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Caractérisation electrique des contacts entre
grains des composites par la spectroscopie
diélectrique

Résumé

Comprendre le phénomene de transition de conduction dans les milieux
granulaires métalliques et diélectrique est un probleme complexe dépendant
d’un nombre important de parametres globaux, relatifs au contact entre grains,

la taille des amas, et la concertation des echantillons.

Notre travail est d’étudier les propriétés électriques d'un composite
granulaire a deux dimensions. Plus précisément, un model électrique de contact
entre grains puis un circuit équivalent est déterminé. Le circuit obtenu est

résolu par les lois de Kirchhoff.

Nous avons présenté I'effet des contacts entre grains dans un mélange métal
diélectrique sur le comportement du spectre d'impédance. Le contact entre grain
est modélisé par un circuit RLC dans le cas d'un contact entre conducteurs et
RC dans les autres cas.

Le travail est fait pour une gamme de fréquence allant de 10-12 jusqu'a 10*
Hz pour pouvoir négliger I'effet de la self.

Nous avons trouvé que la partie imaginaire de spectre d'impédance, présente
deux pics. Pour des concentrations légerement inférieures a 1, le premier
correspond au lien conducteur et le deuxiéme dépend de la taille et la forme des
amas

Mot clé: Percolation, spectroscopie d’'impédance, contectnposite
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Introduction générale

Introduction générale

La matiére granulaire étant trés commune dans la nature comme dans l'industrie, les
problémes qui y sont liés ont été traités dans de nombreux domaines de recherche, ces efforts
ont abouti a des développements importants aussi bien en recherche théorique qu’en

recherche expérimentale et numérique.

N

Ce travail préliminaire sur les systémes simples cherche a obtenir des lois pour
généraliser les solutions a des assemblages plus complexes et plus proches de la réalité
naturelle en terme de formes, polydispersité et propriétés électriques des contacts entre
grains, car au-dela de la diversité des propriétés électriques des systéme de grains, il existe
des caractéristiques communes qui reposent sur la géométrie de désordre qu’il faut maitriser

sur des assemblages simplifiés avant d’espérer obtenir des lois lus générales.

Les propriétés diélectrique dans ce genre de matériau varient sensiblement selon la nature
des composites par exemple pour des polyméres dopés au noir de Carbone on a une
conductivité électrique proche de celle du cuivre ce qui prédit un futur florissant concernant
les batteries légéres. D’autre composites présentent une tres grande résistance a la corrosion

et sont donc utilisés comme moyen de revétement dans I'industrie navale.

Les composites métal-isolant ont été modélisés par des théories célebres telles que la
théorie du milieu effectif dans un plan, pour un réseau permet de déterminer une impédance
complexe totale. Et la théorie de percolation. Cette derniére est caractérisée par une
transition de phase du second ordre et des exposants critiques universels. Le champ
d’application de la théorie de percolation dépasse largement le domaine de la science des
matériaux. Ce modeéle mathématique décrit aussi de nombreux phénomenes tels que

I'épidémie [1] et les feux de forets [2].

N

Notre travail consiste a étudier le comportement de l'impédance et la permittivité
complexe des matériaux composites d’'un mélange métal/ isolant ont été modélisés par les

circuits RC et RL-C soumis a un courant variable, est appliqué pour un systéme a 2D

constitué des contactes des grains conducteurs - isolants disposés aléatoirement.

Dans ce travail nous avons utilisé une méthode appelée Méthode Exacte (ME) pour
calculer I'impédance effective d’un mélange composite binaire. Cette méthode est basée sur
la résolution exacte des équations de Kirchhoff pour un réseau d’impédances qui exige

l"utilisation de matrices d’ordre N?xN?2 (ou N est la taille du réseau carré).
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Le premier chapitre présente une vue générale sur la théorie de percolation et ses

grandeurs essentielles comme le seuil de la percolation p,et les exposants critiques

engendré par la transition de phase.

Le second chapitre donne une vue générale sur les propriétés principales des matériaux
conducteurs et diélectriques et leurs comportements fréquentiels, et la technique de

spectroscopie d'impédance et ses application dans la caractérisation des matériaux.

Le troisieme chapitre présente le modele utilisé et quelques méthodes de calculs qui

permettent de déterminer les grandeurs physiques caractérisant nos systémes.

Le quatriéme chapitre est consacré aux résultats, discussions et interprétations,
nous étudierons 'effet des contacts entre les grains ainsi que 1'effet de taille (réseau,
amas) sur l'impédance équivalente d'un mélange métal/ isolant, et nous le
modéliserons par deux circuits RC et RL-C soumis a un courant variable, les calculs seront

faites dans une gamme des fréquences [10-10-10*Hz] appliqué pour un systeme a 2D.

