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RESUME=

L'étude des propriétés diélectrigues des cristaux liguides
permet d’obtenir des informations sur leur structure moléculaire.
La connaissance du processus de relaxation diélectrigue,
constitue, entre autres, un élément essentiel de 1’é&tude du
comportement macroscopique relié a ces structures. Les spectres de
relaxations diélectrigues des cristaux liguides s'étendent sur une
large bande de fréguences. Pour couurir une bande aussi étendue,
nous utilisons une technique communément appelée "S.0.T." ou la
méthode de "spectroscopie dans le domaine du temps”. Cette
technique permet de couvrir, en une seule mesure., une large bande
de fréquences. 0On obtient ce résultat par 1*application des
propriétés des transformees de Laplace a la reponse temporelle
d*un diélectrique soumis & un échelon de tension. La rapidité de
ce procédé procure des avantages pour la mesure des propriétés
diélectriques aux températures de changement de phase des cristaux
liquides.

Hous appliquons la SOT a 1%étude des propriétés diélectriques
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des cristaux liguides heptylcyanobiphényl (7CB>» et octylcyano-
biphényl <(BCB)> dans les phases isotropes et nématigues ainsi gue
dans la mésophase smectigue H propre au BCB. Hous avons choisi ces
cristaux pour deux raisons: premi@rement pour verifier certaines
hypothéses sur l1"alignement du BCB par effets de surface

proposées par Bose et al. dans un article précédent et
deuxiémemnent, pour comparer le comportement dynamigue de ce
cristal liguide avec un autre similaire, le 7CB, gui ne possede
pas d’influence de la mésophase smectigque A dans son processus de

relaxation.

Hos mesures, en phase nématique,., sont effectuées dans trois
configurations expérimentales différentes: sans champ magnétigue,
avec champ magnétique perpendiculaire a la propagation du champ
électrigque, et dans une configuration hybride, gue nous awvons
nommeg “"semi - paralléle - semi - perpendiculaire™, créee par un
champ magnétique paralléle au plan de propagation du champ
electrique radial. Le champ magnétigue induit ces configurations

par l7alignement du directeur i des rmolecules.

Les resultats statigues concordants des configurations
perpendiculaire et sans champ rmagnetigue démontrent que les deux
configurations provoguent un alignement moléculaire similaire et
confirment 1*hypothése de Bose et al. De plus, en utilisant les
résultats de ces deux configurations avec ceux de la configuration
semi = paralléle - semi - perpendiculaire, nous produisons, pour

la premiére fois par spectroscopie temporelle, des reésultats sur



la composante paralléle de la permittivité diélectrique statique
des cristaux liquides 7CB et B8CB. Ces résultats se comparent

avantageuserment avec les reéesultats d'autres sources.

Dans le but d’effectuer une analyse des différents processus
de relaxations de ces deux cristaux liquides pour les trois
configurations, nous avons développé& un logiciel d’analyse basé
sur la théorie de Bordjewicki[C121. Hos résultats d*analyse, pour
ces deux cristaux ligquides, se comparent avantageusement avec la
littérature et ceux de la composante paralléle sont une primeur en
SO0T. Hous n'avons pas observé, dans nos résultats, la relaxation
basse fréegquences de la composante perpendiculaire du 7CB obserwvee
par Wacrenier et all36]l. Puisque cette relaxation s”apparente a
celle de la composante paralléle, nous croyons a un mnauvais
alignement du directeur pour les mesures effectuees par cette
equipe. De plus, pour le cristal liquide 7CB, nous avons compare
nos résultats avec ceux prédit par la théorie de Martin et
al.CL34]. Hous obtenons un bon accord gqualitatif pour le processus
de relaxation principale mais nos résultats différent de la
théorie en ce gqui concerne les processus de relaxations
secondaires. HAlors que la théorie prévoit des relaxations
secondaires dépendantes de la température, nous n'observons gue
deux de ces relaxations secondaires et elles sont indépendantes de
1a température. Hous concluons quelles sont probablement associées

& un mouvement intramoléculaire.
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HOTE AU LECTEUR:

Les annexes A a H auquelles référe ce mérmoire sont reéliées
dans un document distinct. Ce document est disponible en
deux copies a la bibliothéque du Groupe de Recherche sur les

Diélectriques de 1"Université du Québec & Trois-Riviéres.

Pour une référence rapide sur le genre de graphiques contenus
dans les différentes annexes, on fournit une annexe type a la fin
du mémoire. Cette annexe montre les caractéristiques principales

des différents graphiques cités dans le texte.



INTROOUCTION:

L*étude des proprietes diélectrigques des cristaux liquides
permet d’obtenir des informations sur leur structure moléculaire.
La connaissance du processus de relaxation diélectrique,
constitue, entre autres, un €lément essentiel de 1*é&tude du
comportement macroscopique relié a ces structures. Or, les
spectres de relaxations dielectrigues des cristaux liquides
s’étendent généralement sur une large bande de fréquences: soit de
quelques hertz a plusieurs gigahertz. Pour couvrir une bande de
fréquences aussi étendue, les méthodes fréquentielles nécessitent

un investissement considerable en materiel couteux.

Oans ce trawail nous utilisons une approche différente pour
obtenir les spectres de relaxations diélectriques des cristaux
liquides. Cette méthode est communément appelée 50T ou la méthode
de la "spectroscopie dans le domaine du temps". Cette technique,
contrairement aux méthodes fréquentielles, permet de couurir, en
une seule mesure., une bande de fréeguences allant de 100 KHz a

106Hz. On obtient ce résultat par l’application des propriétés des



transformées de Laplace a la fonction de réponse temporelle d”un

diélectrique soumis a un échelon de tension.

Hous appliquons cette technigue a l"é&tude des propriéteéas
diélectriques des cristaux liquides heptylcyanobiphényl <(7CB? et
octyleyanobiphényl <(8CB>. Les mesures sont effectuées sur une
plage de température couurant les phases isotropes et nématiques.
Les cristaux liquides possédant, en phase nématique, des
propriétés anisotropes, nous utilisons un champ magnétique dans
certaines configurations expérimentales pour provoquer des

alignements moléculaires particuliers.

Hos mesures., en phase nématique_, sont effectuées dans trois
configurations expeérinentales différentes: sans champ magnétique,
avec champ magnétigue perpendiculaire a la propagation du champ
électrique, et dans une configuration hybride, que nous avons
nomme "semi — paralléle - semni — perpendiculaire”™, et gqui est
créée par un champ magnétique paralléle au plan de propagation du

champ électrique radial.

Les réesultats statiques relatifs aux configurations
perpendiculaire et sans champ magnétique démontrent que les deux
configurations provoguent un alignement moléculaire similaire. De
plus, en utilisant les résultats de ces deux configurations avec
ceux de la configuration semi — paralléle - semi -
perpendiculaire, nous produisons, pour la premieéere fois par

spectroscopie temporelle, des résultats sur la composante



parallele de la permittivité diélectrique complexe des cristaux
liquides 7CB et 8CB. Ces résultats se comparent avantageusement

avec les résultats d’autres sources.

Dans le but d’effectuer une analyse des différents processus
de relaxations de ces deux cristaux liquides pour les trois
configurations expérimentales, nous avons déuveloppé un logiciel
d’analyse. Ce logiciel, basé sur la méthode de décomposition des
fonctions de distribution des temps de relaxations proposée par
Bordjewickil121, est assez sensible pour discerner une différence
entre les fréquences de relaxations de deux alignements
moléculaires similaires, du point de vue statique, tel que ceux
engendrés par les configurations expérimentales perpendiculaire et

sans champ magnétigue.

L°application de ce logiciel 3 nos mesures de la permittivite
nous procuire des informations sur les fréguences de relaxations
dans les phases isotrope et nématigque. Nos reésultats, sur le
comportement dynamique des deux cristaux liquides, se comparent
avantageusement avec la littérature. DbDe plus, pour le cristal
liguide VCB en particulier, nous avons comparé nos résultats avec
ceux predit par la théorie de Martin et al.CL34]1 et nous obtenons
un bon accord qualitatif pour le processus principal de
relaxation. Nous aobservons également deux relaxations secondaires,
pour les deux cristaux liquides, qui semblent indépendantes de 1la
température dans 1%intervale 25C° a 60C°. Nous concluons quelles

sont probablement associées 3 un mouvement intramocléculaire.



Ce travail comporte trois chapitres. Le premier chapitre
resume les théories dielectriques et la mesure de la permittiviteé
diélectrique par la spectroscopie dans le domaine du temps. Un
bref expose sur la méthode de décomposition des spectres de
relaxations et sur les éguations de base gqui en découlent termine
ce premier chapitre. Le second chapitre décrit le montage
expérimental et les logiciels utilisés. On traite en particulier
du logiciel de decomposition et de la technique utilisee pour
diminuer l1*influence des bruits parasites sur les résultats.
Finalement, le troisiéme chapitre présente la theorie des
propriétés diélectriques des cristaux ligquides en phase nématique,
les considérations techniques pour la mesure de ces propriétés et

1*analyse des résultats obtenus de ces mesures.

Le travail est complété par huit annexes comprenant les

résultats détailles des mesures effectuées.



CHAPITRE I

MESURE DE LA RELAXATION DIELECTRIQUE

PAR LA SPECTROSCOPIE DANS LE DOMAINE DU TEHPS.

1.1 RELAKATION DIELECTRIQUE.

Les eguations fondamentales de Maxwell définissent le

conportement d"un diélectrique linéaire et isotrope sous l%action

d’un champ électrique statique par les relations:

0=E+ 4mP = E + 4THKL 1.

D =¢1 + 47T KE = &EoF 1.

ol D exprime le déplacement é&lectrique, E le champ
électrique, P la polarisation électrique, ¥ la susceptibilité

electrique et Lo la permittivité diélectrique statique.

Ainsi, l1'action d*un champ électrique statique sur un
matériau produit un déplacement électrique proportionnel a la

permittivité statigue et ce déplacement atteint un niveau

d*équilibre stable. Sous l*action d*un champ électrique variable

13

23

E<t> appliqué a un matériau polaire, un dephasage peut apparaitre

pour une certaine bande de fréaquences entre le déplacement

électrigque D<t) et le champ électrique E<t). On tient compte du



déphasage entre D<t) et E{1), pour une fréguence "f" donnée, en

introduisant une permittivité complexe £ = dans la relation €1.23.

D = g=E 1.3

E* = T v ig™ (1.4

ol £ 7 represente la dispersion diélectrique et g£°°
17absorption diélectrigue. La relation <1.3) décrit le
comportement de la permittivite diélectrigue pour une certaine
bande de fréquences propre a chague diélectrique. En dehors de
cette bande 1’absorption diélectrigue est nulle et la relation
entre le déeplacement 0 et le champ E s exprime simplement par la
relation (1.2> a 1’aide de deux valeurs constantes de la
dispersions: soit £ o pour les basses fréquences et Em pour les
tautes fréguences. La dépendance fréguentielle de la dispersion et
de 1”absorption diélectrigue deéecrit le phénoméene de relaxation
d*un matériau polaire soumis @ un champ électrique wvariable. Cette
relaxation caractérise le retour a l1'éguilibre de 1”ensemble des

dipoles qui interagissent avec le champ électrique externe.

1.2 FONCTION DE REPONSE DIELECTRIQUE

Supposons un matériau diélectrigue polaire, linéaire et
isotrope placé entre les électrodes d’un condensateur de capaciteé
géomeétrique C et soumis & l7action dun voltage electrigque

variable U<{t) pendant un intervalle de temps Lu,u+tdul <(fig. 1.13.



Sous l1’action du champ électrique il se produit une accumulation
de charges infinitésimales aux électrodes et, en général, cette
accumulation atteint sa valeur valeur d’équilibre & des temps "t"
supé@rieurs a "utdu". En supposant gqu’une charge infinitésimale
dd<t>, au temps t supérieur a4 u, soit linéairement proportionnelle

a la tension infinitésimale dU<{u?, on peut poser:
dd<ty = CACt=-wrdU<u) 1.5

od #(t-u) est la fonction de réponse du diélectrique. On
exprime alors la charge totale résultante comme la somme de toutes

les charges infinitésimales:
Qity = E];uﬂ(t—u)EdU(u)/du] {1.62
En intégrant par partie nous obtenons:
t
Q<t> = C [ EU(u)ﬂ(t*u)]‘ + ‘[duuﬁuhtdi(t-u)/du] 1.7
1] 0

On associe la réponse instantannée #(0> a la limite hautes -
fréquences de la permittivite iﬁknet comme U{0> = 0 la relation
€1.7) devient:

t

g<ty = C [ EHU(t} + /du[dﬂ(t—U)/du]U(u} ] (1.8>
0

Pour un signal U<t) de forme sinuscidale et de fréguence

angulaire "w", U{t)=Uoexp{ijwt); la relation entre la charge
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Fig. 1.1: Condensateur plan. a) Vide
b) Rempli avec un diélectrique



2lectrique et la fonction de réponse du diélectrique devient:
t
Q<ty = C IEHUDEKD(th} + fdu[dii(t—u)/du]Unexp(Juu) ] 1.9
a
En opeérant une intégrale a 1%infini tout en considérant le
changement de variable x=t-u la relation ¢1.9) devient:
=]
Qc<try = C [ £HUnexp(jut} + Unexp(_jut}/[dlﬂ(:)/dx]exn(—Jux)dx ]
0
¢(1.100
L*intégrale représente la transformée de Laplace de
Cd#<x>/dx] et est notée E[LdB{(x)/dx]1. En considérant également la
relation entre la charge Q<t>, le voltage U{t?> et la capacité du

condensateur Cc= £#C tel que:
<t = CcUdt) = C gxloexp(jutd <1.113
Hous obtenons de <1.11)> et <1.10>=
| £m= ECdB<{x > dx] €1.12)
Ainsi, on peut obtenir, a partir de la transformée de Laplace
de la fonction de réponse diélectrique & un voltage variable dans
le temps, la permittivité diélectrique complexe g£%{(juw), fonction

de la fréeguence.

On utilise en spectroscopie dans le domaine du temps <S0OTD
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cette méthode pour obtenir des informations sur la permittivité
diélectrigue. L’emploi d’un voltage de forme échelon, appliqué au
matériau dielectrique pour en obtenir la réponse diélectrique,
permet de mesurer la permittiviteé diélectrigue sur une large bande
de fréguences. En effet, les propriétés de la trensformée de
Laplace entrainent, lorsque celle-ci est appliquée a un signal
eéchelon parfait, de temps de montée nul, une fonction avant des

composantes sur tout le domaine freguentiel:

ECUCEYT] = Udjw? 5 D { w § e £1.132

Udtd

n
=
an

t ¢ to

Uo 3 t > to

En pratique, la production d'un échelon de tension possédant
un temps de montée nul nest pas réalisable. Les meilleurs
résultats s"obtiennent par un systeéme de déclenchement a diode
tunnel. Les caractéristiques du signal obtenu par ce genre de
dispositif sont exposées au chapitre II. Dans les meilleurs cas,
nous obtenons un signal de type échelon avec un temps de montée de
10 ps enuviron. La transformée de Laplace de ce signal procure des

composantes fréquentielles utilisables jusgu®™a 10 GHz.

1.3 TECHHIOQUES DE MESURE EH SPECTROSCOPIE TEMPORELLE.

On utilise, en SOT, des lignes de transmission micro-ondes

pour retarder certaines réflexions parasites et bien séparer la
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fonction de réponse diélectrique du signal incident, de type
achelon, appligué au matdériau diélectrigue. On peut ainsi déduire,
par obseruvations temporelles du signal incident Udt) et de la
reflexion R<t), la fonction de réponse diélectrique #Ct)>, et
ensuite, par transformée de Laplace, obtenir la permittivite

diélectrique complexe E#{(ju) en fonction de la fréquence.

Le dispositif expérimental consiste en un ensemble de lignes
de transmission coaxiales reliant un générateur d”ondes
rectangulaires au matériau diélectrique par le biais dun
echantillonneur. Ce dernier sert a mesurer le signal incident en
provenance du geénérateur d'ondes rectangulaires et le signal
réfléchi par léchantillon diélectrigue <fig. 1.2». Etant donneé
que toutes ces composantes ont une impédance calibree a 50 ohnas,
on peut assumer gue les réflexions des signaux incidents ne sont
altérées gue par les propriétés de 1"échantillon diélectrigque
inséré en bout de ligne. 0On observe alors la prémiére partie du
signal rectangulaire incident, en guise d'échelon de tension, et
la réflexion de cette portion du signal rectangulaire nous procure

les informations sur le diélectrique.

