
réalisations avec Howell [4] et Munson [5], ainsi que 1’apparition des premiers modeles
d’équations.

Les antennes imprimées associées a leurs réseaux d’alimentation et leurs circuits actifs
contribuent aux développement de nouvelles applications civiles et militaires telles que : les
communications et les radars (portables, missiles, satellites, bateaux...). Les principaux
avantages de ces aériens relativement aux antennes classiques (cornet, dipdle filaire...) sont :

- faible poids,

- possibilité de réalisation en grande série et faible coft,

- faible épaisseur et encombrement,

- facult¢ de se conformer a des surfaces courbes (ailes et carlingues d’avion,

missiles...).

Ces antennes possédent ¢galement des inconvénients, inhérents a leurs fonctionnement
propre :

- faible bande passante (1 a 5 %),

- faible puissance admissible,

- forte influence de la qualité du substrat diélectrique sur les performances,

- D’alimentation et les ondes de surface parasites créent un rayonnement parasite.

Différentes techniques ont été développées afin d’améliorer les performances

intrinséques de ces ¢léments, principalement I’adaptation et 1’élargissement des bandes
passantes.
Nous présentons dans ce chapitre, la modélisation et la réalisation des antennes plaquées en
remplacant le résonateur métallique (cuivre, argent, or) par un polymére conducteur, la
polyaniline précisément. Une simulation de 1’effet des parametres électriques du film en
polyaniline (conductivité o, permittivité €) ainsi que son épaisseur e, sur les performances de
I’antenne s’avere donc nécessaire avant la réalisation de la structure.

Nous présentons dans la premiére partie de ce chapitre, la géométrie de base des
antennes plaquées, le dispositif d’alimentation et une analyse théorique basée sur le modele de
la ligne de transmission qui permet un pré-dimensionnement des antennes. Dans la deuxiéme
partie, nous présentons les résultats de simulations réalisées pour une antenne a alimentation
directe par microruban ainsi qu’une antenne a ligne enterrée.

Pour la structure a alimentation directe, le gain, la bande passante, le coefficient de réflexion,
les diagrammes de rayonnements dans les plan E et H ainsi que la répartition de la densité de
courant a la surface du patch sont présentés pour les trois parametres du film en Pani
(conductivité o, permittivité €, épaisseur ). Pour 1’antenne a ligne enterrée, les simulations
ont été réalisées essentiellement pour des patchs ayant les mémes propriétés (o, € et e) que les
films en Pani caractérisés expérimentalement dans le domaine des microondes (voir chapitre
IT). Enfin, des simulations sur des patchs en cuivre ont été effectuées pour une comparaison
avec les patchs en Pani.
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I. Les antennes plaquées

I. 1. Géométrie

Une antenne plaquée est constitué d’un plan de masse et d’un substrat diélectrique,
dont la surface porte un ou plusieurs éléments métallisés (figure III.1), appelés en anglais
« patch ». Ces patchs rayonnants sont de différentes formes (cercle, triangle, rectangle...) et
peuvent é&tre alimentés par divers procédés permettant d’obtenir un diagramme de
rayonnement en polarisation linéaire ou circulaire

Plan de masse

Patch résonateur

[ Substrat

Figure I1l.1. Schéma de principe d’une antenne plaquée.

Le substrat di¢lectrique doit étre de permittivité faible afin de faciliter le rayonnement
de I’énergie électromagnétique stockée dans la cavité comprise entre le patch et le plan de
masse. Les substrats les plus utilisés sont des composites a base de téflon (2 < & < 3 et
tgd = 107), du polypropyléne (.= 2,18 et tgd = 3.10™*) et des mousses synthétiques (.= 1,03
et tgd = 107). Des substrats céramiques (alumine ou LTCC (low temperature co-fired
ceramic) sont aussi utilisés. Les métallisations sont réalisées souvent avec de trés bon
conducteurs : le cuivre (6 = 5,7 10’ S/m), I’argent (6 = 6,2 10’ S/m) et I’or (6 = 4,1 10" S/m).

I. 2. Méthodes d’excitation
I. 2. 1. Antennes a alimentation directe

Alimentation par ligne microruban

L’alimentation par une ligne microruban (figure IIL.2) est réalisée par connexion
directe de la ligne a I’un des cotes du patch. Le point de jonction est situ¢ au niveau de 1’axe
de symétrie du patch ou décalé par rapport a celui-ci pour une meilleure adaptation
d’impédance. L’adaptation peut aussi étre réalisée par une alimentation axiale avec encoche.

«— Plan de masse
Patch résonateur
// Ligne microruban
V/Z Substrat

Figure I11.2 : Antenne a alimentation directe par ligne microruban.
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Les principaux inconvénients de cette structure simple sont :

- les couplages parasites di la réalisation de la ligne de transmission et du résonateur sur
le méme substrat, et qui diminuent les performances de 1’antenne au-dela de quelques
GHz 6],

- lanécessité d’ajouter un transformateur d’impédance pour obtenir I’adaptation entre la
ligne d’alimentation et le résonateur.

Alimentation par ligne coaxiale

L’alimentation peut étre effectuée aussi par connexion directe a une ligne coaxiale
(figure II1.3). Le conducteur central du coaxial est alors connecté en un point situé sur 1’axe
de symétrie de 1’élément rayonnant, plus ou moins prés du bord, afin d’adapter I’impédance.
Le conducteur extérieur est relié¢ au plan de masse.

Point d’alimentation —_
(point de soudure) \ «——  Patch résonateur

—4— —foe-——-—- _——— .

|« Substrat métallisé

Figure I11.3 : Antenne a alimentation directe par une ligne coaxiale.
L’inconvénient majeur de cette technique est qu’elle ne peut étre utilisée qu’avec des substrats
polymeéres (ou air) ou des plaques métalliques soudées (technique peu coliteuse mais peu

performante).

Alimentation par connexion directe a un ligne coaxiale (via-hole)

L’alimentation via-hole est une alimentation mixte par lignes microruban et coaxiale.
Elle a ét¢ développée pour une structure bicouche (figure I11.4). Le résonateur est réalisé sur
un substrat de faible permittivité (g < 4), pour obtenir un bon rayonnement, et d’une grande
épaisseur, pour augmenter la bande passante de 1’antenne [7].

Le microruban d’alimentation est imprimé sur un substrat de faible épaisseur et de forte
permittivité (g, > 10), pour minimiser les pertes par rayonnement. Le circuit d’alimentation et
le patch rayonnant sont situés de part et d’autre d’un plan de masse commun, ce qui évite tout
couplage parasite entre eux. Une tige métallique (court-circuit) reliant le patch et le
microruban assure le transfert de 1’énergie électromagnétique et 1’excitation de la structure.

Ce type d’alimentation permet d’améliorer nettement les performances de 1’antenne, toutefois
quelques inconvénients apparaissent. En effet, le bon positionnement du court-circuit et du
trou ainsi que le bon alignement des substrats constituent un handicap pour la réalisation de
I’antenne. De plus, les effets inductifs di a la connexion, et qui apparaissent a hautes
fréquences, empéchent la bonne adaptation de la structure.
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Court-circuit ~«——Substrat supérieur

~.—Sybstrat inférieur

Patch résonateur

Ligne d’alimentation

Plan de masse

Figure I11.4 : Alimentation par connexion a une ligne microruban située de I ’autre coté du
plan de masse : alimentation via-hole.

I. 2. 2. Antennes a alimentation sans contact

Antenne a ligne enterrée

Une antenne plaquée peut €tre aussi alimentée par couplage électromagnétique de la
ligne microruban a 1I’élément rayonnant. Dans ce cas, le résonateur et la ligne d’alimentation
sont situés du méme co6té du plan de masse (figure II1.5). L’antenne est formée de deux
substrats, avec une ligne microruban sur le substrat inférieur qui se termine en circuit ouvert
sous le patch imprimé sur le substrat supérieur [8].

Le couplage électromagnétique a I’avantage de permettre la réalisation du patch rayonnant sur
un substrat relativement épais, afin d’améliorer la bande passante, pendant que la ligne
d’alimentation est imprimée sur un substrat plus mince, afin de réduire les rayonnements et
les couplages parasites.

Par ailleurs, la fabrication de I’antenne nécessite un bon alignement entre les substrats, mais
les soudures sont éliminées.

L’adaptation a I’entrée de I’antenne dépend de la longueur de la ligne d’alimentation et le
rapport largeur du patch/largueur de la ligne. Elle peut étre améliorée en utilisant des
transformateurs quart d’onde ou en utilisant des « stubs » sur la ligne d’alimentation. Des

bandes passantes de 13 % ont été obtenues [9].
~e———— Substrat supérieur
~®— Substrat inférieur
/// Patch résonateur

Ligne d’alimentation

| -e————— Plan de masse

Figure II1.5: Alimentation par couplage électromagnétique a une ligne microruban
(antenne a ligne enterrée).
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Antenne a couplage par fente

L’antenne a couplage par fente est formée d’un plan de masse commun qui sépare la
ligne microruban, imprimée sur le dessous de substrat inférieur, du patch résonateur situé¢ au
dessus du substrat supérieur (figure I11.6). Le couplage ¢lectromagnétique entre la ligne
microruban et le patch se fait par I’intermédiaire d’une fente usinée dans le plan de masse
[10].