Bibliographies

[1] Nouredine Zekri, Jean Pierre Clerc . R. Physique 3 (2002) 741-747

[2] Bernard Porterie, Nouredine Zekri, Jean-Pierre Clerc and Jean-Claude Loraud Comptes
Rendus Physique, Volume 6, Issue 10, (2005), 1153-1160
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Chapitre 1 La théorie de la percolation

I- Introduction

Le concept de percolation a été introduit en 1956 par J. M. Hammersley et S. R.
Broadbent [1], il permet une description statistique des systémes formés d'objets
pouvant étre reliés entre eux. La théorie de percolation a trouvé des applications
dans divers domaines. Elle a ensuite été utilisée en sciences physiques pour étudier
les transitions de phases (thermiques et Magnétiques), en sciences de la terre et de
I'environnement (champs pétroliers, feux de forét, hydrologie...), etc. Ce model a été
apprécié par beaucoup de chercheurs. Ces derniers n’ont pas hésité a porter leurs
contributions, citons a titre d’exemple : les Ftudes des systémes percolant
(Kirkpatrick) qui ont d’abord été effectués au moyen de Simulations numériques sur
des réseaux réguliers infinis définis par une dimension d’espace et une maille
élémentaire (cubique, hexagonal...). Une série d’études a été Réalisée par la suite
notamment par le physicien Pierre Gille de Gennes sur différents milieux et sur
différentes structures [2]. Depuis, le nombre de problémes traités par le modele de

percolation n’a cessé d’étre en hausse.

I.1- Définition

Le mot percolation est tiré du latin « percolar », signifiant coulé a travers [3]. La
percolation est un modele qui traite les problemes qui découlent des milieux
désordonnés, en effet face aux difficultés rencontrés lors de la transmission
d’information dans ces milieux, la percolation se présente alors comme la théorie
idéal pouvant élucider un grand nombre de ces problémes.

I.2- Les types de percolations
Il existe deux types de percolations :
1.2.1- La percolation de Liens

Pour assurer le passage de I'information dans le systéme, il faut qu'une suite de
sites connectés entre eux par des liens intégres existe [4]. La probabilité pour qu'un

lien soit actif est noté p, est pour laquelle un lien est coupé est g avecg=1 -p d'une
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facon générale la percolation de liens concerne des structures en grille et ot1 le contact

entre deux mailles voisines s’établit a 1’aide d’un lien.

Figure (I-1) : percolation des liens.

1.2.2- La percolation de sites

Un ensemble d’éléments (sites) appartenant a un systeme sont reliés entre eux par
des liens, la variation d’activité des sites entraine la formation d’'une structure
Aléatoire appropriée, la transmission d’information dépend entierement de cette
Structure [4]. Lorsqu’un nombre fini de sites actifs sont reliés entre eux par des liens,
on dit qu’ils forment un amas finis, si deux sites sont reliés entre eux au moins par un

lien, on dit qu’ils appartiennent au méme amas.

La probabilité pour qu'un site soit actif est proportionnelle a p et celle pour

laquelle il est inactif correspond a g, de telle maniére que g =1 -p [5].
| %—
®

Figure (I-3) : Percolation de sites.
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I.3- Seuil de Percolation

Entre plusieurs sous unités d'un systeme quelconque. Lorsque p=0, toutes les sous
unités sont totalement isolées les unes des autres. Par contre, lorsque p=1, toutes les
sous unités sont connectées a leurs voisines; il y a donc connexion du systéme d’un
bout a l'autre [6].

En commencant par p=0, on crée des connexions de telle sorte qu’on augmente la

valeur de p. La valeur critique p_ de p est définie au point ou il y a une premiere

connexion d"un bout a I'autre du systeme.

Pour p<p_, il n’existe aucune connexion continue. Pour p>p, il existe au moins une

connexion continue des sous unités d'un point a I'autre du systeme.

P= P P=p. P>p,
(p=0.13) (P=0.50) (P=0.83)

1 - T—77 717~ I
I I | | | |

:Ffl:{:] B

r—-a—=—-1—-r-T~

Figure (I-6) : Apparition d'une connexion du systeme d’un bout a l'autre a partir d'une certaine proportion (ici

pc=0,5) des liens [7].