La réflexion totale, provogquée par la présence du
diélectrique en bout de ligne, est composée principalement des
rmulti-réflexions a 1*interface air-diélectrique. La fig. 1.3c
illustre la forme idéalisée du signal obseruvé. Cette forme résulte
de la somme des contributions des différentes réflexions

retardées. Le schéma de la fig. 1.3a 1illustre les reflexions
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Fig. 1.2: Diagramme de base d'un syst2me de spectroscopie temporelle.
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Fig. 1.3 a) Dacalage temporelle des différentes réflexions.
%] Contribution des différentes ré&flexions.



Fig.

i

.3c:

Forme id&alisée de 1'once obseryée

par 1'oscilloscope.
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rmultiples échelonnées dans le temps ou T1, T2, T3... représente
les temps aller - retour reguis par 1l7onde pour traverser la
longueur "1" du dieélectrigque. La fig. 1.3b montre les différentes
reflexions R1, RZ, R3... gqui posseédent des intensités de plus en
plus faibles. La somme algébrigue de ces différentes réflexions

definie 1 onde observée par l%oscilloscope.

La relation €1.12) nécessite la connaissance de la fonction
de réponse diélectrique #<t), pour évaluer la permittiviteé
complexe. 0Or, nous observons la réflexion R<(t) avec 1 appareillage
expérimental et du principe de superposition dans le domaine du
temps, cette réflexion s”exprime:

t
RCt) =.[H(t—u)Uu{u)du = H{t)=lUodltd C1.14
o

H{t? est la fonction de réponse du diélectrique sous l1"action
de Uodt) et "#" indique un produit de conuolution. Pour résoudre
£1.14) par méthode temporelle, des hypothéses, contraires a la
nature méme de la relation, sont pratiguement inéwitables car la
déconvolution est une opération complexelC2]. La méthode
fréegquentielle contourne ce probléme puisque la transformee de
Laplace de la relation €1.14> change le produit de convolution en

un praduit élémentaire tel que:=
rFijuw? = hijuluolju? €1.152

Dans cette relation, h<jw? décrit le comportement du
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diélectrique dans le domaine fréguentiel, et s obtient facilement
des tranformées de Laplace du signal incident Uodt) et de la

réflexion R(t) tel gque:

-1

oo ==
h{juw) = [[E(t)exp{—jut)dt I X [fUu(t?exp(-,jut)dt {1.162
0 0

1.4 METHODE D”ANALYSE FREOUENTIELLE.

Une analyse fréguentielle, basée sur les propriétées des
transformees de Laplace des signaux temporels Uodt) et R(t>, a été
praposae par Sugget et al [C2Z21.22,.23]1. Les différentes contribu-
tions C3.20,249.25.267 ont permis datteindre une grande preécision
dans l’expression de la permittivité complexe en fonction des

parameétres impliqués dans la technigue S0OT.

Em(jur + Y¥Yxcothi{x>»/juwllC = ... 1.1

eae = Lo/juwld Cluodjuld+r{juld uodjul-rijul ] (xcothd{x>+jully>
La relation, entre la permittivite complexe £*(jul) et les
transformées de Laplace vo(ju} et ri{ju?, est fonction des
différents paramétres du systéme expérimental. Ainsi, on retrouve,
dans la relation <1.172; "¥Y" l"admittance de la terminaison du
systéme, "L" 1"inductance et "C" la capacité géométrique des
lignes utilisées, "c" la vitesse de la lumiére, "1" la longueur de

l1"échantillon, et “x" défini selon la relation:=
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®x = jul g={jud/c £1.18>

Tout en étant d’une grande simplicité, la relation <1.172
demeure geéenéerale guelgue soit la terminaison, et montre clairement
la relation existant entre les quantités obseruvées et celles gue
1’on désire déterminer. Les termes Y et xcothd{x) tiennent compte
des effects respectifs des différentes terminaisons qui, en
pratigue, se limite a trois types particuliers. On peut utiliser
une charge adaptée de 50 ohms, un court—-circuit ou une terminaison
de tupe circuit ouvert. Les reflexions d’un signal echelon
produites par ces trois types de terminaisons sont illustrées aux

figures 1.4 et 1.5.

Parmi ces trois types de terminaisons, on retient la
terminaison circuit ouvert gqui est la plus avantageuse pour
1"étude des cristaux liguides. Cette terminaison procure de bons
résultats sur la bande de fréquences allant des kilohertz aux
gigahertz tel que démontré par Colel3,247. Cette méthode fut
également emploveée lors de 1’étude du cristal BCB par 1’équipe du

docteur Bose[13,191.

Pour un circuit ouvert, la relation <1.17) devientl3, 241:

E=Cw) = (e/jwl) CCCuadjuw?ri{juw?? (uoljul+r{jwu??] xcothd{x>

1,192
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4
2Y, | circuit cuvert
!#;J
Vo L _A \ 580 ~
KH\
Cc
B
g !\f\/nv.v,\#ﬂf;mrt:c: rcult
o
g t

Fig. 1.4: Ré&ponse d'un signal type impulsion pour différentes
terminaisons de ligne.
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Vo ircuit ocuvert
t =
v‘ﬂ T Y ——
g
ligne adaptée
=
Vc t
court-circuit
=l
Va . t

Fig. 1.5: Impulsion incidente et réponse du didlectrique
en fonction du temps sous différentes terminaisons.
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Etant donneée la deéefinition de x selon la relation <1.18>,
cette équation ne posséde pas de solution analytique. On utilise

alors, pour une ligne ideale, un développement en seérie de la

formes:

xcotht(x) = 1 + %x2,3 + x4,45 « _ .. = Ixl < 1.20)

Cette série converge rapidement pour x<1. 0Or, cette
condition, selon <1.18), n*est satisfaite que pour les cas ou le
produit de la longueur "1"_, de la fréguence angulaire "w" et de la
permittivité £=(jw? est infarieur a la valeur de la vitesse de la

lumiére "ec". 5i cette condition est respectée, la série converge

rapidement et on peut résoudre <1.19) par ittérations.

Les coéfficients 1/3 et 1745 n*étant valables que pour une
ligne idéale, on détermine souvent les coéfficients réels par une

calibration préliminaire a partir d”’une expression de la forme:

wxcoth(x) = fix>» = 1 + ax? + bx? £1.21%

La calibration permet d*éuvaluer les coefficients "a" et "b".
On effectue cette calibration a l1laide dun diélectrique standard
possédant des propriétés similaires au diélectrique que 1%on
désire mesurer. L’air sert souvent de standard dans les mesures
impligquant des diélectriques non-polaires[5]. Pour une mesure

impliguant deux diélectrigues, 1%un standard, notée "s", et 1l autre

inconnu, noté "1, nous avons un systéme a deux eguations:
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£ *sijuw) o/ jul? ((un(ju)—rs(ju} PACuoljultrsijul }) fesdxd

€1.22>

n

&fi(ju} (c/jul)((uu(ju}-ri(ju)3/(uu(ju}+ri(ju}))Fi(x)

<1.230

En utilisant:

fesixd /fidxd = fs/fi = I—(I!E}(ul/c}z( E*i(ju)—E*s(ju)

©1.240

comme une approximation suffisante, les relations <1.22) et

€1.23) peuvent 8tre réunies pour donnerC2071:z
£*1 (Jud- g=s(jui= ...

. £*Elrs(ju}—ri(ju)][1+jul £*sjudsefs—(1/3)Culse)? gws(juw]

[voGGwr-rsGu | [ 1 - StrsGiuw-riGu

(ol julr-rs{juid ¢1.25>

o 5 = jul g*s{jul/cfs - £*5!3<u1f|:)2

On peut retrouver l17éguivalent de cette relation dans
différentes sources [Z20,2_.19]1 a un facteur "¥" prés, qui apparait
comme coefficient de la longueur "1" & certains endroits. Dans la
littéerature, on consideére, avec ralison, la longueur électrigue

comme équivalente au produit "¥1" oda "¥" est le facteur de forme



22

de la ligne et "1" la longueur physique du conducteur interne de
la ligne en contact avec l1'échantillan diélectrique (fig. 1.6. Le
facteur de forme pour notre cellule de mesure, aux fréguences
considérées lors de la calibration_, était égale & 1"unité. Mous
avons donc considéré, dans toutes nos mesures, une longueur

electriqgue egale a la longueur "1".

La relation ¢1.25» présente un inconuénient car, en pratique,
il est trés difficile de mesurer Uod{t) pour obtenir vodlju). En
effet, lorsque nous effectuons une mesure par S0O0T., nous déesirons
obtenir un maximum de points echantillonnés et pour ce faire, nous
fixons une fenétre déchantillonnage suffisante pour contenir
seule;ent le signal reéfléchi. Cette méthode nous permet d obtenir
un maximum de résclution pour l"acguisition du signal refléchi
mais ne nous procure aucune information sur le signal incident
Uopdt?., Utiliser une fengtre plus large, de fagon a observer sur la
méme mesure Uodt) et R{t?>, diminuerait la résolution du systémne et
le rendrait imprécis aux hautes fréguences. Oe méme_, déplacer la
fenétre d”échantillonnage pour observer en un premier temps Uodtl,
et en un second temps R{(t), induierait inevitablement un décalage
temporel entre les deux mesures qQui conduirait a des reéesultats

erronés a hautes fréguences.

Pour palier ce probléme, ColelZ24] a déaveloppe une technigue
basée sur le rayonnement du champ électrique a la terminaison de
la cellule de mesure. Huec cette méthode, on place l1*échantillon

en bout de ligne et cette nouvelle terminaison influence la
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loangueur “1" de 1’équation (1.25>. La longueur devient éguivalente
a ded” (fig. 1.72 oda "d" est la longueur du conducteur interne en
contact avec le diélectrique et "d*" la profondeur du champ de
rayvonnement communément appelé champ de bout (fringence field).
Cette longueur "1" peut dtre calculée mais i1l est plus preécis et
pratique de la déduire par une calibration a 1”aide d’un

diélectrique connu ayant des propriétés diélectriques similaires.

Une fois la longueur calibrée, nous deéduisons, en utilisant

comme standard 1%air, Uodt) de la relation:z

Uolt) = Ralt-21/c?» : Ra = réflexion par l1l'air. €1.26)

Dans le domaine des freguences:

voljul=vo(julexplju2l /c C1.27)

L’air ne modifie pas la forme du signal incident Uod(t),
celui-ci n*étant que légérement décalé dans le temps d*un facteur
équivalent a 1"aller-retour de l1’onde dans la cellule. En
utilisant cette relation pour éuvaluer Uo{ju) dans l’éguation
¢1.25%, nous éuvitons de déplacer la fenétre d’échantillonnage et

nous conservons la méme origine de termps pour les deux signaux.

Hous utilisons souvent, pour des raisons de preéecisions a
hautes fréguences (section suivante), une ligne coupee en guise de

cellule de mesure. Dans cette configuration, <(fig. 1.8} seul le
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champ de bout de la ligne est en contact avec le diélectrique et
la longueur "1" de 1"équation <1.25) est égale a “d*" , ou "d*"

est approximativement la profondeur du champ de ravonnement.

1.5 PROBLEMES CAUSES PHR LES PROPRIETES DU DIELECTRIQUE.

Les proprieteés des digelectriques étudiés ne sont pas toujours
conformes aux limites de validité de la relation <1.25). Deux
facteurs influencent grandement la précision des résultats obtenus
par cette analyse. Il s’agit de la forte conductivité et de la

permittivitée élevéae.

'La conductivité “Cl"™ de la ligne, terminée par un
eachantillon diélectrique, est proportionnelle au rapport des
ravyons du conducteur interne Bl et du conducteur externe BZ, a la

longueur “"1" et a la conductivité du diélectrigque "“Cd".

Cl = <Cd>1ln{RZ/R1>/1 <1.28>

Il devient donc nécessaire d utiliser une plus petite cellule
de mesure pour diminuer la conductivité résultante de la
terminaison dans les cas oi le matériel posséede une forte

conductiviteé.

La permittivite élevée intervient au niveau de 1l7expansion en
série de la fonction xcothd{x). Pour faire le deéveloppement on

considére un x tel gue x = ju1£*<ju)/c < 1. Or, pour un E’_



Fia. 1.6: fonfiauration d'une cellule de mesure 3
schantillon liquide,
a) Terminaison 50 Nhas "1"Aquivaut 3 la hauteur
du ligquide.
b) Terminaison circuit-ouvert.*1"&quivaut aprrox.
la Tongueur du conducteur interne.
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Conducteur externe

Kel-—f.

Conducteur interne

1
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Fig. 1.7: Cellule type utilisfe en circuit ouvert.
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Conducteur externe

 Kel-f

Conducteur interne

H .Lhamp de fringence

Fig. 1.8: Ligne coupée,plongée dans un échantillon Tiquide.
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relativement éleve et une fréquence élevée <de 1"ordre du Ghz.),

il faut une longueur “"1" trés petite pour satisfaire la condition

sur “x Une ligne coupée, de faible diamétre, nous procure
actuellement une sonde d’une longueur “1" calibrée de 1%ordre de
0.15w. Hous utilisons cette ligne pour les mesures des matériaux

possédant une forte permittivité dans le domaine des Gigahertz

comme 1”eau par exemple.

1.6 FONCTIONS DE CORRECTIONS POUR LES CARS LIMITES.

Inéuitablement, il se présente un cas oa le compromis sur la
longueur de la cellule par rapport aux mesures désirees est
impossible. Pour traiter ce cas limite, on procéde par calibration
avec deux dieélectrigques connus. Cette double calibration permet de
définir deux fonctions propres au systéme de mesure qui
contiennent des termes de corrections aux erreurs induites par la

configuration du dispositif expérimental.

La relation de base est simple: on définit les fonctions de

corrections A{jw? et B{jw? tel quel393]:

E={(ju) - 1 = AQWIP(ju)/-B(juwiIP{(jul) €1.29)

P{juw) = C(c/juldECVUodt)-R<(EDIZECUC(LI+RCLD] €1.30>

On effectue une premiére mesure sur un diélectrique "a" de

E *aljud connu et de transformée de Laplace Pa(ju) définie par



29

{1.30). Cette opération conduit 3 la premiere équation d”un

systéme 3 deux équations et deux inconnues A{jw) _ B{(ju) tels que:

£=aguw? - 1 = AQuwIPa(ui/Z<1-BjuiPadjuld) <1.31

On répéte 1lTopération sur un second diélectrique "b"™ connu:z

£*bGu) - 1 = AGWIPb(JuI/1-B(Ju)Pb(juw) 1.32>5

On obtient, de ces deux relations, A{juw? et B{jw) saus la

formes
A{jul = (Eﬂa(ju)*‘l)ﬂ -B{juiPadijuld/Paiiul €1.33
BCjw? = Pbh{julX E*a(ju}—*l y - Pa(ju}<£*h(ju)—1 2 <1.3%)

PaljulPbjuir{ g=adjul- g*b{jui)

Ces fonctions sont des constantes de la cellule de mesure

utilisée et des lignes la precedant.

En pratique ces fonctions doivent étre redéfinies pour chagque
modification du systéme. Leurs corrections sont trés puissantes et
compensent pour les variations de "1" au dessus de 7GHz. H ces
fréquences la cellule adopte des propriétés drantenne et 1"
devient fonction de la fréguence. Elles corrigent également les
oscillations de la fonction xcoth({x) de méme que le facteur de

rayonnement dans la cellule (fig. 1.9a-1.9d). Ce facteur est
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implicitement considéré constant lorsque 1%on fixe a=1/3 dans le
développement de xcothix»>. Lorsgue ce facteur est constant, il
equivaut a considérer un champ radial parfait dans la cellule, ce
qui n*est pas toujours le cas puisgue l1%on doit parfois élaborer
des dispositifs od la cellule ne posséde plus cette symétrie
{ajout de téflon pour arréter une infiltration de liquide par

exemplel.