Substrat supérieur
Patch résonateur

a—— Plan de masse

Fente

~a—— Substrat inférieur
/

Figure I11.6 : Antenne a couplage par fente.

Ligne d’alimentation

Dans cette configuration le substrat inférieur, qui sert a I’alimentation de la structure, est
mince et de forte permittivité di¢lectrique alors que le substrat supérieur, qui porte I’élément
rayonnant, est épais et de faible permittivité diélectrique. Le plan de masse sert a améliorer la
pureté de la polarisation en éliminant les rayonnements parasites de I’alimentation interférant
avec le rayonnement de I’antenne. Une telle alimentation est particuliérement appropriée aux
dispositifs intégrant une antenne réseau, située a la partie supérieure et les circuits passifs
(déphaseurs) et actifs (amplificateurs), situés a la partie inférieure.

I. 3. Antennes réseaux

Les performances des antennes plaquées, notamment le gain et la directivité, peuvent
étre améliorées en intégrant plusieurs patchs résonateurs sur un méme substrat pour former
une antenne réseau (figure I111.7) [11].

'<«——— Plan de masse

/ Patch résonateur

/ / Réseau d’alimentation
VL Substrat

Figure Il1.7 : Antenne réseau a alimentation directe.
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Les antennes réseaux ont suscités beaucoup d’intérét depuis une vingtaine d’années pour
diverses raisons :

la possibilit¢ d’obtenir des gains trés importants (30 a 40 dB) et des polarisations
rectilignes ou circulaires ;

les faibles dimensions des €léments rayonnants et leur simplicité de réalisation ;

la possibilit¢ d’imprimer les ¢éléments rayonnants sur des surfaces planes ou
conformes, facilement intégrable, par exemple, au fuselage d’un avion ou d’une
fusée ;

la possibilité de disposer les €léments rayonnants et le dispositif d’alimentation de part
et d’autre d’un plan de masse commun, en une structure compacte, légere et peu
colteuse.

Cependant, les antennes réseaux présentent quelques imperfections dues essentiellement aux
raisons suivantes :

les pertes de 1’énergie électromagnétique dans les lignes de transmission reliant les
différents résonateurs influent sur 1’efficacité de 1’antenne ;

la bande passante de I’antenne, tout comme celle d’un résonateur isolé, est faible ;

le couplage mutuel entre les résonateurs est atténué¢ en maintenant une distance
suffisamment grande entre les résonateurs ce qui entraine une surface d’antenne
importante.

I. 4. Analyse théorique

Plusieurs mode¢les théoriques ont été développés afin d’analyser les structures

rayonnantes. Les plus connus sont le modele de la cavité, de 1’équation intégrale et de la ligne
de transmission. Ces trois modeles sont basés sur des approximations différentes mais
aboutissent a des formules similaires des caractéristiques de I’antenne avec des précisions
différentes. Nous présentons ici le modele le plus simple, celui de la ligne de transmission

[12]:

Modeéle de la ligne de transmission

Une ligne microruban est une structure formée d’un conducteur métallique mince et étroit
(ruban) déposé sur la face supérieure d’un substrat dié¢lectrique dont la face inférieure est
métallisée (figure I11.8). Les parametres caractérisant la ligne sont :

la permittivité relative du substrat €,. L’utilisation d’un substrat diélectrique de forte
permittivité a pour effet de concentrer le champ électromagnétique dans le substrat,
réduisant ainsi le rayonnement ;

I’épaisseur h du substrat ;

la largeur w du microruban ;

1’épaisseur t du ruban.

L’impédance caractéristique Z. de la ligne dépend de w et h.
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Figure II1.8 : Parametres d’une ligne microruban.

La propagation du champ électromagnétique dans un milieu diélectrique homogene et
isotrope compris entre deux conducteurs infinis, se fait en mode TEM (E, = H, =0). Dans le
cas d’une structure microruban, les composantes longitudinales E, et H, ne sont pas nulles,
mais leurs d’amplitudes sont nettement plus petites que celles des champs transverses E; et Hs.
De plus, les lignes des champs subissent des réfractions a I’interface air-substrat (figure
I11.9). Le mode se propageant n’est plus rigoureusement TEM, il est alors dit quasi-TEM.

Figure I11.9 : lignes du champ électrique dans une ligne microruban.

La propagation dans ces structures est caractéris€ée par une permittivité effective g. et une
impédance caractéristique Z.. Les formules de Schneider [13] et de Hammerstad [14] donnent
des expressions approchées de €. et Z; avec une précision de 1’ordre de 1% :

1 e -1 2
pour ¥ <1, g 2 G L o041-2 (I11-1)
h 2 2 h h
1+127
w
A
Z =20 1n(% + 1) (I11-2)
2rfe, \w o 4h
pour X>1, LT W (I11-3)
h 2 A
2 1+12 "
w
Z -1
Z = \/L (% +1,393+ 0,667 ln(% 4 1,444)) (I11-4)
ge

75



D’autre part, I’épaisseur e du patch conducteur modifie 1égeérement la répartition des champs
et les caractéristiques €. et Z, de la ligne microruban. Pour tenir compte de cet effet, on
introduit dans les relations de Schneider une largeur équivalente du ruban w., qui est
légerement plus grande que sa largeur réelle w [15] :

pour w > i, w, =w+ 2(1 + ln(%n (I11-5)
2 V4 e

pour e >w>2e, w,=w+ 2(1 + ln(zﬂn (I11-6)
2r Vs e

Dans le modele de la ligne de transmission (figure I11.10), une antenne patch rectangulaire
peut étre modélisée par deux fentes rayonnantes de longueur L et de largeur h (1’épaisseur du
substrat).

- La ligne d’alimentation est représentée par une ligne de transmission d’admittance
Ye.

- L’antenne patch est modélisée par une ligne de transmission d’admittance
caractéristique Y et de longueur L = A/2.

- Les deux fentes paralleles ( de longueur W et de largeur h ) sont représentées par les
admittances Y; = G; +jB; et Y, =G, +jBo.

Y,

Figure II1.10 : Modéle de la ligne de transmission.

La théorie des lignes [12] donne les expressions des admittances Y, et Y, des deux fentes,
I’admittance caractéristique Y. du patch ainsi que la fréquence de résonance f; du résonateur.
Soient :

k
YI:YZ:G+jB:2°ZW

Y, = e, (I11-8)
2

(1+ j(1-0,6361n(k,/))) (I11-7)

0
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c
2L ¢,

avec Zo = 120m Q, I’'impédance de I’air et k¢ le vecteur d’onde dans I’air.

/=

(IT1-9)

Les mode¢les « semi analytiques » sont utilisés dans la mesure ou ils nous permettent
de préparer la modélisation : Pour une fréquence de fonctionnement définie, ils donnent un
pré-dimensionnement de 1’antenne, et des indications sur les moyens a mettre en ceuvre pour
I’adapter. Ils ne permettent pas de prévoir — sinon de fagon trés approximative — les gains et
les diagrammes de rayonnement.

I1. Simulations réalisées

Nous avons simulé les antennes imprimées a base de polyaniline a I’aide du logiciel
Ansoft-HFSS (High Frequency Structure Simulator) [16]. Il s’agit d’un puissant logiciel de
simulation qui permet de représenter la distribution des champs et de calculer les paramétres
S;j des structures hyperfréquences passives.

La technique de simulation utilisée afin de calculer le champ ¢électromagnétique
tridimensionnel a l’intérieur d’une structure est basée sur la méthode des é€léments finis
(FEM) [17]. Le principe de la méthode utilisée consiste a diviser I’espace d’étude en un grand
nombre de petites régions (tétra¢dres), puis a calculer localement le champ €lectromagnétique
dans chaque élément.

Les champs locaux E et H sont calculés dans chaque tétraédre a partir des équations
suivantes :

VAL A E(F)-kle E(F)=0 (I11-10)
H(F) = —;6 A E(F) (I1I-11)
jou,

& et U, sont respectivement la permittivité et la perméabilité relative,

ky =271 \/ 1y&, estle vecteur d’onde dans le vide,

o = 27f est la pulsation angulaire de la fréquence d’excitation f.

HFSS utilise une méthode d’interpolation combinée avec un processus itératif dans
lequel un maillage est créé et automatiquement redéfini dans les régions critiques. Le
simulateur géneére une solution basée sur le maillage initial prédéfini. Ensuite, Il affine le
maillage dans les régions ou il existe une haute densité¢ d’erreurs, et géneére une nouvelle
solution.

Le calcul des paramétres S;; de la structure hyperfréquence suit les étapes suivantes :

- division de la structure en un nombre fini d’éléments ;

- excitation de chaque port de la structure avec une onde se propagent le long d’une
structure guide d’onde uniforme ou d’une ligne de transmission qui posséde la méme
section que le port ;

- calcul de la configuration totale du champ électromagnétique a D’intérieur de la
structure ;
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- calcul des matrices S;; généralisées a partir des puissances réfléchie et transmise.