L’existence d"un chemin conducteur entre deux sites actifs dépend de I'existence
de sites conducteurs reliés par des liens actifs. S'il existe un chemin conducteur entre
un ensemble de site relié, on dit qu’ils appartiennent tous au méme amas. Le réseau
de liens est généralement utilisé dans le réseau triangulaire ou nid d’abeille, aussi il

est utilisé dans le réseau carré a deux dimensions, ou cubique a trois dimensions.

10
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Dans la théorie de la percolation, I'existence du seuil est fondamentale. Cette

valeur critique se caractérise par [8] :

=0 p < pc
p (p){> 0, P> pe (1)

La forme générale de la fonction de probabilité de percolation P(p) est présentée

sur la Figure (I-6).

0 = |

Figure (I-6) : Variation de la probabilité de percolation P(p).

A T'exception de quelques cas particuliers pour lesquels les valeurs de p_ sont

calculées analytiquement [9], p, est estimé au moyen de simulations numériques

(Tableau I-2).

11
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Tableau (I-2) : Valeurs de P_pour différents réseaux a 2 et 3 dimensions *valeurs exactes.

Réseau dimension site Lien
Nid "abeille 0.6962 0.65271
Carré 2 0.59275 0.05*
triangulaire 0.5* 0.34719
Diamant 0.428 0.388
Cubique simple 0.3117 0.1492
Cubique centré 3 0.245 0.1787
Cubique face 0.198 0.199
centrée

I.4- Quelques généralités

On appelle amas "cluster” un groupe de sites occupés et connectés entre eux par leurs
plus proches voisins. Un amas constitué de s sites est appelé s-amas ou "s-cluster” [10].
Les propriétés morphologiques d'un réseau sont alors définies par des lois

probabilistiques sur le nombre moyen de s-cluster (N,) ramené au nombre total de sites

du réseau (N):

ns= — (I.2)

Au fur et a mesure que p augmente, les liens actifs apparaissent dispersés a travers
le systéme, ceci va former des zones isolées de plusieurs liens actifs, ces zones sont
appelées amas finis. Si on augmente d’avantage la valeur p, ces zones vont s’étendre
a travers tout le réseau, les différents amas vont se coller. Voir méme former un seule
grand amas (amas infinis) qui relie les deux extrémités du réseau et qui permet le

4 Z N 7 2 Z . .
passage d’un coté a I'autre coté du réseau. Cette valeur pour laquelle il y a formation

d’un amas infinis est le seuil de percolation noté p.

12
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On définit ainsi les grandeurs suivantes :
La probabilité pour un site d’appartenir a un s-amas.
P.=sln (1.3)
Le nombre total d’amas.
G(p) = ZS: N, (1.4)
La probabilité pour un site d’appartenir a un amas.
> sih, (1.5)

La taille moyenne des amas a la concentration

[P
s(p) = 2P (L6)

gp

Chaque site peut étre vide avec une probabilité 1 - p ou occupé et connecté a un

amas de taille finie avec une probabilité )  s[h, ou infinie avec une probabilité p[P,

on aura donc

@-p)+), sP +plP, =1 (L.7)

> sh, = p(d-PR,) (1.8)

P, : Pour un site occupé d’appartenir a I’amas infini.

De nombreuses études ont été consacrées au comportement de structures
hétérogenes au voisinage de la transition de phase. Celles-ci ont montré qu’au

voisinage de p_, toutes les quantités caractéristiques des amas, telle que la longueur

13
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de corrélation & (distance moyenne entre sites occupés dans un méme amas), varient

comme une puissance de la différence|p - p|

{Z N, ( IO)} Olp-py ™ (L9)

ZSUT‘S(IO)} Olp-p)’ (110)

S

{Z s” [, ( IO)} Olp-p|” (L11)

{Zsms(p)e‘“s} Oh'e (112)

‘—V

&P Ofp-p.

Représente la partie singuliére ou critique de la quantité concernée ; o, ff et v sont

(1.13)

les exposants critiques universels. Ou ¢ est définie par la probabilité g(x) de trouver

a une distance x d'un point de 'amas un autre point appartenant également a cet

amas. La probabilité g(x) suit le Comportement :

g(x)0e™*  pour p<p, (L14)

Nous pouvons aussi définir cette grandeur comme étant la longueur pour laquelle

la masse de ’amas infini croit de maniére uniforme.

Une autre grandeur suivant cette loi en puissance est la distribution des tailles des

amas a la percolation. [11,12].

n(p)0ds” (1.15)

Nous pouvons aussi définir cette grandeur comme étant la longueur pour laquelle

la masse de ’amas infini croit de maniére uniforme.