Oans la plupart des cas ces fonctions ne sont pas nécessaires
ni pratiques. On les utilisera plutdt pour obtenir un apergu du
comportenent dun diélectrigue dans une bande de fréguences hors
des limites de la configuration expérimentale. Cela &uite de
refaire une mesure avec une cellule diffeéerente, ce gui demanderait
une recalibration du montage. Une fois calculées pour une
configuration gquelcongue, ces fonctions peuvent 8tre utiliseées a
tout moment si le besoin dune confirmation a haute-frequences se
manifeste. Toutefois, on doit respecter certaines conditions dans
leurs applications. Il faut que les diélectriques utilisés pour la
calibration possédent des propriétés similaires a celles de
1’inconnu pour ne pas induire des corrections inutiles qui
pourraient biaiser les résultats. Oe plus, la puissance de la
correction etant proportionnelle, selon <1.332 et <1.3492>, a
éfﬁa(ju) et if*b(ju}: on doit utiliser des calihreur% de
permittivités complexes égales ou supérieures au dielectrigque

eétudié, sinon la correction n*est pas assez puissante.

La fig. 1.10 montre les résultats pour 1'eau comme inconnu
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avec l"acétone et le méthanol comme calibreurs. On voit nettement
que la correction est insuffisante. Par contre la fig. 1.11
1llustre les résultats pour le méthanol avec une calibration
effectuée sur l%eau et l"acétone. Dans ce dernier cas, la

correction donne de bons résultats.

1.7 FORHES ET SUPERPOSITIONS DE SPECTRES DE RELAXATIONS.

Les mesures de £" en fonction de la fréguence montrent
quelquefois plus d”une relaxation a différentes fréguences. Pour
isoler ces fréguences de relaxations, on doit décomposer les
spectres d'absorption et de dispersion diélectrigue. Deux méthodes
ont déja été appliquées & ce probléme, il s”agit des meéthodes de
Mashimoll1] et Bordjewick[121. La premiére méethode est appliquée
aux spectres de relaxations des phospholipides en solution, la
seconde est appliquée aux spectres de relaxations du cristal

ligquide 8CB par Bose et Thoen(C131.

La méthode de Mashimo consiste en un ajustement statistique
par comparaison entre les résultats expérimentaux et des résultats
théoriques de la permittivité obtenus en supposant une somme de
relaxations de type Debye. Cette méthode nécessite donc

1"hypothése dun type et d'un nombre particulier de relaxations.

La maethode de Bordjewick, par contre, ne nécessite pas
d*hypothéses sur la nature ou le nombre des relaxations. Cette

rmethode aide & définir les différentes freguences de relaxations
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en situant les inflexions de la courbe de la permittivité. Plus le
spectre des valeurs de la permittivité est dense sur la bande de
fréequences etudiées, mellleures sont les estimations des
fréquences de relaxations sur cette bande. Puisqu’en S0T, on peut
générer le nombre de valeurs de la permittivité désirées, nous

avons prefere cette méthode.
1.7.1 Forme du spectre de relaxations.

Rappelons l"équation (1.12) pour 1"expression de la

permittivité complexe en fonction de la réponse diélectrigue:

£H(Ju) -&'“ = ECd@Ct)/dt] 1.12%

o #<(t) représente la fonction de réponse du dielectrique a
l1"application d*un échelon électrique E<{t). Par définition, la
permittivité statique Eo et la permittivité hautes-fréquences

doivent satisfaire les contraintes suivantes:

“(ju) = T WD et w(ju) = Lo 3 w=0 ¢1.35)
£ - E

Ces contraintes sont satisfaites par une fonction de réponse
f"¢t>, représentant la variation de la valeur de la polarisation
orientationnelle normalisée sous 1l application d’un champ

électrique de forme échelon.

EXGW =g v € oL dELf7 ()] €1.36)
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Pour exprimer la forme de la réponse d’un diélectrique soumis
a une onde echelon on peut prétendre gue s%il y a polarisation en
absence de champ électrigque, die a 1l application dun champ dans
le passé, la wariation de la polarisation orientationnelle est
seulement fonction de la valeur de la polarisation
orientationnelle & cet instant par un facteur 1T [141: ou 7 est

appelé le temps de relaxation.
frCty = (=177 2 €1.372
avec comme solutions
fCt) = expl-127 > 1.38
Utilisant ces deux derniéres relations pour réexprimer la
relation ¢1.36) nous obtenons cormme expression de la permittivite
cornplexe d?un diélectrigue de relaxation exponentielle de temps de
relaxation " ¢ ":
Feiju) =&y ¢+ (En-LgrsOiul) 1.3
En séparant les parties imaginaire et reéelle:

£ = fo v (Lo-d o lH ¢1.40)

£ = (Zo-E ru¥l sl @D 1.41>
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Ces deux relations sont valables pour le cas d’une simple
relaxation. 5i nous portons les reéesultats obtenus sur un graphigue
de la permittivité en fontion de la fréquence {(fig.1.12), nous
obtenons la représentation des proprietés diélectrigques. La partie
reelle représente la dispersion en fonction de la fréguence et la
partie imaginaire, l’absorption. Le point d'inflexion de la
dispersion et le maximum de 1l7absorption correspondent a la méne

fréquence caractéristique de relaxation Wo, donnée par:

Wo = 1/ €1.42)

Pour une simple relaxation, la courbe de 1"absorption en
fantion de la dispersion diélectrique définit un demi-cercle sur
le graphe Cole-Cole C15] avec son centre et ses points
d'intersection sur l'axe de la partie reéelle tel gu'illustré a la
figure 1.12. Un demi-cercle sur le graphe Cole—-Cole est propre a

un diélectrique possédant une relaxation de type Debye.

Les relations €<1.372 a <1.412> donnent une description
adéquate sur la nature de la polarisation orientationnelle de
plusieurs substances, mais pour plusieurs autres, des déviations

apparaissent lorsque plusieurs relaxations interviennent.

Pour tenir compte de ce phénoméne, on assume que différentes
composantes de la polarisation orientationnelle wvarient selon des

temps de relaxations diffeéerents C16]1. 5i nous supposons une
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distribution continue des temps de relaxations [17], nous

redéfinissons ¢1.64>:=

==}
frity = /Eg(‘f‘ Y Jexpl-t/s »d (1.43)
a
et nous obtenons comme expression de la permittivite complexe
d*un systéme a distribution continue de temps de relaxation:
=}
ExGw) =g ¢ CEo-E D f[g(f Y1+ jue y1dT a.4
a
Puisque la fonction n("f) est une distribution elle doit

satisfaire la condition:=

=]

[g(‘f dl =1 <1.45)
0

1.7.2 Méthode de Boattcher et Bordewijk.[12]

Comme les calculs dans le domaine fréquentiel s effectuent
sur une échelle logarithmique, i1l est plus pratique d utiliser une
fonction de distribution définie sur cette échelle comme:

-]
fretdy = ]E(ln('z' MCexpl-ts@ /¢ IdinCL) <1.46)
1]
- -
QW =£ (£u—£ﬂ}[[G(lnt({’)}/(1+Juf}]d1n({> €1.47>

0
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[- -]
/ﬁclncfndlncf) = 1 <1.48)

0

De ces relations, pour une distribution de temps de
relaxation, on obtient l"expression des parties réelle et
imaginaire de la permittivité diélectrique complexe en fonction de

la distribution logarithmique G<{1ln<¥ >).

=
£ =£ ¢ (Lo > [[ﬁ(lncfnzcnuzf* 22d1ndZ’ > <1.49)
0
=
£ = (£n*£m) /u-c[[;un(-t‘: M+ @253dIncT > .50

0

5i on exprime la fonction de distribution G¢1n¢T ?> comme une

fonction delta les relations €1.49.1.50) se reduisent aux

relations ¢1.40.,1.491> pour le cas d’une simple relaxation.

1.7.3 Calcul approximatif de la fontion de distribution

des temps de relaxations a partir de E*(ju).

Lorsgue la distribution des temps de relaxations pour un
diélectrique est aplatie au point gue la fonction de distribution
G¢1n<{>> ne change pas appréciablement en dehors de 1%intervalle
ad u'f/(1+uz f*) est différent de zéro, on peut, par approxi-

mation, remplacer G(ln¢L »> par une constante égale a G<(In¢1/u))
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C121. Apreés cette substitution, la relation ¢1.50) devient:

==
£ = (Lo-Eep) fﬁ(lncwuncuz'zﬂ-u’f’ndlna:) ¢1.51>

0

= /22T E0-Eg)6¢1ncl/u))

e cette relation, on peut déduire une premiére approximation

de la fonction de distribution appelée "absorption normalisée”.
Gapx<lndl/wd) = 2£”(u)/f‘ﬂ'(£n-£¢n)] €1.525

Gapx{ln¢1/W>? est une approximation, elle est, en fait, une
moyenne de la vraie fonction de distribution par un fonction de

poids hduw ¥ )=
hiu?) = 20l /LT O+u? 2] (1.53)

Tel gqu”on peut le constater en insérant la relation <1.502

dans l'éguation <1.52>:

Gapx<1ln<l/wd) = €277 > /E(ln(‘(’))[uf!ﬂ+uzfz)]d1n({}

0
[- =]

= [ﬁ(ln(fnh(u-f)d]n(-c:r <1.549)
0

On norme héuw? > fonction d’intensité C181. Cette fonction
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doit satisfaire certaines conditions [12]; signalons, entre
autres, gquelle doit &tre syméetrique sur une echelle logarithmigue
pour assurer la symetrie de la fonction de distribution
approximative Gapx{ln{l /w?? dans le cas d’une distribution de

temps de relaxations symeétrique.

Pour obtenir une meilleure approximation de E(In(T‘}), a
partir de la connaissance de E""(u) a w=1/T, qui corresponds a
des fonctions d’intensité plus étroites que celle donnée en
{1.53>, on considére les dérivéees de £ *"{w? et pour ce faire,
on exprime G{1lnd{l1/w?) comme une combinaison linéaire de

£ <u=1/T> et de ses dérivées.

Bapx<ln<1/ud) = a £°7<u) + bld £**¢uwd/dlndwd) + ...
cee + cld? £E7 7 G dincwd 2y ¢ ddd? £ 7w sdinGddy L,

<1.55>

La relation €1.52» définit 1 approximation au plus bas ordre

de cette série avec b=c=d=0 et:

a = 2/ Lo-£ o) €1.56)

Oe la condition de symétrie de héwt), il s"en suit que
genéralement les coeéefficients des dériveées d'ordre impair sont

nuls, et ¢1.55) se réduit a:

Gapx{1n{1/u)) = a£ *"(uw)> + cld® £ (wsdlndd¥) + ... 1.5
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En considéerant seulement les deux premiers termes de cette
série, et en y insérant <(1.50) pour £'"{w? tout en comparant avec
la relation €1.54), on obtient, aprés guelques manipulations, la

fontion approximative G{ln{l1-/w?»?, au second ordre:

Gapx(1nd1/wd) = [2/37 ¢ Lo-Eee?ILE "7 Cw)—¢d? £ (w)/dlncwd? )]

C1.58)
Auvec la fonction d'intensité:z
huwT) = 16w’ Ti/pru2 2)? <1.59
De fagon similaire, @ partir de la relation <1.49) pour la
partie reelle de la permittivité complexe, on déduit une
expression approximative de la fonction de distribution des temps
de relaxations Gapx{ln{l/w?). [bans ce cas cependant, le terme

*{w) lui-méme sannule, de méme que les dérivées d’ordre pair.

Suivant cette approche, l1%approximation au plus bas ordre donne:

Gapx<ln{l/u) = [~-1/¢ £o0-E o) ILd £ wdsdlnuwd] <1.60)

Avec la fonction d'intensite:s

h<wl) = 202 2/civuler?)? <1.61)

En théorie, on peut obtenir de meilleures approximations en
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considérant des dérivées d’ordres supérieures, mais le calcul de
ces dérivées, a partir des résultats expérimentaux, présente des
problémes pratiques qui réduisent grandement la précision des

résultats.

Les relations ¢1.52,1.58,1.60), correspondant respectivement
aux fonctions GO, G1, G2 des annexes, seront les seules utilisées
pour la décomposition des spectres de relaxations des cristaux
liquides 7CB et BCB. Les resultats ainsi obtenus sont généralement

en accord avec la litterature.
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CHAPITRE II

MONTAGE ET LOGICIEL D EXPLOITATION.

La fig. 2.1 illustre le schéma du montage expérimental
utilisé. Le systéme de base se compose des éléments suivants: un
genérateur d*impulsions, un systéme d’échantillonnage large bande,
un systéme d’acquisition des données, un ensemble de lignes de
transmission coaxiales terminé par une cellule thermostatée, un
glectro—aimant et un mini- ordinateur en communication auvec un

super ordinateur Control-Data CYBER 173.

Z.1 SYSTEME GENERATEUR DO°IMPULSIONS HP1105A-11068.

La figure 2.2 illustre une représentation schématique du
genérateur dimpulsions a diode tunnel utilisé pour nos mesures.
Ce dispositif est constitué dune monture a diocde tunnel HP1106B
et d’un bloc de polarisation HP110S5A. Ce dernier joue le rile
d’excitateur pour la diocde tunnel. Il est composé d’une source de
tension stabilisee, d’un circuit differentiateur et d’un circuit
de contridle de sensibilité afin d’optimiser le fonctionnement de
la diode. La source de tension basse impédance fournit le courant
de polarisation "ic" gui maintient la diode & un niveau stable
préalable au déclenchement de 1”impulsion. Le déclenchement

répetitif de la diode se fait par l’intermédiaire d”un courant

"id" appliqué a 1”entrée du bloc de polarisation. Ce courant est
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a) ' R L id SBS:

DIODE
TUNNEL 2T

b}

Fig. 2.2: & Représertation schématigque d'ure
diode tunnal connectée a une lign=
d' impedances S8R
b) Caracteristique I=f (V) d'une dicde
tunel avec la droite de polarisation
et 1 'impulsion de déclenchement.
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transmis par le circuit différentiateur vers la sortie. La sortie
est isolée pour empécher le retour des signaux provenant de la

diode.

Les caractéristiques du signal sont les suivantes {(fig. 2.3):

~Temps de montée:z Le temps de montée est approximativement de
20ps. 11 est, dans tous les cas,
inférieur & 40ps quand il est obserué
par un échantillonneur hp=1811A/1430C:
-lépassementz Moins de 7.5%X quand il est observé dans les mémes
conditions;
-Chute d*amplitude: MHoins de 3X dans les premiers 100ns:
—[furée: Approximativement 3us:
—Amplitude: 250mu. pour une charge de 50 ohms:
~Taux de répétition: De 0 & 100 KHz, fonction du déclenchement

externe.

2.2 SYSTEME D”ECHANTILLONNAGE.

Le systéme d*’échantillonnage est composé d’un oscilloscope

HP1181R et d"une téte d"échantillonnage HP1430C.

La tete d"échantillonnage posséde un temps de montée
légerement supérieur a la diode. Ces caractéristiques permettent

des mesures de la permittivité diélectrique jusgu’aux gigahertz
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avec un précision relative de 2%. Pour certains dieélectrigques,
plus propices a l*étude par SDT, la bande de fréguences des

mesures peut s’étendre jusqu®a 10 GHz.

L*oscilloscope HP1181A asservi la téte HP1430C. Il préléve
des points dun signal périodique a des intervalles constants
“"Tet", ol "T" représente la période du signal mesuré. Par ce
processus, le premier point échantillonné se situe a un temps "t",
le second a “"T+2t", le troisieme a “27+3t" | et ainsi de suite
jusqu'a reproduction compléte du signal (fig. 2.4). Le processus
est déclenché & partir d’un point fixe sur le signal périodique.
Par la suite, le délai précis "T+t" assure un échantillonnage de
qgualité avec un minimum de distorsion temporelle. La dérive du
point de déclenchement de la diode dans le temps n'influence pas
1*échantillonnage puisque c’est un point précis du signal qui
déclenche 1*échantillonnage. Ce point dérive de la méme facon dans

le temps que le déclenchement de la diode.

2.3 SYSTEME D ACQUISITION DES DONMNEES. <(fig. 2.5

Le systéme d"acquisition comporte quatre parties principales:

- un comparateurs;

- un convertisseur analogique numériques

- une unité de contridle dotée d”un acces mémoire direct {DAH>:

- un ecran.
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Z2.3.1 Le comparateur.