II. 1. Antenne a alimentation directe par microruban
IL. 1. 1. Modélisation par HFSS

Au début de notre travail, nous avons choisi de simuler une structure simple pour
étudier ’effet des parametres électriques et de 1’épaisseur du patch rayonnant sur les
performances de I’antenne. Ces performances (gain, bande passante) seront améliorées par la
suite (voir Ch. IV) avec une antenne a ligne enterrée. Les valeurs des paramétres de
simulation (conductivité, permittivité et épaisseur du patch en Pani) sont choisies comparables
aux valeurs expérimentales déterminées apres caractérisation hyperfréquence des films en
Pani (voir Ch. II).

Le schéma de l’antenne selon HFSS est présenté dans la figure III.11 et sa
configuration spatiale est présentée dans la figure I11.12.

- . R

4
S

!

i

L’antenne est placée dans un espace parallélépipédique maillé. Le champ est calculé dans tout
cet espace en tenant compte des conditions aux limites absorbantes sur la surface extérieure.

W
L
v Patch en Pani
e Substrat
+ Microruban

/ Port numérique
| ]/ d’alimentation

[+ {
Wi

Figure IIL.12 : Schéma de [’antenne, W : largeur ; L : longueur ; e : épaisseur du patch en
Pani ; h : épaisseur du substrat ; Wi : largeur de la ligne d’alimentation.

Plan de masse
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Les dimensions W et L du patch en Pani sont 6 mm et 5 mm, respectivement. Elles
ont été optimisées a 1’aide du logiciel HFSS-Ansoft [16] pour avoir un coefficient de réflexion
minimum a ’entrée de l’antenne au voisinage de 9 GHz. L’épaisseur e du patch, sa
conductivité G et sa permittivité €” seront des parametres que nous ferons varier. La largeur de
microruban d’alimentation, permettant d’avoir une impédance d’entrée de 50 Q est de 0,635
mm. Sa longueur est fixée de fagon a ce que le patch soit au centre de la surface du substrat.

Le substrat en alumine est modélis¢ par une couche diélectrique d’épaisseur 0,635
mm, la partie réelle de la permittivité est 9,6 et I’angle de perte o ( défini par tgd =9,
O =¢g’’/e’) est égal a 0,001. Le plan de masse et le ruban d’alimentation sont modélisés par
deux minces couches de cuivre d’épaisseurs 50 um et 100 um, respectivement. Leur
conductivité2 est fixée 4 5,7.10” S/m. La surface du substrat ainsi que du plan de masse est de
15 x 15 mm”.

Les tableaux II1.1 et I11.2 récapitulent les propriétés de I’antenne simulée.

Matériaux Paramétres
Plan de masse / Microruban: cuivre (Cu) o =5,710" S/m
Substrat: alumine &=9,6
tan =107
Patch: polyaniline (Pani) o =10’-10° S/m
e =10°-10°

Tableau I11.1: Propriétés des matériaux.

Elément Aire (mmxmm) Epaisseur (mm)
Substrat 15 x 15 0,635
Plan de masse 15% 15 0,05
Microruban, w; x |; 7,5 x 0,635 0,1
Patch, W x L 6x5 0,1

Tableau I11.2: Parametres de [ ’antenne.

Le port numérique permettant de générer 1’onde incidente a été¢ défini comme étant la
section verticale a I’entrée du micro-ruban d’alimentation (voir figure IIL12). 11 a été
paramétré afin de faire propager le mode désiré dans le guide. L’antenne simulée est placée a
I’intérieur d’un domaine possédant des conditions aux limites absorbantes. Ces conditions
numériques permettent d’éviter toute réflexion des ondes générées sur les bords du domaine
défini comme étant du vide. Le coefficient de réflexion est calculé au niveau du plan de
création de 1’onde incidente (parametre Si;) et donc en entrée du guide d’alimentation de
I’antenne.

Les calculs sont effectués sur un ordinateur PC a 600 MHz possédant 512 Mo de RAM. Le
temps de calcul est d’environ 10 minutes.

IL. 1. 2. Effet de la conductivité
La théorie des antennes imprimées prévoit que 1’énergie électromagnétique est

rayonnée seulement a travers les bords de la ‘cavité’ délimitée par le patch et le plan de
masse. Ce qui signifie que le patch résonateur doit étre suffisamment conducteur pour éviter
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le rayonnement a travers sa surface. D’ou I'intérét d’étudier 1’effet de la conductivité du patch
sur les paramétres de I’antenne.

Coefficient de réflexion

La figure III.13, présente la variation du coefficient de réflexion S;; a P’entrée de

I’antenne en fonction de la fréquence F, pour des patchs d’épaisseur e = 100 um, de
permittivité 6000 et de conductivités variables.
Pour les films en Pani, possédant des conductivités variant de 6000 a 10000 S/m, nous
trouvons des coefficients S;; variant de —10 a —12 dB. Ces valeurs de S;; sont acceptables. Par
contre pour ¢ = 1000 S/m, la résonance disparait. Par ailleurs, Il apparait dans la figure
II1.13, que le coefficient S;; de I’antenne s’améliore pour des patch en Pani de conductivités
plus élevées. Le meilleur coefficient S;; est atteint pour une conductivité comparable a celle
des métaux.

@
= 5
= t S 1000 S/
N - Pani m
g“ 10 © pani= 6000 S/m
og :
3 [ s —10%m
E -15 = Pani
P 3 5
] N S =10 S/m
=} B Pani
20
= "
= -
= a5 F | 1
Bl N y c =5,
c.g - /Cuim 5810 S/m
o =30 :—
35 IIPEEPE AT PSP PR BT APEPEEETE

(=]

8,5 9 9,5 10 10,5 11 11,5 12
Fréquence, F(GHz)
Figure I11.13: Evolution du coefficient de réflexion en fonction de la fréquence, pour
différents patchs en Pani (&’ = 6000) de conductivités différentes, et pour un patch en cuivre.

Diagrammes de rayonnement

Les figures III.14 et III.15 présentent, respectivement, les diagrammes de
rayonnement dans les plans H et E. Elles montrent un faible effet de la conductivité sur la
forme du diagramme de rayonnement de 1’antenne.
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------- Pani: 1000 S/m
----- Pani: 6000 S/m 240 300
Pani: 1074 S/m 270

-— -~ Pani: 105 S/m
Cuivre: 5.8 107 S/m

Figure I11.14: Diagramme de rayonnement suivant le plan H, pour des patchs en Pani
(¢ = 6000, e = 100um) de conductivités différentes, et pour un patch en cuivre.

90

330

""""" Pani: 1000 S/m 240 300
""" Pani: 6000 S/m 270

Pani: 104 S/m
-—-= Pani: 10"5 S/m
Cuivre: 5.8 10*7 S/m

Figure Ill.15: Diagramme de rayonnement suivant le plan E, pour des patchs en Pani
(¢ = 6000, e = 100um) de conductivités différentes, et pour un patch en cuivre.

Répartition de la densité de courant surfacique

La densité de courant surfacique Js a la fréquence de résonance (pour une puissance
incidente de ImW et a la méme phase), a la surface du ruban d’alimentation en cuivre ainsi
que des patchs en Pani et en cuivre est donnée dans la Figure II1.16. Cette figure montre une
densité Js maximale concentrée aux voisinages des bords des deux patchs, ce qui explique le
rayonnement prévu par la théorie, a ces endroits. D’autre part, on remarque que la densité de
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courant Jg répartie a la surface du patch en Pani est plus importante que celle du patch en

cuivre.

2. 5000e+000

I

oooooooooo

(a)

(©)

(b)

(d)

Figure I11.16.: Répartition de la densité de courant surfacique a la surface des patchs en
polyaniline et en cuivre : (a) patch en Pani, o= 6000 S/m, (b): patch en Pani, o = 10" S/m,

Caractéristiques du rayvonnement

(c) patch en Pani, o= 10° S/m, (d): patch en cuivre, =5, 10" S/m.

Parametre Patch en Polyaniline Patch en Cuivre
Conductivité, o (S/m) 6000 10* 10° 5,710’
Fréquence de résonance, F, (GHz) 8,80 8,82 8,94 8,93
Coefficient de réflexion , Sy; (dB) -10,7 -12,2 -25,3 -29
Bande passante (|[S;;]>-10dB), Bp| 2,16 % 3,45 % 3.85 % 3,75 %
Gain, G (dB) 3,82 4,16 4,97 5,34

Tableau I11.3 : Performances simulées des antennes patchs en polyaniline et en cuivre.
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Le tableau II1.3 regroupe les performances des antennes imprimées en Pani et en cuivre. Il
montre une amélioration du coefficient de réflexion S;; de I’antenne pour des conductivités
du film en Pani de plus en plus élevées (pour 6 = 6000 S/m, S;; = -10,7 dB et pour 6 = 10’
S/m, S;; =-25,3 dB). Le tableau II1.3 montre aussi une augmentation réguliére du gain G de
I’antenne pour des patch en Pani plus conducteur (pour ¢ = 6000 S/m, G = 3,82 dB et pour
o= 10’ S/m, G=4,97 dB).

D’autre part, bien que la conductivité du cuivre (= 5,7 10’ S/m) soit plus de 500 fois plus
grande que celle de Pani (o= 10° S/m), le gain de I’antenne patch en cuivre est supérieur a
celle en Pani de 0,37 dB seulement. Ceci permet de conclure que les performances de
I’antenne ayant la conductivité du patch la plus élevée (o = 10° S/m) sont comparables a celle
du cuivre.

Par ailleurs, pour des conductivités supérieures a 6000 S/m, on peut réaliser des patchs
rayonnants avec une adaptation acceptable a I’entrée de I’antenne (S;; <-10 dB).

IL. 1. 3. Effet de la permittivité

La permittivité mesurée de nos films en Pani est de I’ordre de 6000. Nous avons étudié
et présenté dans la figure I11.17 la variation du coefficient de réflexion a I’entrée de I’antenne
en fonction de la fréquence, pour des permittivités de valeurs différentes. Ce qui permet de
mettre en évidence I’effet de la permittivité des films en Pani.

La figure I11.17 montre que pour des films en Pani de permittivité variant de 1000 a 10 000,
nous avons pratiquement le méme coefficient de réflexion. Ce dernier s’améliore pour des
permittivités plus élevées (¢7 = 10°). Cette amélioration du coefficient S;; est due a la
réduction de la profondeur de pénétration de 1’onde dans les films en Pani. En effet, ces films
en polymeére ont un caractére de plus en plus métallique pour des fortes valeurs de la
permittivité.

D’autre part, de méme que pour la conductivité, nous avons vérifié que les diagrammes de
rayonnement de 1’antenne ne dépendent pratiquement pas de la permittivité du film.

0

(dB)

¢'=10000

g' =100 000

Coefficient de réflexion, S
h
g

_20 [ et boa o o o Lo o s o b o a o Lo o o o b o o o b o o o b o o o
8 8,5 9 9,5 10 105 11 11,5 12
Fréquence, F (GHz)

Figure I11.17: Evolution du coefficient de réflexion S;;, en fonction de la fréquence, pour trois
patchs en Pani (o= 6000 S/m, e = 100 um) de permittivités différentes.
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Figure I11.18: Diagramme de rayonnement suivant le plan H, pour des patchs en Pani
(o= 6000 S/m, e = 100um) de permittivités différentes, & = 10°, 10" et 10°.
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Figure I11.19: Diagramme de rayonnement suivant le plan E, pour des patchs en Pani
(o= 6000 S/m, e = 100 um) de permittivités différentes, & = 10°, 10%t 10°.

Le tableau II1.4 regroupe les caractéristiques du rayonnement des antennes plaquées pour
différentes valeurs de la permittivité du patch résonateur. Il montre une amélioration de
I’adaptation de ’antenne et de la bande passante avec une augmentation de la permittivité du
résonateur en Pani. Par contre, aucun effet significatif n’a était remarqué sur les diagrammes
de rayonnement dans les plans E et H (figures I11.18 et I11.19) et sur les gains.

84



Paramétre Patch en polyaniline
Permittivité, & 6000 10" 10°
Fréquence de résonance, F, (GHz) 8,85 8,85 8,95
Coefficient de réflexion , Sy; (dB) -10,6 -10,8 -16,3
Bande passante ( |S;;| >-10 dB ), Bp 2,17 % 2,26 % 3,8 %
Gain, G (dB) 3,81 4,1 4,45

Tableau 111.4 : Effet de la permittivité du patch en Pani sur les performances de |’antenne.

La distribution de la densité de courant surfacique a la surface du patch, pour la méme
phase, est représentée dans la figure I11.20 pour trois valeurs de la permittivité du patch en
Pani.

J[4/m]:1

1.0000e+002
9. 5833e+001
9. 1667e+001
£.7500e+001
8.3333e+001
7.9167e+001
7.5000e+001
T7.0833e+001
B.66672+001
6.2500e+001
5.8333e+001
5.4167e+001
5.0000e+001
4. 5833e+001
4. 1667e+001
3.7500e+001
3.3333e+001
Z.89167e+001
2.5000e+001
2.0833e+001
1.6667e+001
1.2500e+001
§.3333e+000
4. 1667e+000
0.0000e+000

(a) (b)

(©)

Figure I11.20: Répartition de la densité de courant surfacique a la surface des patchs en
polyaniline : (a) & = 1000, (b): & = 6000, (c), & = 10".
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I1. 5. Effet de la profondeur de pénétration

L’¢étude de I’effet de I’épaisseur e des films en Pani sur le coefficient S; est présentée
dans la figure IIL.21. 11 est évident que 1’épaisseur des films doit Etre supérieure a la
profondeur de pénétration de 1’onde hyperfréquence pour éviter le rayonnement a travers la
surface du patch.

11

Coefficient de réflexion, S (dB)

10 } A M4 —+—e=50um
—4+—e=100 um
—+— e =200 um
_12 L L L L L L L
8 8,5 9 9,5 10 10,5 11 11,5 12
Fréquence, F (GHz)

Figure II1.21: Evolution du coefficient de réflexion en fonction de la fréquence, pour
des patchs en Pani (o= 6000 S/m, &’ = 6000) d’épaisseurs différentes.

La profondeur de pénétration dans un milieu conducteur est donnée par la relation :

s=1 (IT1-12)
(04

avec o la partie réelle de la constante de propagation y, définie ainsi :

y=a+ip=j= & -j-= (IT1-13)
c £,

ou € et ¢ sont la permittivité et la conductivité du milieu, respectivement, ® et ¢ sont la
pulsation et la célérité de I’onde électromagnétique, et g est la permittivité du vide

Nous avons calculé¢ o dans les deux cas suivants:
1/ En supposant que le milieu est conducteur . On a alors les relations:

. o 2
& <<—, o=
NG, yINGle)

(IT1-14)

avec o est la perméabilité du vide. La profondeur & est de ’ordre de 65 um a 10 GHz, pour
des films de conductivité¢ 6000 S/m.
11/ Dans le cas général, nous avons :

e~ 5= ! (I11-15)

o Re(j 2 ¢ -j-7)
c E,0

En effet, a 10 GHz, € n’est pas négligeable devant le terme c/gpo (&7 = 6000, 6/gpm =
12 000). Dans ce cas, la profondeur o est de I’ordre de 90 um.

La figure II1.21, confirme que pour des films en Pani d’épaisseurs e < 9J, la
désadaptation de 1’antenne est forte (S;; = - 7 dB pour e = 50 um), par contre pour des
épaisseurs e > O, nous retrouvons une adaptation convenable (S;;=- 10,8 dB pour e >100 pum.
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Les diagrammes de rayonnement dans les plans E et H, pour différentes valeurs de la
permittivité sont présentés dans les figures I11.22 et I11.23, respectivement.

Contrairement a la conductivité et a la permittivité, 1’épaisseur du patch en Pani a un effet
direct sur le rayonnement de I’antenne. Cet effet est visible pour un patch en Pani d’épaisseur
(e = 50 um) plus petite que la profondeur de pénétration 6 (6 = 65-90 um), qui rayonne dans
toute les directions de I’espace.

Ceci est di au fait que la totalité de I’énergie électromagnétique n’est plus localisée en
dessous du patch pour étre rayonnée a ses bords, mais elle est rayonné pratiquement dans tout
I’espace a partir des bords du substrat.

Par ailleurs, nous vérifions que pour des patchs en Pani d’épaisseurs supérieures a 100 um
(e > 0), le rayonnement de 1’antenne devient satisfaisant.

90

""""" e =50 um
----- e=100 um
e=200 um

270

Figure I11.22: Diagramme de rayonnement suivant le plan H, pour des patchs en Pani
(o= 6000 S/m, & = 6000) de différents épaisseurs.

90

210

""""" e =50 um
---- e=100 um
e=200 um

Figure I11.23: Diagramme de rayonnement suivant le plan E, pour des patchs en Pani
(o= 6000 S/m, & = 6000) de différents épaisseurs.
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Parametre Patch en polyaniline
Epaisseur, e (um) 50 100 200
Fréquence de résonance, F, (GHz) 8,27 8,78 8,66
Coefficient de réflexion , Sy (dB) -6,98 -10,7 -10,6
Bande passante ( |S;;| >-10 dB ), Bp - 2,17 % 2%
Gain, G (dB) 3,34 3,83 3,9

Tableau I11.5 : Effet de l’épaisseur du patch en Pani sur les performances de [’antenne.

Le tableau III.5 prouve I’amélioration du coefficient de réflexion S;; a ’entrée de 1’antenne
pour des patchs en Pani d’épaisseur e plus grande que la profondeur de pénétration & de
I’onde hyperfréquence a 10 GHz (S;; = -6,98 dB pour e = 50 um et S;; = -10,7 dB pour e =
100 pm).

T[a/m]:l

2. 5000e+001
2.3958e+001
2.2917e+001
2.1875e+001
2.0833e+001
1.9792e+001
1.8750e+001
1.7708e+001
1.6667e+001
1.5625e+001
1.4563e+001
1.354ze+00l | e Y
1.2500e+001
1.1458e+001
1.0417e+001
9.3750e+000
&.3333e+000
7.2017e+000
£.2500e+000
5.2083e+000
4. 1667e+000
3.1250e+000
2.0833e+000
1.0417e+000
0. 0000e+000

(a) (b)

(c)
Figure I11.24: Répartition de la densité surfacique de courant pour des patchs en Pani
d’épaisseurs différentes : (a): e = 50 um; (b): e = 100 um, (c) e = 150 um.
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Dans une autre étude qui consiste a réaliser des antennes transparentes a base d’ITO
(oxyde d’indium dopé a I’étain), des couches minces ont été déposées par pulvérisation
cathodique radiofréquence, dans une atmosphere réactive (Ar : O;), sur des substrats de verre
[18]. Ces patchs transparents peuvent atteindre une conductivité de ’ordre de 2. 10° S/m [19]
mais Iépaisseur des dépdts reste inférieure au micrométre (si o = 2.10° S/m, § = 11 pm & 10
GHz). Cependant, les faibles épaisseurs de ces patchs par rapport a la profondeur de
pénétration de 1’onde hyperfréquence ne permettent pas d’obtenir un bon fonctionnement.