Le comparateur synchronise les nombreuses acquisitions a
partir d’un point fixé sur le signal échantillonné. Hous avons
mentionné dans la section précédente que 17échantillonnage dérive
dans le temps de la méme fagon gue la diode. On peut d'ailleurs
observer cette dérive sur la fenétre de l"oscilloscope a
echantillonnage. Pour palier ce probléme de dérive, le comparateur
défénit un point fixe sur le signal analogigue a la sortie de
l’oscilloscope. Ce point assure la méme origine de temps a tous

les signaux acquisitionnés.

Pour ce faire, on échantillonne par le biais de
l*oscilloscope, deux canaux: le premier canal contient la
reflexion du dielectrique a mesurer et le second contient un
préléuvement de la montée du signal incident <-100b.>. Ce
préléuement, obtenu d’un coupleur placé sur la ligne <fig. 2.6}, a
la forme d’un pic. La position de ce pic dépend de la longueur des
cables coaxiaux auvant la téte d’échantillonnage et correspond au
temps “zéro”, il sert de référence pour le déclenchement de
l’acquisition des différents signaux de réflexion par le
diélectrique. Puisgque ce pic fait partie intégrante du signal
échelon, sa position dérive dans le temps de la méme fagon et 1%on
peut ainsi effectuer, a partir de cette position, une
superposition des signaux acguisitionnés sans induire de
distorsion temporelle. Cette procédure nous permet d’obtenir un

signal moven presgue sans bruits de fond.
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Le comparateur transmet a l1’unite de contridle le
déclenchement de l%acquisition par une impulsion électrigque au
registre d*interruption de cette unité. Pour une meilleure
observation du déclenchement, un oscilloscope conventionnel
affiche le pic resultant des manipulations du comparateur de mémne

que le point considéré cormme le temps “zéro".

2.3.2 Le convertisseur analogigue-numérique HO-560.

Le conuvertisseur analogigue numérigue préléue, a la demande
de 1’unité de contridle, une série de valeurs numérigues qui
correspondent aux wvaleurs analogigues des voltages absolus des
signaux échantillonnés par 1"oscilloscope a échantillonnage.
L*efficacité dacguisition de ce conuertisseur est assurée par un
oscillateur au quartz de fréguence 50 MHz. Cet oscillateur
contrile la cadence des conversions analogigues—-numérigues. Le
temps de conversion total dun signal est de (6.0+0.02HD
micro-secondes, ou H est le nombre de points échantillonnés par

signal.

Z2.3.3 Lunité de contriale HD-4420

L*unité de contridle assume un double réle. En un premier
temps, en réponse au signal du comparateur, elle initialise tout
le processus d’acquisition d’un signal par une manipulation de

registres et de pointeurs mémoires. Cette initialisation assure
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que tous les points acquisitionnés jusgu’au 1024 iéme, ol jusqu®a
la nouvelle intervention du comparateur, font partie dun méme
signal dit "instantanné”. Dans un second temps, elle déclenche le
convertisseur analogigue numeérique, preéleve les 1029 valeurs
numériques, les place en mémoire permanente par un processus
d’accés direct, calcule la moyenne des derniéres acquisitions pour
chacun des points correspondant & un temps "t" et la place en
memoire. Les 10249 points de la movenne des 10249 signaux

acquisitionnés sont utiliseés dans les calculs.

L*intervalle de temps fixé par l7unité de contriale est
relatif. L"intervalle de temps réel entre deux points du signal
rmoyennisé est fixé manuellement dans les calculs et dépend d”une
calibration préalable. Cette calibration définit 1%intervalle de
temps réel pour une échelle de temps guelcongue de l%oscilloscope
et on utilise un rmultiple de cet interwvalle pour évaluer

1*intervalle correspondant aux autres échelles.

L*important dans tout le processus d’acquisition réside dans
la synchronisation signal-oscilloscope a échantillonnage-unité de
contridle. Le synchronisme des deux derniéres composantes etant

assurae par le biais du comparateur.

2.3.4 L”écran

L'écran, branché a l1’unité de contridle, permet un affichage

continuel des signaux instantannés et de la moyvenne. Il permet de



60

vérifier tout au long de l1%acquisition des signaux, un multiple de

128, la qualité de la mesure.

2.9 LIGNES DE TRANSMISSION DES SIGNAUX.

Nous utilisons des lignes a air coaxiales pour réaliser
1’inter—- connection entre le génétrateur d’impulsions, la téte
d”échantillonnage et la cellule de mesure. Le conducteur externe
de ces lignes a un diametre interne de 7Ymm., alors que le diameéetre
du conducteur interne est de 3.04%mm. Ce dernier est trigoureusement
centré a 1’aide de fenétres en matiere plastique d’impédance 50
ohms. Ces fenétres sont fixées aux extrémités du conducteur
centiral par des goujons de méme diameétre. L?ensemble est maintenu
en place par des connecteurs APC-Y (fig. 2.7). Ces lignes de
précision ont une impédance caractérictique de 50 ohms a 2% preés.
Les deux modeles utilisés ont une longueur respectiuve de

10cm. (HP11566A> et de 20cm. (HP11567A>.

Dans les mesures sur les cristaux liquides, le besoin
d’insérer la cellule de mesuire dans un champ magnétique nous
oblige a utiliser également une ligne flexible de 3.5mm. de

diametire et d’impédance 50 ohms a 5% pres.

2.5 CELLULE THERMOSTATEE.

La cellule utilisée est illustirée a la fig. 2.8. Elle possede

une longueur calibrée d’enuiron 7mm et un diametire externe de
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Fig. 2.7: Lignes et connecteurs du systéme 5.D.T.
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3.5wm. Un volume d’eau denviron 100ml, a température controleéee et
a circulation constante, assure une bonne stabilité thermique a
+/- 0.02C". Le contrile de la température et de la circulation
d*’eau est effectué par un bain de type LAUDR RC-Z20. Une petite
sonde COLE-PALMER collée a 1’intérieur de la cellule mesure la
température a +/- 0.005C°. Comme les lignes de transmissions,

cette cellule, & vide, possede une impédance de 50 ohms.

2.6 CHAHP MAGHETIQUE.

Le champ magnétique appligue aux cristaux liguides prouvient
d*un électro-aimant ERLIHNG d’une capacité maximale de 4.5
kilo-gauss. Puisgque l1"intensité du champ magnétique est
inversement proportionnelle & la distance entre les pidles de
l’aimant ., et gue les dimensions de la cellule de mesure sont
différentes dépendant de 1"axe selon leguel on l17insére entre les
piles de l%aimant, l1’intensité du champ magnétique est différente
selon 1"axe choisi pour les mesures. Pour nos mesures, nous
obtenons un champ de 4 KG pour la configuration semi - paralleéle -
semi- perpendiculaire, et 2.5 KGO pour la configuration
perpendiculaire. Ces configurations sont décrites au chapitre III

de ce travail.

La circulation du liguide & température controlée enrobe la
cellule de mesure et la sépare des piles de l1%aimant. Cette
configuration nous permet d'iscler la cellule du dégagement de

chaleur de l1*électro-aimant.
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La stabilité du champ est de 1"ordre de 10X sur une période
de 12 heures d'utilisation. Au dela de cette période, il faut
couper le champ magnétique et laisser refroidir l1%aimant pour

eguiter une détérioration du bobinage.

2.7 LE MINI-ORDINATEUR, L*ORDINATEUR CYBER 173 ET LES

LOGICIELS.

2.7.1 Le mini-ordinateur HO-812.

Le mini-ordinateur NHOD-812 sert &4 la manipulation des signaux.
On peut 1*utiliser pour effectuer des comparaisons, des additions
ou soustractions de signaux, mais on l"utilise surtout pour la

transmission par modem vers le CYBER 173.

2.7.2 L"ordinateur CYBER 173.

L*ordinateur central CYBER 173 effectue toutes les analyses.
Tous les signaux numeériseées sont placés sur les unités de disques
de cette machine. Ces disques permettent un acceés rapide a un
volume considérable de données expérimentales. Le CYBER 173 est
également doté dune imprimante ultra-rapide et d*un traceur
haute—précision type CALCOMP. Toutes ces caractéristiques rendent
cette machine trés utile pour une e€tude d'envergure en

spectroscopie temporelle.
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2.7.3 Les logiciels.

L*analyse comporte trois étapes principales: la transformee
de Laplace discréte des signaux par la méthode de SamulonC81,
l1*évaluation de la permittivité complexe par la relation €1.25) et
la décomposition des spectres de relaxations de la réponse

diélectrique par la méthode de Bordjewick.
2.7.3.1 Néthode de Samulon.

Pour éwaluer 1’ ’expression €1.25), il faut résoudre des

intégrales de la forme:

[==]
—_—

UEjur = E} Uintlexpl{-jut? £2.13

|

En pratique, on ne peut numériser un signal sur une fenétre
de temps infinie. Il faut tronquer le signal & une période "T"
couvrant un nombre H de points. S5i on trongue le signal de facon
directe par la limite de la fen&tre d observation <(fig. 2.92>, la
transformée de Laplace de ce signal inclut une fonction “"delta”
{5in{wl)/w) et le résultat dans le domaine fréeguentiel présente des
lobes lateraux amples et nombreux. Le probleme Qui se pose alors

est de minimiser cet effet, ou mieux, de s en affranchir.

Hous utilisons la modification de Samulon [8]1 au theéoréme

d?’échantillonnage de Shannon [38] pour 1”éualuation de la
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transformée de Laplace discrete dans nos analyses. Les signaux

sont échantillonnés a des intervalles de temps égaux et
1’intervalle de temps est fonction de 1"échelle de temps de

l1’oscilloscope.

Pour un signal U<t) non-périodique, numérisé selon H points a
intervalle réel fixe "t", la transformée de Laplace discréte

d*aprés la formule de Samulon [B] est donnée par:

N
—

R(jwd= t/C1-exp(—jut)) )cucnt+t>-u+cnt)]=xp<-;u(nt+t>) €2.2>
S

n=1

On remarque que la transformée de Laplace selon cette formule
est fonction de la différence entre deux points conseécutifs.
Puisque les signaux numériques correspondants au signal incident
et a4 la reflexion par le diélectrique atteignent un point de
saturation aux limites de la fenétre d*observation cette fagon

d*evaluer 1”intégrale évite les problémes de troncation (fig.

Z2.10).
2.7.3.2 Décomposition des spectres de relaxations
La méthode de décomposition des spectres de relaxations par la

méthode de Bittcher et Bordewijk [12] telle que décrite a la

section 1.5 nécessite l"éuvaluation des trois relations suivantes:



B(nt)

Fig. 2.10z Signal résultant de 1'application de la
' méthode de Samulon.
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Godln¢1/uw)) = ZE°" (/T (£ o-Eead 2.3

G1<In¢1/wd> = [-1/¢ E£o~Eea>1ld £ /dindud] (2.4

G2¢1In<1/wd)

[2/7 € EnLeadIL £ ) - d2 £7 " Cuwdrsdlnduwd? ]

€2.5)

Les relations <{2.4) et (2.5) contiennent des termes de
dérivées premiére et seconde de la permittivité diélectrique
mémorisée sous forme numérique. Or, la dérivée de signaux
numériques est une opération délicate. En effet, la troncation des
valeurs analogiques par le processus de numeérisation ne donne
jamais une courbe lisse méme pour une fonction analogigque sans
fluctuation. A ce facteur, s"ajoute le bruit de fond du systeéme.
Une oscillation supplémentaire, causée par la fonction xcothx,
survient au-dessus de la région des Mhz pour la cellule de 7mm
utilisée dans les mesures des cristaux liguides. Sur cette bande
de fréguences et méme un peu avant, les oscillations dies aux
relaxations diélectriques sont masgquées par tout ces effets
parasites. Pour retirer les freéeguences correspondantes aux
relaxations on doit considérer les tendances de la courbe de la
permittivité dielectrique sur une fenétre de points et non en un

point précis.

Pour ce faire, on doit d’abord effectuer une moyenne sur le
signal numérique de la permittivite diélectrigue dans le but de

diminuer 1"effet de troncation et le bruit. Ici, nous avons
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moyennisé sur 5 points par la simple relation:

i=n+2

—

Fénd =) C£1/5) <2.6)
|

i=n-2

od les "fi" représentent les différents points numériques

des signaux acguisitionnes. Cette opération adoucit les courbes de

la dispersion et de
tendances en autant
de nos mesures nous
fréguences 100 Khz.
différentes annexes

satisfont amplement

1*’absorption diélectrique sans en altérer les
que les fi soient rapprochés. Dans 1’analyse
avons générer 150 points sur la bande de

a 2.0 Ghz. Les résultats présentés dans les
montrent des courbes presque continues, qui

la condition des fi rapprocheés. 0On peut

également observer sur ces graphiques, une faible oscillation

au—-dessus de 100 Mhz. Une fois la moyenne effectuée, cette

oscillation n"est plus assez importante pour affecter la dériwveée

de premier ordre et

nous considérons la courbe de la dispersiaon

diélectrigue suffisamment lisse pour le calcul de la fonction G1 &

partir de la dérivée premiére de la forme:s

d £ Cwd/dlndud

ol de=lnfwi{ndd-

= LF<n+1>» - Fdn-121/2dx 2.7

In{wi{n-12»>=constante: les points de la courbe

de la permittivitée complexe étant généreés selon une échelle

logarithmique.
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La movenne n"est pas suffisante pour 1"analyse de la courhe
d"absorption diélectrique car la faible oscillation persistante
apreés cette opération induit tout de méme des fluctuations
importantes dans les resultats d’une dérivée seconde éuvaluée en un

point par 1l expression:

d af"(u)/dlnﬁu) = CF<n+1> - 2F<n> + F<n-1)>1r/dx? 2.8

Hous effectuons alors 1l opeération de dérivée numérigue sur
une fengtre de 5 points dans le but de mieux mesurer la tendance
de la courbe d"absorption et ainsi minimiser les effets de
l*ascillation. La dérivée seconde numérigque d®une fenétre de 5

points se définit de la facon suivante:

CFCn+1)-2F<¢n)+F<(n=121/dx? = CF{x+dx)-2F (x> +F (x—dx>1/dx?2

C1/dx? ICF<xy+dxF 7+ dx2/72)F "+ CdxI Z76OF7 77+ .

v =2FCxI+F OO =dxF 4+ (dx® #2OF" " —(dx3/60F7 77 . .1

F* " ¢xd+0dx2/12IF" " "7 G+ Hcdx¥) 2.9

Oe la méme fagon:

[F(n+2)—2F(n)+F(n—2)]/(2dx}2 = F " ¢x)+0dx2/30F7 77 " (x> +{i¢dx )

c2.100

En combinant ces deux expressions nous obtenons une
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expression précise a l'ordre de “dxb ",

FPr¢xd>+{j<dx®) = 4LFCn+12-2F<n)+F<n=-15>1/3dx?. ..

e e=[F<n*+2)=2FCn)+F¢n=251/12dx? 2.11)

Cette expression, appliguée au signal numérique, engendre une
dérivée seconde de valeur absolue considérable sur certaines
parties de la courbe d’absorption diélectrique (scattering). La
faible oscillation persistante aprés le lissage effectué selon la
relation (2.6) en est la cause: car, méme si 1l expression (2.113%
uitile 5 points pour calculer la dérivée, elle considére un poids
supéarieur pour les points centraux. En effet, si nous déuveloppons

cette expression, nous obtenons:

F*r O+ fCdxd d=C-FCn+2)+16F<n+1>=-30F<n)>+16F<n—-1>-F<n-2>1/12dx?

C2.12>

Le point central a beaucoup trop d'importance dans cette
expression et cela anhile complétement l"effet du lissage. Hous
devons sacrifier un peu de precision pour respecter un peu plus la
tendance du signal. Considérant les différentes expressions de la

dérivée seconde de la forme:

F*"¢n) = CFCn+1)-2F(nd+F<n-1>1/dx? C2.135

F**’(n) = EF(n+Z)-EF(n)*F(n*E)]/(de)z 2.14>
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F?'¢n) = CF¢n+3)=-2FCn)+F¢n=3>1/¢3dx)? (2.15)

En effectuant une combinaison linéaire de ces différentes
expressions nous obtenons, pour une fenétre de 7 points telle gue

celle utilisée dans nos analyses, 1l expression suivante pour la

dérivée seconde.