II. 2. Antenne a ligne enterrée
I1. 2. 1. Modélisation par HFSS

L'antenne a ligne enterrée réalisée est une structure a deux substrats, avec une ligne
microruban plaquée sur le substrat inférieur qui se termine en un circuit ouvert sous le patch
imprimé sur le substrat supérieur. Ce couplage a proximité permet d'améliorer la bande
passante et de réduire les rayonnements parasites.

Le modéele de I’antenne a ligne enterrée réalisé par HFSS est donné dans la figure
II1.25. Les parametres de simulation de la structure sont les méme que ceux fixés lors la
fabrication de I’antenne (figure I11.26). 11 sont donnés aux tableaux I11.6 et I11.7.

Figure I11.25 : Modele d’antenne a ligne enterrée selon HFSS.

- Alumine

w
i X /<—>/ & Alumine
¢ y L Film en
. polyaniline

Ligne d’alimentation
\// (Cuivre)

—~4——— Plan de masse
(cuivre)

=
)

=
e

Wi

Figure I11.26 : Schéma de I’antenne a ligne enterrée.

&9



Paramétre Valeur Parameétre Valeur

Substrat Alumine Epaisseur du film (mm) 0,1
Epaisseur du substrat, h (mm) 0,635 Conductivité, ¢ (S/m) 6000
Permittivité, g, 9,6 Permittivité, &, 6000
Pertes diélectriques, tg & 0,001

Table I11.6 : Paramétres des deux substrats. Tableau I11.7 : Propriétés du patch en Pani.

Les dimensions W = L = 5 mm du patch en Pani fixent la résonance de 1’antenne au
voisinage de 10 GHz. Une largueur de w; = 0,635 mm du microruban d’alimentation, permet
d’avoir une impédance de 50 Q a ’entrée de 1’antenne. Une bonne adaptation est obtenu pour
un microruban de longueur li = 2,5 mm.

Les deux substrats en alumine sont modélisés par deux couches diélectriques
identiques d’épaisseur 0,635 mm, la partie réelle de la permittivité est 9,6 et I’angle de perte
O est égal a 0,001. Le plan de masse est modélisé par une mince couche en cuivre d’épaisseur
50 pm et de conductivité 5,8.10” S/m. De méme, le ruban d’alimentation est modélisé par une
couche de cuivre d’épaisseur 100 um. La surface du substrat ainsi que du plan de masse est de
15 x 15 mm™.

D’autre part, les mémes conditions de simulation numérique (port d’excitation, conditions aux
limites absorbantes, capacité de calcul...) utilisées pour I’antenne a alimentation directe (voir
I. 1. 1.) ont été appliquées pour simuler 1’antenne a ligne enterrée.

IL. 2. 2. Caractéristiques de rayonnement

Coefficient de réflexion

Afin de comparer les performances de 1’antenne en Pani a une antenne métallique, des
simulations ont été effectuées sur une antenne patch en cuivre de méme dimension et
configuration que celle en Pani. La figure IIl.27 montre 1’évolution des coefficients de
réflexion de ces deux structures en fonction de la fréquence. Nous remarquons que le module
du coefficient de réflexion de I’antenne en Pani est de —14,2 dB, a la fréquence de résonance
10,8 GHz. Cette valeur est inférieure de 4 dB a celle de I’antenne métallique. Cette
diminution est due a la différence des conductivités entre les deux patchs (6¢, = 5,7 10° S/m ;
Gpani = 6000 S/m). D’autre part, une 1égere amélioration de la bande passante a été remarquée.
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Figure I11.27 : Coefficients de réflexion simulés des antennes patchs en Pani et en cuivre.

Diagrammes de rayonnement

Les diagrammes de rayonnement des deux antennes dans les plans H et E sont donnés
dans les figures I11.28 et I11.29, respectivement.

""" Patch en cuivre
Patch en Pani

90
0 120 60

210 330

240 300
270

Figure II1.28: Diagramme de rayonnement suivant le plan H, pour les antennes patchs en
Pani et en cuivre, a la fréquence de résonance 10,8 GHz.
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Figure I11.29: Diagramme de rayonnement suivant le plan E, pour les antennes patchs
en Pani et en cuivre, a la fréquence de résonance 10,8 GHz.

Répartition du courant surfacique

La figure I111.30 donnant la répartition de la densité de courant surfacique, a une phase
donnée, montre la concentration du champ électromagnétique sur les bords du patch et au
bout du la ligne d’alimentation. Ce résultat confirme la théorie des antennes plaquées qui
prévoit un rayonnement par les bords du résonateur et la résonance de la structure excitée par
la partie du microruban située en-dessous du patch.

Figure I11.30: Répartition de la densité surfacique de courant a la surface du patch en Pani et du
microruban d’excitation.
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Performances des antennes

Le tableau II1.8 résume les résultats de simulation des antennes plaquées en Pani et en
cuivre. L’adaptation pour les deux structures est acceptable (S;; < -10 dB). Le gain de
I’antenne en Pani est 1égérement inférieur a celle en Cuivre alors que la bande passante est
pratiquement la méme.

Paramétre Patch en Pani Patch en cuivre
Fréquence de résonance, F, (GHz) 10,8 10,8
Coefficient de réflexion, Sy; (dB) -14,2 -18,2
Bande passante ( |[S;| >-10 dB ), Bp 4,5% 4,5%
Gain, G (dB) 4,47 4,9

Tableau I11.8 : Performances simulées des antennes patchs en cuivre et en polyaniline

(o= 6000 S/m, e =100 um et & = 6000).

Pour cette structure, les performances calculées sont pratiquement les mémes que le patch en
polyaniline ou en cuivre. On remarque par ailleurs I’amélioration de la bande passante par
rapport a la structure étudiée précédemment (4,5 au lieu de 2,17 %), de ’adaptation
(S1; =-14 dB au lieu de —10,7 dB) et du gain (4,47 au lieu de 3,80).

Conclusion

Les résultats de modélisations présentés dans ce chapitre démontrent la faisabilité
d’une antenne imprimée a base de polyaniline conductrice de conductivité 6000 — 10 000 S/m
[20,21]. La polyaniline posséde des propriétés électriques satisfaisantes permettant son
utilisation pour la conception de circuits imprimés a faibles coflits pour des applications
potentielles en télécommunication (antenne, filtre, résonateur...).
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Introduction

Nous avons choisi de réaliser une antenne a ligne enterrée afin d’éviter le contact entre
I’axe central de I’embase et le patch en polyaniline, un contact qui risque d’abimer le patch en
polyaniline.

Nous présentons dans la premiere de partie ce chapitre, les détails concernant la
structure et les parametres de I’antenne réalisée, ainsi que la technique d’impression des
patchs conducteurs en polyaniline.

Dans la deuxiéme partie, nous présentons le dispositif expérimental utilisé pour
caractériser les antennes ainsi que leurs performances (coefficient de réflexion, gain,
diagrammes de rayonnement). Des résultats de mesures sur les antennes plaquées en
polyaniline et en cuivre, seront donnés pour pouvoir comparer les performances de ces deux
structures, et étudier D’effet du comportement hyperfréquence du film en Pani sur le
fonctionnement de 1’antenne.

I. Réalisation d’une antenne rectangulaire a ligne enterrée

I. 1. Parametres de ’antenne

Le schéma indiquant les parameétres de ’antenne, est donné dans la figure IV.1.

Patch en Pani (e = 100 pm, |
6 = 6000 S/m; & = 6000) ‘ Alumine (h; = 0,635 mm ;
b4 & =29,6 ;tgd = 10'3)
e e I—”
K
h ¥
Alumine (h, = 0,635 mm ;
& =29,6;1tg0 = 10'3)
Microruban d’alimentation
/ (wi=0,635 mm ; li =2,5 mm)
hy Q | -a4——— Plan de masse
_> 4_
wW

Figure IV.1 : Schéma de |’antenne a ligne enterrée.

Les dimensions du patch résonateur sont W = L = 5 mm. La largeur W a été optimisée
a I’aide du logiciel HFSS pour avoir une bonne adaptation. La longueur L a été calculée a
I’aide de la formule :

L=—S V-1
24z vh

pour avoir une fréquence de résonance de 1’antenne autour de 10 GHz.

Le microruban d’alimentation de la structure est une mince couche de cuivre
d’épaisseurs 50 um et de conductivité 5,7.10” S/m. Sa longueur li = 2,5 mm a été optimisée a
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I’aide du logiciel HFSS pour avoir un coefficient de réflexion minimum a P’entrée de
I’antenne au voisinage de la fréquence de résonance.

La largeur w; = 0,635 mm, du microruban d’alimentation est choisie pour avoir une
impédance caractéristique de 50 Q.