F*'¢n=CFen+3)-F<ne2)+F(n+1)=-2F(nd+F<n=12-F<n-2)+F<n~-3)>1/6dx?

C2.162

Cette expression procure de trés bons resultats, et pour

vérification, nous 1’avons appliquée a une fonction de type x4

(fig. 2.11).
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CHRAPITRE III

ETUDE DES CRISTAHUX LIQUIDES 8CB ET 7CB

3.1 LETAT CRISTHAL LIQUIDE.

L*état cristal liquide est considéré comme un état
intermédiaire entre 1°état cristallin anisotrope et 1°état liquide
isotrope. On caracterise, en géneral, 1état cristallin par un
arrangement positionnel des molécules, d’une part, et un
arrangement orientationnel, d’autre part. L’état isotrope, pour sa
part, ne possede aucune de ces caracteristiques; la position et

l'orientation des molécules sont aléatoires.

Pour 1'état cristal liguide on observe, entre la phase
cristalline et la phase isotrope, une série de phases
intermédiaires que 1”on normme meésophases. Les mésophases sont
divisees en deux catégories principales: nematique et smectigque.
La phase smectique posséde des arrangements orientationnels et des

arrangements positionnels en strates (fig.3.1) tandis que la phase
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nématique ne posseése gue des arrangements orientationnels. La
phase smectique est beaucoup plus visqueuse que la phase
nématigque; ses caratéristiques sont plus preés de 1’etat

cristallin.

On utilise une notation linéaire pour spécifier les
températures de transition des différentes phases d’un cristal
liquide. 0On note la phase smectigue par "K", la phase nématique
par "N" et la phase isotrope par "I". Les températures sont
exprimées en degrés Lelsius. La fig. 3.2 illustre schématiquement
les cristaux 7CB <(heptylcyancbiphényl) et BCB <(octylcyano-
biphényl) a 1’aide de cette notation. Le cristal 8CB posséde,

contrairement au 7CB, une mésophase supplémentaire de type

smectique "a", notée "Sa".

3.1.1 Caractéristiques diélectriques de la phase néematique.

Les cristaux 8CB et 7CB posséde une phase nématigue que 17on

définit par les conditions suivantes [19]:

- Les molécules sont, en moyenne, alignées avec leurs axes
paralleles les uns aux autres. Du point de vue macros-
copique cette configuration induit un axe directeur moyen.
Autour de cet axe, on retrouve une symétrie rotationnelle.

Cette phase est uniaxiales

- I1 ny a pas de corrélation a long rayon d’action entre les



Fig. 3.1: Arrangement moléculaire pour la phase nématique (a)
et la mésophase smectique A (B).
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Fig. 2.2a: €2, K-21.5-Sa-33.5-N-40.5-1
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Fig. 2.2b: 7C2, K-3C.0-N-42.8-1
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[/ —
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Fig. 3.3: Influence des effets de surface sur 1'alignement
des mol&cules par champ magnétique.
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centres de masses qui peuvent translater librement:

- L"axe qui définit la symétrie axiale n’a pas de polariteé
riégme si les molécules peuvent &tre polaires; cette absence
de polarité de 1"axe directeur n'entraine pas d effets

macroscopiques.

On peut décrire 1l orientation de 1"alignement moyen des
molécules par un vecteur unitaire "A", le directeur, qui donne a
chaque point de 1"é@chantillon la direction de 1%axe principal.
L’orientation de i est fonction des conditions & la surface et des

chanmps externes.

En phase nématique, la phase uniaxiale autour de 1”axe
directeur induit une anisotropie des propriétés physiques des
cristaux liquides. La permittivitée diélectrique, entre autres, est
différente si la propagation du champ électrigue est perpendi-
culaire ou paralleéle a 1"axe directeur. Cette propriétée conduit a
deux composantes de la permittivité dielectrique; 1*une parallele

au directeur, l1"autre perpendiculaire.

Pour les solides, la permittiwvité est anisotrope, mais vu
l’orientation fixe des dipoles., la polarisation orientationnelle
est moindre et contribue peut a la permittivité. Dans les cristaux
liquides par contre, il y a différentes orientations moléculaires
possibles et étant donné la polarité des molécules, il vy a

contribution a la permittivité par la polarisation
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orientationnelle.

Pour un milieu anisotrope, l’expression de la polarisation

orientationnelle induite par un champ électrique E est:

P = Eo(f-1E 3.1>
ou "I" est le tenseur identité, Lo la permittivité du vide
et g le tenseur permittivité diélectrique. Dans les matériaux

isotropes, le tenseur g - I est remplacé par le scalaire £ - 1.

Pour les cristaux liquides HCB et 7CHB, la phase némnatique est
uniaxiale et en considérant un systéme de référence avec son axe

“Z* paralléle au directeur nous avons:

E_ﬂ = Ezz 3.2
o
£ﬂl = (1/2)C L xx+ £ yu) <3.3>

ol ai.l.. et £i; décrivent , respectivement, la permittiviteé
U
diélectrigue pour un champ eélectrigue gui se propage paralleélement

et perpendiculairement au directeur "A".
3.1.2 Orientation des molécules par champ magnétique.

L*anisotropie nématique impligue donc deux gquantites

principales: les composantes paralleéle et perpendiculaire de la
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permittivité diélectrique. Pour mesurer ces deux quantités, on

définit une direction précise et uniforme a 1l axe directeur sur

tout l*échantillon. Hous obtenons cette configuration par 1’emploi

d*un champ magnétigue ou par effets de surface., quoique dans ce

dernier cas seul des échantillons trés minces {quelques microns)

de cristaux liquides peuvent étre orientés avec précision et ce,

uniquement dans une direction paralléle a la surface. Pour nos

rmesures nous avons préféré 17emploi du champ magnétique ce qui

nous a permit d’obtenir des orientations moléculaires

non—paralleéles aux surfaces de la cellule de mesure.

L*orientation des
nematique par le champ
propriétés anisotropes
systeme dunité SI, la

l"induction magnétique

molécules de cristaux liquides en phase
magnétique est une conségquence des
de la susceptiblité magnétigque. Dans le
magnétisation "M" est définie par

“B" , le champ magnetigue "H" £t la

permeabilite jpu“ comMme:

H = (BfPD) - H

Oe cette relation

I

M= Hnﬂﬂpo

Hm = ).Il:l”/b

3.4

, on obtient la susceptibilité magnétique

(3.5a)

¢3.5b7



La définition de la magnétisation en phase anisotrope

nécessite 1"emploi d’un tenseur d'ordre deux pour exprimer la

susceptibilité magnétique:

HCil = Hn[i,j]BEj]{Pn (3.6

En supposant le directeur paralléle a 1"axe “"z" et une phase

uniaxiale comme la phase nématique, le tenseur est diagonal:

%y 0 O
K = 0 Ry O 3.7
0 0 Hmy

On définit alors l"anisotropie magnétique par:

din = Hay — HmL 3.8

L*anisotropie magnétique, dans la plupart des cas, est

positive. On peut alors utiliser le champ magnétigue pour obtenir

une orientation moléculaire particuliére. En effet, lorsqu’on

82

place 1’échantillon de cristal liquide sous l*influence d*un champ

magnétigue assez puissant en phase isotrope et gque 1%on diminue la

température graduellement, jusqu'au point de transition de phase
isotrope-nématique, il s’effectue une orientation des molécules
selon un axe directeur paralleéle au champ appliqué car Hmy est
plus grand que Hmj. Il faut noter que si le champ est appligueé

aprés la transition de phase, la viscosité de la phase nématique
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altére cette tendance. De méme, si la transition de phase est trop
rapide, 1"alignement, qui est une condition d*équilibre sous
1"influence du champ, n"aura pas le temps de s*é&tablir puisque ce
n"est quau point de transition que les propriétés anisotropes
nématiques de la susceptibilité magnétique peuvent intervenir

favorablement C271].

En pratique, l'orientation noléculaire engendrée par
l1*application d”un champ magnétique est altérée par les effets de
surface lorsque la surface n"est pas paralléle a la direction du
champ. Si 1’énergie d’adhésion a la surface {anchoring energy} est
forte, comparée a l"énergie n;gnﬁtique. il v a une bande a la
surface ou 1"alignement n’est pas uniforme (fig. 3.3). Les
proprietes d'adhésion different selon le cristal et la surface et,
dans les cas extreémes, cette bande & la surface peut atteindre
quelques microns [27]. Dans notre é&tude, 1'accord entre nos
résultats et ceux d'autres sources nous suffit pour affirmer gue
les effets de surface sont négligeables comparé a 1l intensité du
champ magnétique. Par contre, en absence de champ magnétique, ces
effets sont suffisants pour provoquer un alignement

majoritairement perpendiculaire pour le BCB et le 7CB inséres dans

notre cellule de géométrie coaxiale.

3.1.3 Configurations semli -paralléle - semi - perpendiculaire
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et perpendiculaire.

La forme coaxiale de la cellule de mesure ne nous permet pas
d’obtenir un alignement paralléle pour la mesure de la
permittivité complexe. Pour un tel alignement, une géométrie
coaxiale nécessiterait un champ magnétique radial. 0Or, par la
définition méme du champ magnétique, ce champ ne peut étre radial

puisque sa divergence est toujours nulle.

Hous avons donc procéedé aux mesures dans deux alignements
moleculaires particuliers. Dans le premier, 1"alignement
perpendiculaire est obtenu en placant la cellule coaxiale de
mesure de facon a ce que le conducteur interne soit paralléle au
champ magnétique (fig. 3.4a). Le second est obtenu en plagant la
cellule coaxiale de facon a4 ce que le conducteur interne soit
perpendiculaire aux lignes de champ magnétique {(fig. 3.4b>. Cette
configuration corresponds a un arrangement semi - paralléle - seni
- perpendiculaire puisque la symétrie cylindrique de la cellule
fait, qu'en moyenne, le champ électrigque se propage de fagon
equivalente perpendiculairement et parallélement au directeur.
Hous verrons, au cours des analyses dynamiques, que cela n’est
vrai gqu’au point de vue statique. En fait, cette configuration
expérimentale oriente une certaine partie des molécules dans un
état intermédiaire entre les alignements perpendiculaire et
paralléle et cette situation améne certains phénoménes de
relaxations au-dessus de guelgues centaines de méga—Hertz pour les

cristaux liquides 7CHB =t BCB.



Ligne coaxiale

']
\v\l
o
—
o
a
o
-
(1]
.
Vlk\a
([«
=
ot

AL T T

\
N\
b

- e —
: :} 1 - ‘ B
1 e X ———T ==
' X A ] — ' —
g BN R R
: BN % b | et
d siip 4
cau . SN 3 T N T ot
. RN . _— ——
'.'-v.-q*! "i‘ * | I R A T, ...J
L—. - - NEEN
| %

7.

Sonde de type "Thermistor®

PGles de T'aimant

" //<//////

P6le de 1'aimant

D] Cuivre

S22/ EchantiVon

Fig. 3.4: a) Configuration perpendiculaire
b) Configuration Semi-parall2le-Semi-perpendiculaire

85



86

3.2 PROPRIETES DIELECTRIQUES DES CRISTAUX LIQUIDES 7CB ET

8CB, CONSIDERATIONS TECHHIQUES.

Les propriétés diélectriques des deux cristaux liguides 7CB
et BCB posent certains problémes technigues pour les mesures par
la spectroscopie dans le domaine du temps. Ces composés, a base de
cyanure, possedent des frequences de relaxations relativement
basses et leurs comportements, du point de wue diélectrique,
s’apparentent a celui d"un liquide de polarité relativement

faible.

Ces cristaux liguides préasentent donc, en particulier dans la
phase nématigue en configuration semi — parallele - semi -
perpendiculaire, la double contrainte des basses frequences et de
la faible permittivité diélectrique. Pour palier ces deux
problémes, nous wutilisons une cellule de compromis d”une longueur
de 7.5mm. Cette cellule nous procure une reéflexion d’amplitude
suffisante et permet une bonne préacision aux basses fréagquences de
1’ordre du MHz. Par contre, sa longueur limite la résolution aux

hautes fréguences a 1 GH=z.

Puisque nous désirons mesurer des propriétés anisotropes, la
cellule doit produire un champ électrique presque parfaitement
radial dans 1"échantillon de cristal liquide. Ainsi, il faut
noter, que pour cette cellule, la longueur du champ de bout est

faible par rapport a la longueur du conducteur interne. Cette
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particularité de la cellule produit un champ radial dans une

grande partie de l"échantillon et minimise ainsi les contributions
parasites des lignes courbées du champ de bout (fig. 3.5). Ces
considérations sont importantes pour 1'étude de matériaux
anisotropes comme les cristaux liquides 7CE et 8CB en phase

nématique.

Une feniédtre d’observation de ?ns est suffisante pour observer
la majeure partie du comportement des cristaux liquides.
Toutefois, pour tenir compte des contributions aprés t > ?ns, nous
avons extrapolé le signal correspondant a la différence
(Uodlt)-RC(t)> par une exponentielle de la forme exp(-t/tc) od "tc”
est 4 la constante de temps de chargement de 1*échantillon de
permittivité statique £o et de longueur "d". Cette procédure,
employée par Bosel19], suppose une forme exponentielle de la
réponse diélectrique des cristaux liguides wvers la fin de la
relaxation. Les paramétres de cette forme exponentielle sont
déterminés par une méthode des moindres carreés a partir du signal

(Rs{t)-Rx<{t)>> observe (fig. 3.63.

Une fois 1 extrapolation complétée, on procéde au calcul de
la permittiviteée diélectrigue a partir des signaux de reférences et
de mesures par le biais de la relation (1.25) démontrée en section

1.2.

Dans toutes les mesures, nous utilisons 1%air comme standard

de référence. La faible réponse de ce matériau est un handicap
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Fig. 3.5. Diagramme de la cellule thermostatée utilisée
pour les mesures des cristaux liquides.
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Fig. 3.6: FenBtre de temps utilis@e pour les mesuresdes cristaux liguides
"Rs": ré&flexion du standard de référence.

"Rx": r&flexion de 1'inconnu.
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mais, comme il est non-polaire, la stabilité de son comportement
sur la plage des températures étudiées nous facilite grandement la
tdche. Cette propriété nous permet d’utiliser une seule mesure de
reférence pour toute une série de mesures de la phase isotrope a
la phase nématique. De plus, ce matériau est propre et nous éuite
de nettoyer la cellule entre la mesure de référence et les mesures

des cristaux liquides.

3.3 MESURES DIELECTRIQUES DES CRISTAUX LIQUIDES 7CB ET BCB.

Hous présentons dans cette section les résultats des mesures
sur les cristaux liquides 8CB et 7CB. Ces cristaux, obtenus de la
compagnie BDOH sous les références respectives K24 et K21, ont ate
mesures tel quel et sans purification. Pour chague cristal nous
procedons & une description du comportement statigue et dynamique
en fonction de la température. Un calcul de la composante
paralléle statique et dynamique de la permittivitée diélectrigue a
partir des composantes perpendiculaire et semi - paralléle - semi

- perpendiculaire compléte 1'étude de ces deux cristaux.

Hos résultats, tant statigues que dynamiques, se comparent
avantageusement avec ceux des autres équipes citées. Les uvaleurs
de la permnittivité statique et des freguences de relaxations mises
en graphiques sont préasentées aux tableaux 1 a 6, en section
3.3.2, pour le 8CB et aux tableaux 7 & 12, en section 3.3.3, pour

le VCB.
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3.3.1 Composante statique de la permittivité.

Cristaux liquides BCB et 7CBH.

La figure 3.7 et les tableaux 1 et 2 illustrent le
comportement statigue du cristal liquide BCB sous l'influence d*un
champ magnétique perpendiculaire au champ électrique et sans champ
magneétique. Dans ce dernier cas, seuls les effets de surface
induisent une orientation de 1"axe directeur. Ces résul tats
{tableaux 1 et 2 en section 3.3.2) confirment que ces deux
configurations expérimentales sont similaires, du point de vue

statigue, et appuient 1 hypotheése de Bosel13] pour le 8CBH.