Le patch imprimé par sérigraphie est un film de Pani d’épaisseur e = 100 um, de conductivité
6 = 6000 S/m et de permittivit¢ €” = 6000. Les deux substrats d’alumine et le plan de masse
ont pour dimensions : 25,4 x 25.4 mm? (1 pouce x 1 pouce) (figure IV.2).

(b)

Embase SMA
et support

(a) . 2
Patch Pani (5X5 mm~, 100 pm )

/

(c)

Plan de e

masse

Figure IV.2: Schéma de l'antenne a ligne enterrée ;
(a) : photo, (b) : vue de dessus, (c) : vue en coupe.
I. 2. Impression des films en polyaniline par sérigraphie
I. 2. 1. La sérigraphie
Nous avons choisi d’imprimer les patchs a I’aide de la technique sérigraphie dont le
principe consiste a imprimer sur un substrat en alumine un motif défini par les fenétres d'un

pochoir réalisé sur un écran.

Ecran de sérigraphie

Les caractéristiques typiques pour un écran 325 meshs (correspondant a la sérigraphie de
conducteurs) sont :

e diamétre du fil : 28 2 30 um ;

e ¢paisseur de toile : 60 a 70 pm ;

o nombre de fils par pouce (25,4 mm) : 315 a 330 ;
e pourcentage d'ouverture : 40 %.

D'une manicre générale, quand le nombre de meshs augmente (jusqu'a 400 pour les
conducteurs) :

o la définition des lignes sérigraphiées est meilleure ;
o ['épaisseur déposée est plus faible, car elle est li¢e au diamétre du fil constituant la toile.
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Le nombre est également limité par l'ouverture dans la toile qui doit permettre le
passage des particules métalliques contenues dans les encres.
Le choix et la qualité de 1'écran, ainsi que le soin apporté dans l'enduction et le développement
de la résine photosensible, interviennent pour plus de 50 % dans la qualit¢ de la couche
déposée.

Principe de la sérigraphie

L’écran est placé dans un support au-dessus du substrat, sans contact. Une quantité d’encre
convenable est versée sur I’écran et on va imprimer en poussant I’encre a travers 1’écran a
I’aide d’une raclette (figure IV.3).

Le mouvement d'aller-retour de la raclette permet d'abord de répartir 1'encre de manicre
uniforme sur I'ensemble du motif. Puis, au retour, la raclette met la toile en contact avec le
substrat et force l'encre a passer au travers la toile de 1'écran aux endroits laissés libres par la
résine.

Encrg' Raclette . i
Substrat \ Toile + émulsion

. -;_‘—B "__'_? - Cadre
| :

Table Ligne imprimés
porte-substrat

Résine
photosensible
e . —Encre

Toile
méatalligue

Detail de I'écran

Figure IV.3 : Principe de la sérigraphie.

Un temps de repos est alors nécessaire (10 a 15 min) pour laisser a 1'encre le temps de
s'étaler et diminuer les marques dues au maillage de I'écran.
Les parametres importants au niveau de la sérigraphie sont :

o la distance écran-substrat appelée ;
o lapression de la raclette qui met I'écran en contact avec le substrat ;
o lavitesse de déplacement de la raclette.

Séchage

Le séchage (autour de 150 °C pour des encres métalliques et de 80 °C pour I’encre de
polyaniline) permet I'¢limination des solvants contenus dans les différentes encres. Il peut étre
réalisé :

e en étuve ventilée pour de petites productions (séries jusqu'a quelques centaines de
piéces) ;

e en four a passage (chauffage conventionnel ou infrarouge) pour des niveaux de
production plus importants ou une automatisation en ligne.
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Cuisson

La cuisson des couches est une étape importante qui influe sur les caractéristiques, en
particulier la résistance du patch.
Le four doit permettre un contrdle des trois opérations réalisées pendant la cuisson :

o I'élimination des produits organiques a une température de 300 a 400 °C : les restes de
cette combustion sont évacués par la ventilation de telle maniere qu'ils ne perturbent
pas l'atmosphére des autres zones ;

o le frittage a une température élevée (800 a 1000 °C) : pour des encres spéciales, cuivre
ou autres, l'air constituant l'atmosphere du four pourra étre remplacé par de 1'azote pur
ou avec de I'oxygene ou de I'hydrogene ;

e lerefroidissement.

ixs )

L

Sortie d'air Sortie d'air
+ barriéra Entrée d'air + barrigre
T Refraidissement ‘L Tunnel f
I ' Zone de frittage “
Déchargement 13 T Chargement
|

Tapis

Figure IV.4 : Cuisson des patchs métalliques.
Pour cela, un four a passage est traditionnellement constitué (figure IV.4 ) :

e d'un tunnel permettant de garantir la régularité de la température et de I'atmosphere ;

e d'un tapis véhiculant les substrats et devrant résister aux variations de température
jusqu'a 1000 °C ;

e de zones multiples (minimum 4) garantissant la précision sur les profils de chauffage et
refroidissement ;

e d'un controle de la ventilation et de I'atmosphere ;

e d'un contrbleur et de thermocouples assurant la régulation en température.

I. 2. 2. Impression des patchs en polyaniline

Contrairement, aux encres métalliques (cuivre, or, argent) qui sont utilisées en
microélectronique, les propriétés rhéologiques des encres organiques a base de polyméres
conducteurs ne sont pas connues et leur manipulation n’est pas bien maitrisée. Au cours de
I’impression de 1’antenne en Pani, nous avons été confronté a deux difficultés que nous avons
résolues partiellement. La premicre est liée a la nature tres acide des dispersions de Pani, qui
détruit le masque et la seconde est due a la viscosité trés élevée des dispersions de Pani.

Acidité de ’encre organique

Les solvants utilisés sont deux acides organiques (acide dichloroacétique et acide
formique). Leurs acidité élevée constitue un obstacle pour I’impression de la Pani. En effet,
en faisant passer I’encre a travers le masque, les solvants acides attaquent les matériaux qui
constituent le masque.
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La premiere solution évidente a ce probléme est de chercher des matériaux qui
résistent aux acides. Apres avoir consulté¢ quelques sociétés spécialisées dans le domaine,
nous n’avons pas trouvé de réponse a ce probléme. Nous avons abandonné alors cette
solution.

Une deuxiéme solution consiste a réaliser un écran en acier inoxydable. Le motif a
imprimer sera usiné par découpage. L’écran réalisé résiste a des fortes acidités, mais en
I’absence d’un tissu a maillage précis, il est plus difficile d’imprimer des surfaces avec des
limites bien définies.

Viscosité de ’encre organique

L’utilisation efficace de la sérigraphie pour imprimer une antenne en Pani nécessite
une encre organique de viscosité comparable a celles des encres métalliques ( 150 - 200 Pa.s
pour le cuivre, 100 - 340 Pa.s pour le platine, 250 Pa.s pour I’or).

Au début, nous avons utilis¢€ comme encre organique, une dispersion de Pani préparée
a partir d'un mélange d’éméraldine base (4%), le dopant DEHEPSA et 1’acide
dichloroacétique comme solvant. Bien que cette dispersion de Pani soit la plus conductrice (o
= 6000 S/m) parmi toutes les dispersions dont nous disposons, sa viscosité est ¢levée, ce qui
est incompatible avec la technologie sérigraphie. En effet, cette encre est trop pateuse et
collante, elle ne permet pas d’imprimer proprement le motif dessiné sur le masque.

Pour pallier a cette déficience, nous avons utilis¢ une autre dispersion de Pani préparée dans
un mélange de deux solvants (acide dichloroacétique et acide formique). La dispersion
obtenue est moins visqueuse et aussi moins conductrice (o = 4000 S/m pour une composition
94 9% acide dichloroacétique, 6% acide formique). Toutefois, ces nouveaux niveaux de
conductivité sont encore suffisants pour réaliser I’antenne en Pani. Par contre, cette technique
ne permet pas d’avoir des formes avec des bords nets. La polyaniline mouille le substrat et
s’étale.

II. Caractérisation de I’antenne

II. 1. Calibration

Avant toute mesure, la calibration de 1’analyseur de réseau doit étre effectuée pour
prendre en compte les imperfections des différents composants. Cette calibration permet
d’une part de corriger les mesures brutes effectuées par 1’appareil, et d’autre part de localiser
les plans de référence pour les mesures de phases.

La calibration de I’appareil se fait systématiquement pour les mesures en espace guidé. Elle
peut étre utilisée pour des corrections « un port » (mesure en réflexion ) ou « deux port »
(mesure en réflexion/transmission).

Calibration un acces

La calibration un accés (one-port calibration) correspond a des mesures uniquement en
réflexion.

On mesure successivement la réflexion d’éléments étalons dont les coefficients de réflexion
théoriques sont connus : un court-circuit, une charge adaptée, un circuit ouvert.
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Calibration deux acces

Ce type de calibration correspond a des mesures en réflexion et en transmission.

Pour une calibration SOLT (short, Open, Load, Thru) ou FTP (Full Two Port), il faut
connecter successivement aux plans de référence : une charge adaptée 50 Q (Load), un cour-
circuit (Short), un circuit ouvert (Open), et les deux acceés pour une mesure en transmission
(Thru).

II. 2. Performances de ’antenne
IL. 2. 1. Adaptation de I’antenne
L'adaptation de l'antenne est donnée par le coefficient de réflexion S;; mesuré a la
fréquence de résonance. L’analyseur de réseau vectoriel mesure directement le coefficient Sy,

a ’entrée de ’antenne. L’évolution de S;; en fonction de la fréquence F est présentée dans la
figure IV.5.

—

Patch en polyaniline

S,,(dB)

Patch en cuivre

8 85 9 95 10 105 11 115 12
F (GHz)

Figure IV.5 : Evolution du coefficient de réflexion S;; mesuré, en fonction de la fréquence.

D’apres la figure IV.5, nous remarquons, qu’a la fréquence de résonance, 1’adaptation
a Pentrée de I’antenne en cuivre (S;; = - 30 dB) est meilleure que celle pour 1’antenne en
Polyaniline (S;; = -15 dB). Toutefois, nous considérons qu’un coefficient de réflexion Sy,
inférieur a —10 dB est suffisant pour adapter 1’antenne en Pani. D’autre part, le décalage
entre les deux fréquences de résonances des deux antennes ayant les mémes dimensions
pourrait étre attribuée aux épaisseurs différentes entre le patch métallique (e = 50 um) et celui
en Pani (e = 100 um). Ces résultats sont en bons accords avec les modélisations (Cf. figure
111.27).
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II. 2. 2. Mesure du gain

Le schéma de mesure de gain est donnée dans la figure IV.6. La sortie radiofréquence
(RF) de TI’analyseur de réseau HP 5810 C est connectée a une antenne cornet. L’onde
rayonnée par ce cornet est regu par I’antenne en polyaniline reliée elle a I’entrée de mesure de
Szl.

Antenne cornet Antenne test
émettrice

R

\ 4

Analyseur de
réseau HP 8510

Figure IV.6 : Schéma du dispositif expérimental utilisé pour caracteériser les antennes.

La calibration de I’analyseur est faite a I’entrée des antennes (plans m; et ).
Des matériaux absorbants sont placés sur les supports d’antennes pour éviter les réflexions
parasites. La mesure en champ lointain impose :

2
D >> 225 (IV-2)

ou @ est la grande dimension de I’antenne et D, la distance entre les deux antennes.
Le gain de l'antenne est déterminé a partir de la mesure du coefficient de transmission S,
en utilisant la formule classique de Friis:

_h_GG)2

S| B ) (IV-3)
ou
Py et P, sont les puissances incidente et transmise, respectivement, Gy est le gain de 'antenne
d'émission (cornet fonctionnant dans la bande 8-12 GHz), G; est le gain de I'antenne a ligne

enterrée, A la longueur d'onde et D est la distance entre les deux antennes.

Gain du cornet pyramidal

Pour déterminer le gain expérimental du cornet, on utilise deux antennes identiques
(deux cornets). Exprimé en dB, la relation (IV-3) donne le gain Gy du cornet :

G,(dB) =10 1og[§j +10log(47)— @ (IV-4)

A étant I’atténuation de la liaison, donnée par la relation :
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P (521(d3)j
A(dB) = —IOIOg(Pr J =10" 1° (IV-5)

0

D =D’ + 2.D,, est la distance entre les centres de phase des deux cornets,

avec :

D’, la distance entre les deux ouvertures des antennes et Dy la position du centre de phase par
rapport a I’ouverture de I’antenne (Figure IV.7).

Figure IV.7 : Définition des distances D et D’.

En reportant la racine carrée de Py/P; en fonction de la distance D, on obtient une droite dont
la pente permet de déterminer le Gain Gy (figure IV.7).
12

L y=0,15821+6,0294x R=0,99438

10 |

D(m)

Figure IV.8 : Variation de (Po/Pt)I/ 2 en fonction de la distance D entre les deux cornets.

D’autre part, le gain théorique d’un cornet pyramidal est donnée par la relation :
G- 32.ab

12

(IV-6)

ou a et b sont les dimensions de 1’ouverture du cornet (a =53 mm ; b =75 mm).
Les valeurs des gains théorique et expérimental, a la fréquence de résonance F = 10 GHz, sont

respectivement :
(Go)m =22 dB et (Go)exp = 19 dB
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Gain de ’antenne plaquée

Le gain de I’antenne plaquée est déterminé de la méme maniére que celle du cornet
pyramidal en remplacant un cornet par ’antenne plaquée a caractériser. Dans ce cas, la
relation de Friis exprimé en dB devient :

G, (dB) =20 1og(§j +201log(47)- G, (dB) -

@ (IV-7)

D =D’ + Dy, est la distance de la base du cornet a I’antenne plaquée.

D

Figure IV.9 : Définition des distances D et D’.

En faisant varier la distance D entre 0,6 et 2,5 m, nous faisons les mesures en champ
lointain. Dans ces conditions, les deux antennes plaquées en polyaniline et en cuivre ont
comme valeurs de gain (dans le plan E et pour 6 =0°) :

G¢~ 3,42 dB : antenne plaquée en Pani
G¢=5,5dB :antenne plaquée en cuivre

60
[ y=-3,5143 +31,893x R=0,98813 -
50 |
Q L
= 40|
&H
g_‘c L
< 30k
20 |
10 C 1 & 2 3 2 2 3 3 2 1 & 2 3 3 3 2 32 32 3
0,5 1 1,5 2

D(m)

Figure IV.10 : Variation de (Py/P)"? en fonction de la distance D entre le cornet et ['antenne
plaquée en Pani.
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[ —— y=-0,44994 + 14,594x R= 0,9902
25 | .
S [ .
= 20F
a : .
= 15 .
10 F
5-u:uuuuuuuluuu------I---------
0,5 1 1,5 2

D(m)

Figure IV.11 : Variation de (Po/Pt)I/ ? en fonction de la distance D entre le cornet et ’antenne
plaquée en cuivre.

II. 2. 3. Diagrammes de rayonnement

La directivité caractérise 1’aptitude d’une antenne a concentrer 1’énergie dans une ou
plusieurs directions privilégiées. C’est un parametre intrinséque de I’antenne, sans dimension.
Soit y(0,D) la densité de puissance rayonnée par unité d’angle solide dans la direction (0,D)
et WUmax la densité de puissance maximale (correspondant ici @ © = 0). Dans une direction
(0,D), elle est définit par la relation :

D(6,®)= @ (IV-8)

Pour représenter cette fonction, on utilise des coupes dans les plans E et H et de plus en plus
des représentations 3D en couleurs (figure IV.12).

dB(DirTotal)

4, 8194 +A0E
3. 3824 e +EEa
1. 9454 e+@EE
5.8837e-881

-9, 2865e-g@1
—-Z. 3656e +EEE
-3, BzGe+0Ba
-5, 2397e+00a
—-G. G767 +HE8
- -, 1137 e+00a
-9, 5507 & +HEA
-1. 89658 +881
-1, Z4Z5e+EE1
-1. 38628 +0E1
-1. 5299 +8E1
-1. 67536 +diE1
-1, 8173e+0E1

Figure IV.12 : Exemple d’un diagramme de rayonnement en représentation 3D.
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Pour les antennes microrubans, on définit le plan de référence (Plan E) contenant la direction

du champ E (plan (x0z). Le plan perpendiculaire est lui appelé¢ H (plan (yoz)) (Figure
1v.i3).

Plan H

Micro-ruban

/ d’excitation

PlanE — '
rayonnant

Figure VI.13 : Définition des plans E et H.

Le diagramme de rayonnement est déterminé a I’aide du montage expérimental
représenté sur la figure IV.13. Le dispositif de positionnement des supports d’antennes est
piloté par un moteur pas a pas a commande numérique. Un analyseur de réseau HP 8510
mesure la transmission entre les antennes. L’antenne receptrice est un cornet rectangulaire de
gain Go = 19 dB, mesuré¢ a la fréquence F = 10 GHz. Elle est placée sur un bras mobile qui
peut pivoter par rapport a I’antenne fixe a étudier. Par une rotation de 90° dans les plans des
deux antennes, nous pouvons décrire successivement le plan E et le plan H. Un filtrage
temporel est utilisé pour ¢liminer les réflexions parasites dans le dispositif. Ce type d’antenne
produit une polarisation rectiligne que nous pouvons vérifier en faisant tourner 1’antenne de
90° dans son plan et en mesurant le gain dans cette configuration :

Gain coplanaire : + 3,4 dBi ,
Gain polarisation croisée : - 16 dBi ,
Axial ratio : + 19,4 dB

Cornet réception

Antenne test
mobile

fixe

N
A ~

Moteur
pas a pas

Analyseur de
réseau HP 8510

(a) (b)
Figure IV.14 : Dispositif expérimental utilisé pour caractériser les antennes plaquées en
Pani ; (a) : schéma général, (b) : photo.

107



Les figures IV.15 et IV.16 représentent respectivement les diagrammes de rayonnement
mesurés dans les plans E et H, respectivement, pour les deux antennes plaquées en polyaniline
et en cuivre. On peut déduire que ces diagrammes ont ¢té¢ faiblement affectés lors de la
substitution du patch en cuivre par celui en Pani.

----- Patch en cuivre
Patch en Pani

0

0
2
-4
-6

2

9
V
-12
1\
240

300

270

Figure IV.15 : Diagramme de rayonnement, dans le plan E et a la fréquence de résonance,
des deux antennes plaquées en cuivre et en polyaniline.