Cormme nous lavons deja mentionne, la composante parallele de
la permittivité ne peut s'evaluer directement. Mous déeduisons
cette composante en soustrayvant la contribution perpendiculaire
de la configuration semi - paralléle - semni - perpendiculaire.

Cette opération s”effectue simplement par la relation:

= 2 gn — (3.92
£l e &f

ol E* est la permittivitée de la configuration semi -

parallele - semi - perpendiculaire:
T o= (120 g + = 3 <3.102
£ D€ £l

Les valeurs de la permittivite statique utilisées pour le

calcul de la composante paralleéele de la permittivité statique
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doivent provenir de mesures effectuées a des températures
identigues pour les deux configurations perpendiculaire et semni -
paralléle - semi - perpendiculaire. Puisque la stabilisation du
systéme s’effectue difficilement & une température choisie,
1inventaire des valeurs satisfaisantes pour ces deux
configurations est assez restreint. Hous avons donc utiliseé
certaines valeurs de permittivité statique obtenues sans
l'application de champ magnétigue pour compléter l*évaluation de
la composantes paralléle de la permittivité statigue en phase
nématique. Ou point de vue statique, ces valeurs sont équivalentes
a4 celles guon aurait mesurees a la meme température avec un champ
magnétique perpendiculaire. Les valeurs des configurations semi -—
paralléele — semi - perpendiculaire, perpendiculaire et sans champ
magnetigue utiliseées pour le calcul de la composante statique
paralléle de la permittivité diélectrique du eristal BCB sont

présentées a la fig. 3.8 et aux tableaux 3.4,6.

La figure 3.9a montre la concordance entre les mesures des
quatre configurations et la figure 3.9b illustre la comparaison
avec celles effectuées par Bose [13]1, Thoen C31] et Drwon C301].
Les résultats détaillés pour le cristal 8CB en configuration
perpendiculaire, sans champ magnétique, semi - paralléle - semi -

perpendiculaire, et paralléle sont présentés aux annexes A_,B_,C, 0.

Le cristal liquide 7CB présente des caractéristiques
d’alignemnent de surface similaires au BCB puisque les valeurs de

la composante de la permittivitée statique en configuration
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perpendiculaire concordent avec celles obtenues sans 1’influence

d’un champ magnétique <(fig. 3.10 et tableaux 7 et 8. 0On peut donc
conclure, que pour le YCB également, l*adhésion de surface est
suffisante pour engendrer un alignement du directeur

perpendiculaire au champ électrique.

La composante paralléle de la permittiviteée diélectrigue
statigue du YCB est obtenue de facon similaire a celle du 8CB. Les
valeurs de permittivite statigue des configurations
perpendiculaire et semi - parallele -semi — perpendiculaire
utilisées pour le calcul et les résultats de la configuration
paralléle que nous avons obtenus sont présenteées a la fig. 3.11,

3.12a et aux tableaux 9,110,111 et 12.

La figure 3.12b montre la concordance entre les mesures du
YCEB dans les trois configurations et celles des équipes de Davis
L29] et Lippens(C32]. Les détails des résultats sont présentés aux
annexes E_F ,G,H pour les configurations perpendiculaire, sans
champ magnétigue, semi - parallele - semi - perpendiculaire et

paralleéle.

3.3.2 Conportement diélectrigue dynamigue du 8CB.

Le comportement dynamigue est décrit par les graphigues des
fonctions de distributions de temps de relaxations présents dans
toutes les annexes. Chacun des points maximums des fonctions GO,G1

et G2 corresponds en theorie a une frequence de relaxation
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Fig. 3.11:CRISTAL LIOUIDE 7CB. ANALYSE DE LA COMPOSANTE PARALLELE.
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Fig. 3.12a:CRISTAL LIOUIDE 7cCB
CONSTANTE DIELECTRIQUE STATIQUE FONCTION DE LA PHASE ET DE LA CONFIGURATION.
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distincte (voir section 1.7.3). Comme nous 1%avons vu en section
2.7.3, la technique de dérivée numérique ne fait pas quamplifier
les fluctuations des courbes de dispersion et d'absorption, elle
amplifie de la miéne facon le bruit. Cette technique est donc
limitée par le niveau du rapport signal bruit du systéme S0T. Or,
cormme 1’absorption et la dispersion diminuent en amplitude a
hautes fréquences et qu®a ces fréguences les composantes
électronigques prud;15=nt un bruit supplémentaire, nos résultats ne
peuvent confirmer guapproximativement les fréguences de
relaxations au-dessus de 600 MHz. Les résultats de la
configuration paralléle étant déduits plutdt que mesurés, leur
analyse présente un probléme particulier gue nous abordons a la

fin de cette section.
3.3.2.1 8CB perpendiculaire et sans chanp magnétique.

Le 8CB en configuration perpendiculaire montre trois
relaxations dont deux secondaires aux fréguences de 215 HHz et 570
MHz enuviron (fig.3.13 et tableau 1. Les relaxations secondaires
apparaissent a fréguences fixes, indeépendamment de la phase.
Puisque la fréguence de ces relaxations ne varie pas avec la
température ou la phase, on peut conclure qu’elle sont de type
intra - moléculaire. La relaxation a 225 MHz concorde avec celle
obtenue par Bose et Thoen [131. Par contre, celle de 570 MHz
présente un écart par rapport aux B00 MHz observés par la niéme
equipe. Dans ce cas precis on peut voir au tableau 1 gue la

fréquence de cette relaxation secondaire varie d’environ 40 HMHz
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TABLEAU 1: PERMITTIVITE STATIQUE ET FREQUENCES (HZ) DE RELAXATIONS
8CB - CONFIGURATION PERPENDICULAIRE
1-- e BT [~mmmmm e [~ S I
1Temp. c1 & T FREQ. | I FREQ. 2 I FREQ. 3 I
e S B Gl S --1
I 44.72 1  9.31 1 .35E+08 1 .21E+09 I .G1E+09 I
I 42,501 9.231 .306+08 I .21E+09 I  .S7E+@3 I
I 41,781 B.94 I ,30E+@8 I .21E+@9 I  .S3E+09 I
I 40.87 1 7.85 1 ,35E+@8 I  ,21E+09 I  ,BIE+09 I
I 39.981 6.67 I .42E+08 I  ,22E+@9 I .S53E+09 I
I 38,021 6.06 1 .48E+@8 I  .226+09 I  ,S3E+@9 I
I 35.00 1 S.43 1 .52E+08 1 ,22E+09 I  .GIE+@9 I
I 31,991 5.28 1 .486+08 I .226+09 I  .GIE+09 I
I 28,001 S.13 1 .45E+08 I  ,22E+09 I  .S3E+09 I
1 I o R -1 ————=]
TABLEAU 2: PERMITTIVITE STATIQUE ET FREQUENCES (HZ) DE RELAXATIONS
8CB - CONFIGURATION SANS CHAMP MAGNETIQUE
I 1 I I I I -1
1TemP. c1 . §, IFREQ. 1 I FREQ. 2 I FREQ. 3 I FREQ. 4 I
1-—- I —1-- I 1--- e R {
I 44,00 1  9.28 1 .33E+08 I  .21E+09 I  .41E+@9 I  .GSE+09 I
1 42,001 9.22 1 .30E+@8 I  .21E+@3 I  ,38E+03 I  ,BSE+09 I
I 41.501 8.19 1 .33E+08 I  ,21E+09 I  .38E+09 I  .6SC+09 I
I 41.901 7.73 1 .3SE+08 I  .21E+09 I  ,3BE+@9 I  ,B5E+09 I
I 40.50 1 6.72 1 .42E+@08 1  .21E+09 I  .38E+Q3 I  ,GSE+09 I
I 40.00 1 6.69 I .42E+08 I  .226+09 1  ,386+09 I  ,G5E+09 I
I 38.00 1 S.95 1 .48E+08 I  .21E+09 I  ,41E+09 I  ,6SE+09 I
I 35.00 1 S.58 1 .48E+08 I  .22E+03 I  .41E+09 I  ,BSE+Q9 I
I 32.0 1 S.23 1 ,48E+@8 I  ,22E+89 I  .41E+03 I  .BSE+Q9 I
I 45.00 1 9.24 I .356+08 I .21E+09 I ,41E+09 I  ,6SE+09 I
I 42.50 1  9.35 I .30E+08 I - .21E+@9 I  .41E+@9 I  ,GSE+Q9 I
I 41,70 1  8.74 1  .33E+08 1 .21E+Q09 I  .41E+03 I  .GSE+Q9 I
I 40.80 1  7.48 I  .37E+08 I  .226403 I  .41E+03 I  .GSE+09 I
I 39,001 65.35 1 .45E+08 I .22E+@3 I  ,41E+@3 I  ,BSE+09 I
I 36.00 1 5.78 I L4BE+Q8 I L22E+@9 I .SRE+@9 I .B5E+@89 [
I 34,001 5.58 I .42E+08 I  .22E+@3 I  .41E+0S I  .BSE+Q9 I
I 33.051 S.61 I .40E+@8 [  .226+@3 I  .41E+03 I  .GSE+Q9 I
I 28.00 1  S.21 1  .4QE+@8 I  .22E+@3 I  .41E+@9 I  .6SE+@9 I
I 28,001 5.00 1 .42E4@8 I  .22E+@3 I  .41E+@3 I  .GSE+Q9 I
O I [-==mm—m=m-] 1 S I
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autour de 570 MHzs ce qui laisse supposer, a ce stade de

l’analyse, que cette relaxation n"est peut-&tre gu®un effet

parasite amplifié par la technique de derivée numérigue.

La relaxation principale se situe environ a 32 MHz en phase
isotrope et environ 48 MHz en phase nématique. Cette fréguence
observée concorde avec les résultats de Bose et Thoen [13]1 gui
employaient la méme technigue de mesure mais sans champ
magnétique. Puisque la fréquence de relaxation varie avec la
température, de méme que l*absorption & cette fréguence, on peut
conclure @ un processus inter - moléculaire fonction de 1”énergie

des molécules et de la viscositée du milieu.

On peut observer sur la fig. 3.13 et au tableau 2 les
résultats de 1’analyse du BCB sans champ magnétique. Dans cette
configuration le BCB preésente quatre relaxations dont trois
secondaires a 215 HHz, 400 HHz, et 650 MHz respectivement. Ces
fréquences sont fixes, indépendamment de la phase ou de la
température. Les deux relaxations de 400 MHz et de 650 MHz ne
concordent pas avec la relaxation de 570 MHz de la configuration
perpendiculaire. En admettant le fait que ces relaxations sont
dilies & des processus intra - moléculaire, on peut expliquer la
discordance des résultats des deux configurations par un
alignement irreqgulier des molécules par rapport a la propagation
du champ électrigque. Puisgue dans ce genre de mesure l%angle du
directeur est un facteur important, un alignement perpendiculaire

irragulier lors de la mesure dynamigue peut faire apparaitre des
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relaxations a des fréguences décalées dans les résultats.
L*ensemble des fréguences de relaxation observées est alors un

mélange de relaxations de type perpendiculaire et autres.

Hous observerons de tels résultats au cours de l"analyse des
cristaux liquides. Il ne faut pas conclure pour autant a la
préesence de processus de relaxation réels reliés a ces frégquences.
Les fréquences observées sont trés sensibles a 1’alignement du
directeur par rapport a la propagation du champ électrique. Ainsi.,
un alignement majoritairement paralléle montre une relaxation
principale de frégquence plus basse que l1’alignement perpendi-
culaire. L’orientation des molécules peut donc, dépendant du cas,
provoguer un décalage (shift) positif ou négatif d”une frégquence
de relaxation réelle et donner 17illusion de la présence d’une
relaxation & une fréguence inusitée. 5i 1"alignement de tout le
volume d*échantillon n"est pas hormogene, on doit observer
plusieurs fréguences de relaxations, chacune reliées a un groupe
de molécules, correspondant @ une seule relaxation réelle de

fréquence autre que celles observeées.

Donc, méme si les reésultats statiques montrent une
concordance parfaite entre la configuration perpendiculaire et la
configuration sans champ magnétique, il est fort probable que dans
ce dernier cas, 1’alignement du directeur, fonction seulement des
effets de surface, ne soit pas aussi parfait gue lors de l7emploi
d’un champ magnétique. D'ailleurs, en observant les résultats de

la configuration semi - paralléle - semi - perpendiculaire, on vy
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retrouve une relaxation située & 420 MHz, qui concorde avec la

relaxation de 400 MHz de la configuration sans champ magnétique.

Cormme nous wverrons a la section 3.3.3, un phénoméne identique
se produit pour le cristal 7CHB. Dans ce cas également, une
guatrieéme relaxation apparait pour des mesures sans champ
magnétique. Il est donc peu probable que ces fréguences de
relaxations secondaires, situées au—-dessus de 400 MHz, ne soit que
l1effet d’un bruit de parasite. Il serait pour le moins étrange
qu’un bruit de fond scoit indépendant de la nature du cristal
mesuré mais fonction de la présence d*un champ magnétique. Hous
avons fait des mesures a vide pour comparer la réponse du systéme
en présence et en absence de champ et nos mesures n’indiquaient
aucune variation die a la présence du champ magnétigue. On en
déduit que les variations dans les mesures avec un cristal liguide
doivent déependrent de la présence de ce cristal, et par
conseéguent, de sa variation de structure die a la présence du
champ magnétigue. 0On peut mettre en doute la valeur precise des
fréquences de relaxation supérieures a 9400MHz obtenues par notre
rmethode d’analyse, mais la résolution semble suffisante pour

déceler un changement de structure de l1l"échantillon causé par un

alignerment moléculaire hetérogéne.

La relaxation a 650 MHz est equivalente 3 la relaxation de
570 HHz de la configuration perpendiculaire dans les limites de
précision de l%analyse. Par contre, nous n’observons pas, en

configuration sans champ magnétique, la relaxation & B00 HH=z
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proposée par Bose et Thoen [131. I1 semble que 1’emploi d’une
cellule plus longue, pour une meilleure précision aux basses
fréquences, soit a 1”’origine de cet écart. Notre cellule procure
une meilleure résoclution dans la région des mégahertz et la
décomposition par la méthode de Bordjewick utilise une échelle
fréaquentielle logarithmique. 0Or_, une faible incertitude entraine
rapidement des écarts de 1’ordre de 1/5 de décade aux frégquences
supérieures a 600 MHz. Dans ce contexte_, la valeur approximative
de 800 MHz proposée par Bose et Thoen [13]1 se compare a la valeur
de 570 MHz de la configuration perpendiculaire et a la valeur de

650 MHz de la configuration sans champ magnétique.

La relaxation principale du cristal 8CB sans la présence de
champ magnétique se situe a 33 MHz enuviron en phase isotrope et
45 MHz environ en phase néematique. Ces résultats concordent
presque parfaitement avec ceux de la configuration perpendiculaire

(fig. 3.13> et ceux de Bose et Thoen [£131 (fig. 3.17).

3.3.2.2 BCB semi-parallele-semi-perpendiculaire.

Tel que spécifié en section 3.1, nous avons adopté une
configuration semi - paralléle - semi - perpendiculaire pour
déduire, a 1’aide des résultats de la configuration
perpendiculaire, le comportement de la composante parallele de la
permittivité diélectrique des cristaux liquides. Nous avons
démontré qu’a basses fréquences nos réesultats concordaient avec la

littérature et que cette configuration, comme son nom 1’indique,
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corresponds du point de vue statique a un alignement semi -
paralléle et semi - perpendiculaire. Ces observations statiques
mesurent principalement la dispersion du champ électrigue
quasi-statique et les résultats ne montrent que 17effet de
rmoyennisation de la propagation selon les différents alignements
paralléles, perpendiculaires et autres que nous appélerons
"intermédiaires". Ces alignements intermédiaires ont un axe
directeur d’angle autre gue 0,90,180, ou 270 degrés par rapport a
la propagation du champ électrique. Puisgue la cellule est
coaxiale, la movenne statistique de la propagation du champ
électrique statique équivaut a une propagation répartie également

selon les axes perpendiculaires et paralleles.

Une éetude dynamigque du mouverment intra—-moléculaire, c’est-a-
dire wune recherche des difféerentes relaxations causeées par ce
rmouvernent ., présente non pas une moyvenne mais plutit une somme de
toutes les relaxations propres aux différents alignements. La
configuration semi - paralléle - semi ~ perpendiculaire doit, par
consequent ., contenir les informations sur les processus de
relaxations paralléle et perpendiculaire en méme temps en plus de
toutes les autres relaxations associées aux alignements

intermediaires.

Comme nous l"avons démontré a la section précédente, ces
alignements intermédiaires, des différents groupes de molécules
dans 1" échantillon, produisent chacun une relaxation apparente

causée par un décalage en fréguence d’une fréguence de relaxation



réeelle. Hous avons mesure cet effet en configuration sans champ
magneétique lorguune relaxation de faible amplitude causée par un
alignement non-homogéne est apparue aux alentours de 400 HHz. Si
nos conclusions concernant la discordance entre les relaxations
secondaires des configurations perpendiculaires et sans champ
rmagnétique sont bonnes_, on deuvrait observer un effet similaire et
méme supérieur pour la configuration semi - parallale - semi -
perpendiculaire. En d’autres mots, on devrait mesurer un effet
analogue a celui causé par un alignement de trés mauvaise qualité.
Les mesures dans cette configuration devrait donc présenter de
normbreuses relaxations incluant les relaxations paralléles et
perpendiculaires, mais en plus, des relaxations apparentes, 3 des
fréequences décalées_, causées par des groupes de molécules placeées

dans un alignement intermédiaire.

La figure 3.15 et les tableaux 3.4 et 5 comparent les
fréquences de relaxations de la configuration paralléle avec
celles de la configuration semi- parallele - semi -
perpendiculaire. On peut v observer 1’effet des alignements
intermédiaires par la présence de relaxations multiples. Cette
comparaison confirme 17influence de ces nombreuses relaxations sur
les résultats de la configuration paralléle que nous avons
déduits. Ainsi, on peut wvwoir, sur le graphique, que les six
relaxations de ces deux configurations concordent relativement
bien puisque selon la méthode de décomposition utilisee, la
précision est inuversement proportionnelle & la fréquence. Comme

nous 1’avons déja mentionné cette précision n'est pas trés bonne



TRGLERU 3: PERMITTIVITE STATIQUE ET FREQUENCES (HZ) DE RELAXATIONS
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TABLEAU S: PERMITTIVITE STATIQUE ET FREQUENCES (HZ) DE RELAXATIONS
BCB - RESULTATS DE LA CONFIGURATION PERPENDICULAIRE
UTILISES POUR LE CALCUL DE LA CONFIGURATION

PARALLELE.
I I -1 ) CEEEEEEEEEEY |
rTemp. c 1 & 1 FREQ. 1 1 FREQ. 2 I FREQ. 3 I
s S O et} CEEEEEEEE |

40.37 1 7.85 1 .35E+08 1 .21E+09 I .B1E+09 I
39.96 1 6.67 I LAZE+08 I L22E+09 1 .53E+09 I
Jg.ez I 6.06 I .48E+08 I .22E+09 1 .53E+09 1
35.90 1 S.43 1 +S2E+08 | «22E+09 I .61E+039 I
28.00 I 5.13 1 .45E+08 I .22E+08 1 .S3E+09 1

e B B et

= o e e

TABLEAU B: PERMITTIVITE STATIQUE ET FREQUENCES (HZ) DE RELAXATIONS
BCB - RESULTATS DE LA CONFIGURATION SANS CHAMP MAGNETIQUE
UTILISES POUR LE CALCUL DE LA CONFIGURATION

PARALLELE.
I--- [—- I--- I- -1 I I
ITEMP, CI §, IFREQ. | I FREQ. 2 I FREQ. 3 I FREQ. 4 I
[~ ] I I- I ]
1 33,051 S.61 I .40E+08 I  .22E+@S I  ,41E+09 I  .BSE+0S I
I 39.00 1 6.35 1 .4SE+@8 I  .226+09 I  .41E+@9 1  ,GSE+09 I
I 32,001 S.23 1 .48E+@8 I .226+@3 I  .41E+Q9 I  .BSE+@S I
I 30.001 4,95 1 .S2E+@8 I  .22E+@9 I  .41E+@9 I  .GSE+Q9 I
[nme—- 1 I-- —- I I -1



fig. 314;CRISTAL LIOUIDE BCB
CONTRIBUTION PERPENDICULAIRE DANS LA CONFIGURATION SEMI-PARALL .-SEMI-PERP.
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fig.3.15:CRISTAL L10UIDE BCB
INFLUENCE DE LA CONFIGURATION SEMI-PARALL .
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au-dessus de 600MHz et c’est pourguoi on conclut gqu’il n'y a pas

de discordance majeure apparente.

A la fig. 3.14 et aux tableaux 1 et 4 on constate qu®il n'y a
pas de correspondance entre la premiére relaxation de la
configuration perpendiculaire et les deux premiéres relaxations de
la configuration semi - paralléle semi - perpendiculaire. Les
processus de relaxation de basses fréguences é&tant propre 3 la
configuration paralléle, ce résultat confirme la présence de
comportement unique a la configuration paralléle dans la
configuration semi - paralléle - semi - perpendiculaire. HAux
tableaux 1 et 4 on observe également gque la deuxiéme relaxation de
la configuration perpendiculaire corresponds, a 30 Mhz preés, a la
troisiéme relaxation de 180 MHz de la configuration semi -
parallele - semni - perpendiculaire et le graphigue montre gque les
cinquiéme et sixiéme relaxations de la configuration semi -
paralléle - semi - perpendiculaire se confondent avec la troisiéme
relaxation de la composante perpendiculaire. Dans ce dernier cas,
les contributions des alignements intermédiaires provoquent un
décalage de la fréguence de relaxation et on peut conclure que les
cinguiéme et sixiéme relaxations ne sont en fait gue deux
composantes dune seule et mémne relaxation;: soit la troisiénme
relaxation de la configuration perpendiculaire. La méthode
d*analyse fait apparaitre ces relaxations dans les résultats de la
configuration paralléle mais elles n’ont aucun sens physique dans

ce dernier cas.



On ne retrouve pas, dans les differentes fréequences de
relaxations de la configuration semi - paralléle - semi -
perpendiculaire, l*éqguivalent de la fréquence de relaxation
principale de la configuration perpendiculaire. Cet écart laisse
supposer que la réponse du processus de relaxation de type
perpendiculaire, a cette fréguence, est masqué par la réponse du
processus de relaxation de type paralléle gqui est plus forte.
Puisque, dans une méme mesure, les contributions des deux
composantes sont présentes et que les fréguences retenues sont
fonctions des points maximums de la courbe d?’absorption
diélectrique ou des points d’inflexions de la courbe de
dispersion, la présence d'une forte réponse, causée par une
relaxation de type paralléle. peut masguer la réponse de la

relaxation de type perpendiculaire qui est plus faible.

3.3.2.3 BCB Parallele.

L*incertitude sur les fréguences de relaxations de la
configuration paralléle est plus éleuvée que pour les deux autres
configurations. Comme nous 1%avons uvu, notre méthode d?évaluation
des relaxations de la configuration paralleéle fait Que la presence
de rmultiples relaxations dies aux alignements perpendiculaires et
intermédiaires de la configuration semi - parallele - semi -
perpendiculaire se répercute directement sur les résultats. La
fig. 3.15 illustre les correspondances entre les différentes
relaxations de la composante paralléle et de la configuration semi

- paralléle - semi — perpendiculaire. Sur ce graphigue on observe,



pour les deux ensembles de points, six relaxations qui concordent
relativement bien entre elles. 0Or, selon la théorie de Hartin et
al.C34], i1l n’y a pas de relaxations secondaires importantes pour
la composante paralléle de la permittiviteée des cristaux liquides

7vCB et BCB.

En réferant a l1’annexe 0, on woit aisément que 1"amplitude
des oscillations secondaires pour la composante parallele de
l1*absorption diélectrique_, et méme pour la fonction G2, est faible
comparée a l"amplitude de la relaxation principale. Ces
oscillations secondaires ne sont que des résidus de la
configuration semi — parallléle - semi - perpendiculaire et ne
peuvent confirmer aucune relaxation. Toujours en annexe 0, les
graphiques Cole-Cole montrent un semi-cercle presque parfait, et
tel gque démontré au chapitre I, ce semi-cercle symétrique suppose
une seule relaxation principale. Les résultats des relaxations
principales de la configuration paralléle et des autres
configurations sont illustrés a la fig. 3.16. La relaxation de la
configuration paralleéle varie de 10 MHz environ en phase néematique

a 19MHz environ en phase isotrope.

3.3.2.9 Comparaison avec la littérature sur le 8CB.

Hos résultats pour le comportement diélectrique dynamique du

BCE se comparent avantageusement avec ceux des autres égquipes. La
fig. 3.17 illustre la similarité de nos valeurs avec les résultats

limiteées d’autres sources. En généeral l1'accord est tres



Fig. 3.16:CRISTAL LIOUIDE 8CB
PRINCIPALE RELAXATION FONCTION DE LA PHASE ET DE LA CONF|GURATION.
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satisfaisant mais les résultats de la composante paralléle

présentés par Shashidhar [28]1 sont légeérement plus élevés.

3.3.3 Comportement diélectrique dynamigue du 7CH.

Les réasultats des mesures dynamigues sur le 7CH sont
présentés aux annexes E_F,G,H par les graphiques des fonctions de
décomposition GO_,G1 _G2. Le comportement du 7CB est similaire a
celui du B8CB mais le 7CB n"a pas de mésophase intermédiaire

snectigue A comme le BCH.

3.3.3.1 7CB perpendiculaire et sans champ magnétique.

Comme on peut le voir a la figure 3.18 et au tableau 7, les
rnesures du cristal liguide 7CB en configuration perpendiculaire
montrent trois relaxations. Les deux relaxations secondaires de
225 MHz et 550 MHz ne wvarient pas en fréguence avec la température
et on les associe a des relaxations d’ordre intra - moléculaire.
11 faut noter, au tableau 7, une valeur abeéerrante de la troisiéne
fréquence de relaxation pour la mesure a la température de 29.92
degrés celcius. Cette mesure fut prise huit heures apreés la
réeférence a vide. 0On conclut & une erreur die 3 une déviation du

systéme SOT sur cette longue période de temps.

En configuration sans champ magnetique, le 7CB présente
guatre relaxations dont trois secondaires a 650 MHz, 411 HHz

environ et 215 MHz <(fig. 3.18 et tableau 8). Ces trois frégquences



Fig. 3.18: CRISTAL LIDUIDE 7CB
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TABLEAU 7: PERMITTIVITE STATIQUE ET FREQUENCES (HZ) DE RELAXATIONS

7CB - CONFIGURATION PERPENDICULAIRE

] e e S B
I TEMP. CI & I[FREQ. | IFREQ. 2 IFREQ. 3 I
I- ~--1 S S
1 45.40 1 9.86 I .376+08 I  .226+09 I  .S53E+09 I
I 44.28 1 9.73 1 .35E+08 I L24E+Q9 1 STE+Q9 I
I 43.29 1 9.14 [ .35E+08 [ L24E+09 1 LS3E+89 1
I 42.80 1 8.25 1 «3TE+08 [ L22E+09 I .STE+@9 I
I 42,00 1  7.43 1 .42E+408 1  .22E+@9 I  ,S7E+09 I
I 39.97 1 6.66 I .48E+08 I  .22E+@3 I  .S76+09 I
I 35.771 6.151 .48E+408 I .22E+@9 I  ,S7E+09 I
I 3.97 I §.71 1 LA48E+08 [ LZZ2E+@39 1 STE+@9 1
I 29.921 5,581 ,45E+@8 1 .22E+09 I  .36E+@9 I
| S et et et |

TABLEAU 8: PERMITTIVITE STATIQUE ET FREQUENCES (HZ) OE RELHIHTIDNE
7CB - CONFIGURATION SANS CHAMP MAGNETIQUE

Jemnnanaen | amm——— -1 -—]-- ———]-

I TEMP. CI & I FREQ. ' I FREQ. 2 I FREQ. 3 I FREQ. 4
[==== I =1 I -] I

I 45,10 1 9.83 I .35E+08 I L21E+Q9 I L4BE+09 I .GSE+29
I 43.60 I 9.46 I .35E+@8 1 L.21E+09 1 L41E+09 1 .65E+09
I 43,00 1 B.65 I L3TE+Q8 1 LZ21E+29 1 LA1E+Q9 1 .65E+@9
I 42.00 I 7.36 1 .42E+08 1 L22E+09 1 J41E+@9 1 .B5E+@9
I 40.00 1 6.58 I L4BE+08 [ L22E+08 1 LA1E+09 1 .B5E+09
I aT.ee I B.14 I .4BE+08 I .22E+@09 1 .41E+@8 I .BSE+@39
1 33.00 1 5.67 1 .5Z2E+08 1 .22E+09 1 L.4BE+Q9 I .GSE+29
I 30.00 I 5.71 1 L45E+@8 1 .22E+@9 I .4BE+@9 I .ESE+29
1 43,50 1 9.83 1 .35E+08 I LZBE+Q9 1 .3BE+Q3 I .65E+09
I 42.50 1 T7.35 1 .45E+08 I L21E+29 1 LA41E+09 1 .ESE+@3
I 41.00 1 B.98 1 L4SE+08 I - .21E+@9 I .3BE+Q9 1 .65E+0@9
I JB.10 1 B.12 1 L48E+08 I J22E+Q9 I .3BE+Q9 I .5S5E+0@9
e e (e e T e B e I

L I I I B I I T e Y I B Y I ]
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de relaxations secondaires sont également inuvariantes

indépendamment de la phase ou de la température. On associe
directement la relaxation a8 215 MHz de cette configuration avec la
relaxation a8 225 MHz de la configuration perpendiculaire et on
peut assumer que la relaxation a 650 MHz concorde avec la
relaxation a8 550 MHz de la configuration perpendiculaire en
considérant la faible précision de la methode d’analyse a ces
frégquences. Par contre, la relaxation a3 411 MHz n’a pas de
correspondance avec un processus reel de relaxation. Ce
compartement du 7CB dans la configuration sans champ magnétique
est tres analogue 3 celui du 8CB dans la méme configuration. Dans
les deux cas on obseruve l’apparition d’une nouuvelle fréquence
intermédiaire de relaxation par rapport aux fréguences de
relaxatiaons obseruvées en configuration perpendiculaire. I1 semble
que, pour les deux cristaux liquides, les effets de surfaces ne
soient pas suffisants pour provoquer un alignement parfaitement

perpendiculaire.

La relaxation principale pour les deux configurations est la
méme et varie avec la température. On l1’associe au processus de
relaxation inter-moléculaire. Cette relaxation survient a 36 MHz

enuviron dans la phase isotrope et a 46 MHz en phase nématique pour

les deux canfigurations.

3.3.3.2 7CB semi-paralléle-semi-perpendiculaire.

La configuration semi — paralléle - semi - perpendiculaire,
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comme dans le cas du 8CB, doit contenir les informations sur les
frégquences de relaxations de type paralléle et perpendiculaire en
plus des frégquences de relaxations apparentes reliées aux
alignements intermédiaires. MHous présentons la comparaison entre
les fréquences de relaxations des configurations paralléele et
perpendiculaire et celle de la configuration semi - paralléle -
semi - perpendiculaire aux figures 3.19 et 3.20 et aux tableaux
7,9 et 10. On v observe, comme dans le cas du BCB, 1°effet des
alignements intermédiaires par la présence de relaxations

rmultiples.