""" Patch en cuivre
Patch en Pani

9
o 120
2
-4
-6
-8
-10
-12
-14
10\
240

0

2

300

270

Figure IV.16 : Diagramme de rayonnement, dans le plan H et a la fréquence de résonance,
des deux antennes plaquées en cuivre et en polyaniline.
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Conclusion

Les performances simulées et mesurées des antennes plaquées en polyaniline et en
cuivre sont regroupées dans le tableau IV.1. Bien que le patch en Pani soit beaucoup moins
conducteur que celui en cuivre, les performances de I’antenne imprimée en Pani ne sont pas
trés différentes de celle en cuivre.

Parametre Simulations Mesures
Polyaniline  Cuivre Polyaniline  Cuivre
Fréquence de résonance, F, (GHz) 10,8 10,8 9,9 9,7
Coefficient de réflexion , Sy; (dB) -14,2 -18,2 -14,2 -29
Bande passante ( |S;;|=-10dB ), Bp 4,5% 4,5% 3,1% 3,4%
Gain, G (dB) 4,47 4,9 3,42 5,5
Angle d’ouverture a —3dB (plan H), (20)u (°) 95 920 62 62
Angle d’ouverture a —3 dB (plan E), (20)r (°) 135 140 75 75

Tableau 1V.1 : Récapitulation des résultats de simulations et de mesures des antennes
plaquées en polyaniline et en cuivre.

Nous remarquons aussi dans le tableau IV.I, un décalage entre les valeurs des
fréquences de résonance simulées et mesurées. Ceci est dii aux valeurs approchées des
formules qu’on a utilisées pour calculer ces fréquences, qui ne tiennent pas compte de
I’épaisseur du patch, et de la structure a deux substrat.

Bien que la conductivité¢ de le polyaniline (6000 S/m) soit inférieure a celle du cuivre
(5,7.10" S/m) de plusieurs ordres de grandeur, le coefficient de réflexion S;; mesuré (-14,2
dB) de ’antenne en Pani est supérieur de 4 dB seulement, par rapport a celui de I’antenne en
cuivre (-18,2 dB). Nous considérons qu’un coefficient S;; inférieur a —10 dB est satisfaisant
pour réaliser notre structure. Aucun effet significatif n’a été enregistré concernant la largeur
de la bande passante.

Nous remarquons aussi d’apres le tableau IV.1, une diminution de 2 dB environ du gain de
I’antenne, en substituant le patch en Pani par celui en cuivre. Cette baisse du gain de 1’antenne
en Pani est due essentiellement aux pertes par effet Joule dans le matériau polymere.

Enfin, les angles d’ouvertures des diagrammes de rayonnement dans les plans E et H ainsi que

leurs formes montrent un faible accord entre les simulations et les mesures qui peut étre du au
dispositif de mesure, insuffisamment protégé pour des mesures a bas niveaux.
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Conclusion générale

En microélectronique, l'utilisation efficace de la Pani nécessite la
détermination de ses propriétés électriques du continu aux ondes millimétriques.
Cependant, la détermination expérimentale de la conductivité et la permittivité des
films conducteurs est assez difficile dans le domaine des micro-ondes, a cause de la
faible profondeur de pénétration du champ hyperfréquence dans le film conducteur
a caractériser. Pour ce fait, nous avons utilisé plusieurs méthodes de mesures micro-
ondes (cavité résonnante, réflexion/transmission...) qui sont complémentaires et
adaptées a ces matériaux. Les mesures effectuées sur un film de Pani d’épaisseur
100 pm ont données une conductivité de l'ordre de 6000 S/m et une permittivité
voisine de 6000. Les différentes méthodes de mesure utilisées donnent des résultats

en bon accord aux erreurs expérimentales pres.

La caractérisation hyperfréquence d’un film en polyaniline au cours de sa
fabrication a été faite par deux techniques complémentaires sur une large bande de
fréquences. La technique de la sonde a effet de bout est adaptée a des mesures sur
des solutions de conductivités inférieures a 1000 S/m et sur une bande de fréquence
variant de 100 MHz a quelques GHz. Par contre, la caractérisation par mesure de la
transmission en espace libre permet d’accéder a des fréquences plus élevées (18 a
100 GHz) et de caractériser des films plus conducteurs (c > 1000 S/m). Ces mesures
ont mis en évidence les effets des solvants et des conditions de séchage sur la

conductivité des films.

Les propriétés électriques mesurées des films en Pani ont été prises en compte
: 7 2 . 4 N .
pour simuler les performances de I’antenne plaquée en Pani avant sa réalisation. Les
résultats de simulation présentés dans ce mémoire, démontrent la faisabilité d'une
antenne imprimée a base de polyaniline conductrice de conductivité supérieure a

5000 S/ m.
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La fabrication de ces films en utilisant I'acide dichloroacétique comme solvant
organique permet d’atteindre cet objectif, mais la viscosité élevée des solutions est
incompatible avec une technique de sérigraphie. L’utilisation d'un mélange de
solvants formé l'acide dichloroacétique et 'acide formique améliore la mise en

oeuvre en sérigraphie, mais diminue la conductivité des films.

Enfin, nous avons démontré la faisabilité d’'une antenne plaquée a base de
polymere conducteur. Une antenne a ligne enterrée a été congue en déposant un film
de polyaniline de 100 um d'épaisseur sur un substrat d'alumine. L'alimentation de la
structure est assurée par un ruban en cuivre. La structure a ligne enterrée utilisée
évite le contact direct entre un microruban métallique ou une embase et le patch en
polyaniline, contact qui pose probléeme. Les performances mesurées de l'antenne
(gain (3,42 dB), bande passante (3,3%)) ainsi que les diagrammes de rayonnement
obtenus démontrent que ce matériau peut effectivement étre utilisé pour ce type

d’application.
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Résumé

Les polyméres conducteurs sont des ‘métaux synthétiques’ qui ont de nombreuses applications
potentielles en microélectronique. La polyaniline (Pani), en particulier posséde des propriétés électriques et
mécaniques satisfaisantes permettant son utilisation pour la conception de circuits imprimés a faibles cotts pour
des applications potentielles en ondes centimétriques et millimétriques.

Dans ce contexte, nous avons étudié la faisabilité d’une antenne plaquée a base de Pani. Une structure a
ligne enterrée a été congue en déposant un film de Pani de 100 pm d'épaisseur sur un substrat d'alumine.

Tout d’abord, nous avons caractérisé les films conducteurs sur une large bande de fréquence (du continu
aux ondes millimétriques) a I’aide de plusieurs méthodes de mesures micro-ondes adaptées a ces matériaux. Les
mesures effectuées sur un film de Pani d’épaisseur 100 pm ont données une conductivité de 1’ordre de 6000 S/m
et une permittivité voisine de 6000.

Ensuite, nous avons modélisé (HFSS de la société ANSOFT) les performances de 1’antenne plaquée en
Pani en tenant compte des propriétés électriques mesurées. Les résultats de simulation présentés dans ce
mémoire, démontrent la faisabilité d’une antenne imprimée a base de polyaniline conductrice de conductivité
supérieure a 5 000 S/m.

Enfin, les performances mesurées de l'antenne (gain (3,42 dB), coefficient de réflexion (-14 dB), bande
passante (3,3%) ainsi que les diagrammes de rayonnements obtenus — qui sont proches de celles obtenues avec
du cuivre-) démontrent que la Pani peut effectivement étre utilisée pour ce type d’application.

Mots-clés :

Antennes plaquées, Polyméres conducteurs, Polyaniline, Caractérisation micro-ondes, Simulation par HFSS.

Abstract

Conducting polymers has attracted considerable interest for several decades due to their potential
applications in microelectronics. Among the conducting polymers, polyaniline (Pani) has been demonstrated to
provide a new route to metallization, particularly in printed circuit board (PCB) technology. Pani can be
processed on mass scales by techniques such as ink-jet printing and screen printing, which offers an opportunity
for low-cost manufacturing of polymer-based, passive microwave electronic devices, such as filters and
antennas.

The aim of this Ph. D research is to design and realize a Pani-patch antenna, by printing a Pani-film of
thickness 100 pm on alumina substrate, using screen-printing technique.

First, several techniques were used for determining the complex conductivity of highly electrically
conducting polymer films at microwave frequencies. The advantages and disadvantages of these techniques were
discussed. Microwave measurements were investigated using resonant cavity, reflection/transmission and
impedance surface techniques. The measured conductivity and permittivity over X-band are 6000 S/m and 6000,
respectively.

Next, Ansoft-HFSS (high-frequency structure simulator) was used as a design tool to demonstrate the
efficiency of the conducting-polymer patch antenna. Polyaniline (Pani) films of conductivity 6000 S/m,
permittivity 6000 and thickness 100 pm have been tested as radiating square patch.

At the end, measurements were performed on realized Pani- and copper- patch antennas for comparison.
The performances (gain (3,42 dB), return loss (-14 dB), bandwidth (3,3 %), radiation patterns ...) of the Pani-
patch antenna are satisfying compared to those of copper-antenna, which proof that Pani can be used for this
kind of application.

Keywords:

Patch antennas, conducting polymers, Polyaniline, Microwave characterization, HFSS-simulation.
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