Toujours de fagon similaire au comportement du 8B8CB, il n’y a
pas a la figure 3.19 et au tableaux 7 et 10 de correspondance
entre la premiére relaxation de la configuration perpendiculaire
et les deux premieres relaxations de la configuration semi -
paralléle — semi — perpendiculaire. Encore une fois, le
comportement du 7CB est trés analogue & celui du 8CEB et le
processus de relaxation de type perpendiculaire est masqué par la
présence du processus de relaxation paralléle, plus fort. La
deuxiéme relaxation de la composante perpendiculaire se situe
entre la troisiéme et la guatriéme relaxation de la configuration
semi - paralléle - semi - perpendiculaire. Il faut y voir un
phénoméne de décalage {(shift?» des fréguences de relaxations de la
configuration semi — paralléle - semi - perpendiculaire cause par
les groupes de molécules placées en alignements intermédiares.
Pour la méme raison, la troisiéme freguence de relaxation de la

composante perpendiculaire se situe entre les cinguieéeme et sixieme



Fin.3.17:CRISTAL LIOUIDE 7CB
CONTRIBUTTON P ERPENDIC!LAIPE DAIS LA COIFICURATION SEMI-PARALLELE-SEMI-PERPENDICULAIRE
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£iQ.3.20:CRISTAL LIQUIDE 7CB
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TRELERY 9: PERMITTIVITE STATIQUE ET FREQUENCES (HZ) DE RELARATIONS
708 - COMFIGURATION PARALLELE

I I 1 1 I I I I 1
ITOW.CI &, IFRED.1 TFRED. 2 IFREQ. 3 IFRED. 4 IFREQ. S5 IFREQ. 6 I
I -1 1 I I [ [ I 1
I 00T 16301 .S2E4071 L67E+08 1 L1BE+D9 1 .27E+091 .43E+091 .6SE+09 1
I B.0I 15801 %071 72081 1864091 .ZTE+091 4364091 6SE+091
I $0.381 14501 .9BE+071 .OBE+0B I L1BE+D9I .29E+091 .43E+091 .69E+09 1
I 4,981 14301 1464081 .BOEDBI .1BE+091 .Z7E+091 .43E+091 696091
I 8501 N.60I 2064081 ,S4E«0BI L1BE+091 .2%E+091 .43E+091 .6SE+091
I 29981 16801 . O%+071 6764081 .18E+091 27E+091 . 43E«D91 .6SE+09 1
I 10,001 15601 .92E+071 BEE+0BT .1BE+051 .29E+091 ,43E+091 ,69E+091
I 1 —1 I I 1 [ I I

TABLERU 10: PERMITTIVITE STATIOUE ET FREQUENCES (HZ) DE RELAXATIONS
78 - SEMI-PARALLELE-SDMI-PERPERDICULAIRE

1 1 I I J—== I I 1 I
1. C1 & TFREQG, ! TFREQ. 2 IFREQ. 3 IFREQ. 4 IFREQ.S IFREG. 6 I
I 1 1 1 [ I-- -1 1

29981 1,201 .92E+071 .67C+0B 1 LIBE«09 T ZTE+09 1 L 43E+09 1 L65E+09 1
/00T M1 L8207 1 V2081 LBES09T LZTE#091  ASE09 1 LBSE+09 ]
AT NMAGT LS2E+07 1 L63E+0B 1  LIBES09 1 LZTEW09 1 L 43EWB9 I LGSE+03 I
$2.01 10,401 2564081 .BBEs0BI LIBERDST L2PE+051 L A3EM09 1 6SE+09 I
.91 10901 LISE+081 .TZE+D81 L1BEX091 LZTEA09 1 L ABES091  LBSE4O9 I
0,91 1031 NE081 . TPE+081 L1BE+091 ,29E+091 .H3EP091 B3E+091
%0.001 1,201 9264071 .T7E+0B 1 LIBE+09 1 27E+09 1 . 43E+09 1  6OE+09 I

=l I 1 I ) e |

g ey ey A ey
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TABLEAU 11: PERMITTIVITE STATIQUE ET FREQUENCES (HZ) DE RELAXATIONS
' 7CB - RESULTATS DOE LA CONFIGURATION PERPENDICULAIRE
UTILISES POUR LE CALCUL DE LA CONFIGURATION

PARALLELE .
e B S E —=-1 I
I TEMP. €I § I FREQ. | I FREQ. 2 I FREQ. 3 I
I1--- ) G B i S

I 29.92 1 5.59 1 LASE+B8 I JZ2E+Q9 1 .B1E+@9 1
I 42.90@ I 7.43 1 HAZE+QE I L22E+05 1 LSTE+09 I
I 39,97 I 6.66 1 L4BE+08 I L22E+09 1 +STE+09 I
I 43,28 I 9.14 I L3SE+08 I L24E+09 1 .53E+09 I

e e --1- —-I -1

TABLEAU 12: PERMITTIVITE STATIQUE ET FREQUENCES (HZI) DE RELAXATIONS
7CB - RESULTATS DE LA CONFIGURATION SANS CHAMP MAGNETIQUE
UTILISES POUR LE CALCUL DE LA CONFIGURATION

PARALLELE,

I-—- I I- -I- I I I
I TEMP. C1 & I FREQ. | I FREQ. 2 I FREQ. 3 I FREQ. 4 I
I ) -1 I 1-- -1

I 37.80 1  6.14 1  .48E+@8 I  .22E+09 I  .41E+@9 I  .GSE+09 I
I 41,001 65.98 1 .45E+08 I  .21E+@9 I  .3BE+@9 I  .BSE+QS I
I 39.00 1 6.50 I .48E+@8 I  .21E+@9 I  .38E+@9 I  .GIE+09 I
R I-—- o I -1 -1
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frequences de relaxations de la configuration semi - parallele -

semi - perpendiculaire.
3.3.3.3 7CB Parallele.

Les résultats des mesures de la permittivité diélectrique du
7CB en configuration paralléle présentent une suite de fréquences
de relaxations sans sens physiaue provenant des relaxations
apparentes des molécules en positions intermédiaires de la
configuration semi - parallele - semi - perpendiculaire. La fig.
3.20 et les tableaux 9 et 10 montrent la concordance geénérale
entre les difféerentes freguences de relaxations de la
configuration paralléle et celles de la configuration semi -
paralléle - semi - perpendiculaire. Cette correspondance, presque
directe, montre bien 1'influence des résultats de cette

configuration sur les reéesultats de la configuration paralléle.

Comme dans le cas du 8CB, les graphigques des fonctions
Go ,G1 ,62 du 7CB en configuration paralléle, a8 1’annexe H, montrent
une amplitude faible & partir de la deuxiéme relaxation. Ce fait
tend a démontrer gue ces oscillations ne correspondent pas a une
fréquence de relaxation; ce gue confirme le semi-cercle presgue
symétrique présent sur les graphiques Cole -Cole de cette méme
annexe. Ces résultats et conclusions sont en accord avec la
théorie de MartinL34]1 qui ne prédit aucune relaxation secondaire
pour la composante paralléle du 7CB. Les graphigues Cole -Cole de

l1"annexe H montrent également, guune fois la phase isotrope
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- atteinte, des relaxations secondaires de plus fortes amplitudes
apparaissent et rendent le semi-cercle asymétrique, de type
Cole-Davidson. Ces relaxations secondaires proviennent de la
fraction des molécules placées dans un alignement intermédiaire,
par rapport a la propagation du champ électrique, en phase

isotrope.

La fréequence de la relaxation principale du 7CB en
configuration paralléle varie de 9.2 MHz environ en phase

nématigue a8 20 MHz environ en phase isotrope.

3.3.3.4 Comparaison avec la littérature sur le 7CH.

A partir des valeurs des fréquences de la relaxation
principale des trois configurations, on établit le graphique de la
figure 3.21 pour les phases isotrope et nématique. Ces résultats
concordent assez bhien avec ceux de la littérature (fig. 3.22), &
1"exeption des résultats de Davies et al.[29] pour la composante
perpendiculaire gui sont relativement plus élevés. Les résultats
de Shashidhar [28] pour la composante paralléle sont également

supérieurs aux notres.

La théorie proposée par MartinC34]1 pour la relaxation
diélectrigue en phase nématique procure un accord gqualitatif avec
nos réesultats pour le 7CB {(fig. 3.22>. Les temps de relaxation

”Gh * pour la configuration paralléle et " " pour la

configuration perpendiculaire sont définis en terme de facteurs de



Fig. 3.21:CRISTAL L'OUIDE 7CB
PRINCIPALE RELAXATION FONCTION DE LA PHASE ET DE LA CONFIGURATION

. M RI PARALLELE A Ri SEMI-PARALL .-SEH]-PERP.
Ef F R1 PERPENDICULAIRE & R] SAMS CHAMP MACHET|QUE

i =
00 —
P —
Ll =

N+ & a a+ 3
- —

FREGUENCE HERTZ
11
'

LEL

(@
-+ ' S L T St e Sl S S R st e sy mt St Bl
J1.20  31.40 31.69 31.80 32.00 32.20 32.0 ~ 32.60 32.80 33.00 33.20
(1 /KELVIN) 1000 +0




—100

( MHz

f

132

10

T

~J
M
o
+
+
14110

d
gﬁ%
| &
I
%}

‘--""q.‘--
- —
"‘In‘-'- -
(=] -
2
< . :
~—MARTIN. (Théﬂl‘iﬂﬂﬂ} + 8 -
@ semi-paralléle-gemi-perp. -
@ Paralléle
+ DAVIES et al. .

4 LIPPENS et al.
{) Sans champ magnétigue

@ Perpendiculaire 8N
[ 1 t

1
3.0

31 . 32 33 34
10?!T'tK“}

Fig. 3.22: Fréquence de la relaxation principale
"du 7CB en fonction de la température.



133

ralentissenent q, et gy comme:
By = onT, ¢3.11)
G, = 9T, ¢3.12>

ol " Gy" est le temps de relaxation moléculaire en phase
isotrope, extrapolée a la température d'intérét. Ces facteurs de

ralentissement sont fonctions de /KT, la force du potentiel

nematiques od "g" est la hauteur de la barriére de potentiel, "k"
la constante de Boltzmann et “T" la température absolue. Les

facteurs de ralentissement peuvent étre calculées pour différentes
valeurs de g/KT ou S, le parametre d’ordre, comme une fonction de

la température réduite TU2/THI®UNI? , o0 THI est la température de

transition nématique-isotrope et UNI le wvolume molairel27].

Bose et Thoen C40] ont calculé les valeurs de la fréguence de
relaxation principale pour les deux composantes paralléle et
perpendiculaire. La courbe théorique est plus basse que les points
expérimentaux pour la composante paralléle mais procure
approximativenent les méme variations de température. Elle
s’accorde quantitativement mieux avec les points expérimentaux
pour les faibles températures de la composante perpendiculaire du

7CH.

Pour la composante perpendiculaire du 7CB, la théorie de

MartinC34] prédit deux relaxations secondaires a environ 100 HHz



134

et 250 MHz prés de la transition nématique-isotrope. La force de
ces relaxations serait respectivement d’enuiron 10% et 1% de la
force de la relaxation principale et ces relaxations seraient
dépendantes de la température. Mos résultats pour la composante
perpendiculaire du 7CB en phase nématique montrent deux
relaxations secondaires indépendantes de la température situées a
environ 225 MHz et 570 MHz Ces relaxations observées
expérimentalement sont également présentes en phase isotrope. Hos
résultats ne concordent pas avec la théorie de Martin. Le fait que
les relaxations secondaires s"observent dans les deux phases
nématigue et isotrope, nous ameément & croire qu®elles sont
associéees a des processus intra-roléculaire comme dans le cas du

8cB.

Finalement, UacrenierL36] observe une relaxation de basse
fréguence pour la composante perpendiculaire du 7CB, comparable a
la fréquence de relaxation de la composante paralléle. Cette
relaxation n’est pas predite par la théorie de Martin[34] et nous
n*observons pas cette relaxation de basse fréquence pour la
composante perpendiculaire du 7CHB. Hous pensons que cette
relaxation est probablement causée par un alignement incomplet des

rmolécules tel que proposé par Kressel371.

3.4 COMPARAISON DES COMPORTEMENTS DYNAMIQUES DES CRISTAUKX 8CB

ET 7CB.

La figure 3.23 montre une comparaison entre nos résultats
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pour le YCB et le BCH. Les points sont traceés avec la méme echelle
1/T de telle fagon que les transitions nématique - isotrope des
deux cristaux liguides coincident. On peut voir, a la suite de
cette comparaison, gu®a l’exeption d’une légere différence dans la
phase isotrope, les resultats dans la phase cristalline liguide
sont presque identiques. La présence de la phase smectigque A du
BCEB ne cause pas de différences majeures de comportement par
rapport au 7CB qui ne posséde pas une telle phase. Apparemment,
1*ocecurence des strates Sa n'a que peu d'influence sur le
comportement dynamigue des dipiles. Une autre observation concerne
le changerment de pente continu sous la température de transition
nématique—-isotrope; cette continuité décrit un changement continu
de 1*énergie d’activation et il semble inutile de définir des
energies d'activation distinctes pour les phases néematique et

smectique A comme 1*ont fait Oruon C30] et Bukal33] sur la base de

quelques points de mesures.

3.5 COHCLUSIONS.

Ce travail fournit les résultats des mesures dielectrigues des
cristaux liquides 7CB et BCHB sur une large bande de fréquences et
de températures. Hous avons ainsi décrit le comportement
diélectrigue de ces deux cristaux aussi bien dans les phases
isotrope gue nematique. Les résultats obtenus pour les deux phases

concordent avec la littérature.

Le champ magnétique utilisé pour les mesures nous a permis de
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fournir la preuve que l1’alignement de surface, dans le cas de
notre cellule coaxiale remplie avec les cristaux 7?CB ou 8CB, est
suffisant pour engendrer une configuration de l’alignement des
molécules majoritairement perpendiculaire, du point de wvue
statique, & la propagation du champ électrique. Ces resultats
viennent confirmer 1’affirmation de Bose et ThoenC13] pour le

comportement diélectrique du cristal liquide BCBH.

Pour analyser le comportement dynamique des deux cristaux
liquides, nous avons développé un logiciel de décomposition des
fraquences de relaxations basé sur la méthode d’analyse de
Bottcher et Bordjewick. Ce traitement des données du systéme SOT
posséde une résolution suffisante pour déceler une différence
entre deux alignements similaires du point de vue statique tel que
les alignements engendrés par les configurations expérimentales
perpendiculaire et sans champ magnétique. Ainsi, pour la premiére
fois, 1’analyse de la distribution des fréquences de relaxations,
obtenues par S0T7T, procure des informations guant a 1"homogéneéeite
de l1*alignement rmoléculaire. Méme si la précision sur les
fréquences des relaxations intra - moléculaire obtenues par cette
analyse demeure faible, la résolution est suffisante pour
discerner des variations dans les fréguences de relaxations des

trois configurations expérimentales utiliseées.

Pour la premiére fois également, des résultats dynamiques sur
la composante paralléle de la permittivité diélectrique des

cristaux liguides 7CB =t BCB sont obtenus par la technigque de
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spectroscopie dans le domaine du temps. Ces résultats sont déduits
a partir d’une configuration expérimentale hybride de type semi -

parallele - semi — perpendiculaire propre & une cellule coaxiale.

La précision du calcul de la décomposition des fréquences de
relaxations est assez bonne pour prétendre que, pour les deux
cristaux liguides, il v a trois processus de relaxations
différents dans la composante perpendiculaire en phase nématique
mais que seulement un de ces trois peut Btre associeée a ceux
pradits par la théorie de Martin. Les deux relaxations a hautes
fréguences sont indépendantes de la température et ne

correspondent pas a3 celles predites par la theéeorie de Martin.

Hous n*observons pas non plus de relaxation a basses
frequences, pour la composante perpendiculaire du 7CB, telle gue
celle obtenue par WacrenierL36]. La theéorie de MartinlL34]l ne
predit pas cette relaxation. Puisgue sa fréguence s apparente a
celle de la relaxation principale de la configuration paralléle,
nous croyaons a un mauvais alignement des molécules des cristaux

liguides mesurés par Wacrenier.

Pour la composante paralléle, déduite a partir de la
configuratuion semi - paralléle - semi - perpendiculauvire, nos
réesultats, sur la relaxation principale du 7CB, sont en accord
avec la littérature et concordent gqualitativement avec la theorie
de Hartin sur le 7CB pour lequel Bose et Thoen C40]1 ont calculé la

courbe théorigque. Les graphigues Cole-Cole des deux cristaux
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montrent un Debye presque parfait en phase nématique pour les
résultats de la composante paralléle et présentent un caractere
type Cole-Davidson en phase isotrope, ce qui implique une présence

de la contribution perpendiculaire dans cette phase homogéne.

Une comparaison entre les processus de relaxations
principals, pour les deux cristaux, sur toute la garmme de
température, montre gque les deux processus sont similaires et que
par conséquent, il n’y a pas de contribution de la mésophase

smectique A dand le processus de relaxation du 8CB.
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