14
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Une autre grandeur suivant cette loi en puissance est la distribution des tailles des

amas a la percolation. [11,12].
I.5- Lois d"échelle

Au voisinage de p., I'insensibilité du comportement des grandeurs caractéristiques
d’un probleme de percolation aux détails microscopiques de la structure sur lequel il

évolue, se résume dans les relations appelées « lois d’échelle ».Celles-ci concernent

principalement € (p), P (), s(p) et ns(p) Le degré de validité de ces relations n’étant
pas totalement connu, les termes des diverses équations seront séparés par la relation
logarithmique.

Pour des valeurs inférieures au seuil aussi bien que pour des valeurs supérieures,
la Taille linéaire des amas finis se caractérise par la longueur de corrélation. Elle se
Définit comme la distance moyenne entre deux sites du méme amas. Au voisinage

de p. c’est-a-dire lorsque p — pc est faible, la longueur de corrélation augmente selon

[13].

() =|p-p” p>pe (L.16)

L’exposantV est identique pour p>p. et p<p. et il ne dépend que de la dimension 4.
Autrement dit. La longueur de corrélation croit au dessous du seuil de la méme

Facon critique qu’elle décroit au dessus du seuil [14]. Pour un site, la probabilité

d’appartenir a l'amas infini P, (), dépend de la Proportion d’éléments actifs. Au

voisinage du seuil critique, la décroissance de P,, (p) Vers 0 s’effectue selon une loi

puissance de (p — pc) au fur et a mesure que p tend Vers p. par valeurs supérieures.

De facon formelle, ceci se traduit par [15].

p.. (p)= (P— pc)’ (117)

15
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Le coefficient f dépend lui aussi de la dimension d du modele, mais contrairement
a la longueur de corrélation, la loi d’échelle n'est valide que pour des valeurs
supérieures au seuil. En effet, la probabilité d’existence d’un amas infini est nulle
pour p<p. d’olt une probabilité nulle d’en faire partie La taille moyenne des amas
finis S(p) suit également une loi d’échelle. Au voisinage de p., son évolution est

supposée diverger selon la relation suivante [13].

S(p) =[p- pc]” (118)

Le coefficient y dépend de la dimension ou évolue le probléeme. De plus, la valeur
de pest identique au dessus et au dessous du seuil de percolation au voisinage du

seuil de percolation, seuls ont une influence les amas de taille voisine de ¢ soit s¢

cette taille type suit loien:

1
se=1|p=pg @ (L19)

Le nombre d’amas normalisé par site suit également une loi d’échelle selon la

relation suivante
z n 2-a
s [ \ P- IOC\ (1.20)
S

Les lois d’échelles insistent sur le caractere critique de la transition de percolation.
Elles rendent compte de I'évolution de certaines grandeurs statistiques au voisinage
du seuil de percolation. La caractéristique principale de ces lois d’échelle est leur
universalité, car les exposants qui sont liés a chacune d’entre elles ne dépendent que

De la dimension du probléme et pas des détails du réseau [8].

I.6- Exposants critiques

Les exposants critiques attachés aux lois d’échelles ne sont pas indépendants
[8,16]. La théorie physique d’échelle suppose que ces exposants sont interdépendants

Selon les relations d’échelle.

16
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Les relations d’échelle sont les équations de correspondance entre exposants, elles

sont valide pour touts les réseaux

2-g=r"1 (1.21)
o
p=r"2 (1.22)
ag
y=377 (1.23)
o
Il existe d’autres relations comme [17]:
1
o= (1.24)
(B+7)
B
rT=2+ (1.25)
(B+7)
2—a=(’_1)=2/3+y (1.26)
o

La validité de ses relations d’échelle n’est généralement pas contestée [18]. Elles
montrent ainsi que tout dépend de deux exposants, peu importe qu’il s’agisse de U et
rToupf ety car de ces deux exposants il est possible de déduire tous les autres [19].Le
tableau (I-3) donne quelques valeurs typiques des exposants critiques pour différents

parametres et pour les dimensions 2 et 3 [10].

Tableau (I-3) : Quelques exposants critiques au voisinage du seuil de percolation.

EXPOSANT CRITIQUE d=2 d=3
G- nombre total d’amas -2/3 -0.6
B-amas infini 5/36 0.44
y-taille moyenne des amas finis 43/3 1.8
v -longueur de corrélation 4/3 0.88
u-conductivité 1.3 2.0
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I.7- Domaine d’application de la percolation

Le champ d’application de la percolation a dépassé amplement 'unique domaine
de la physique en donnant ainsi a cette théorie un caractere pluridisciplinaire [4].des

exemples d’application sont présentés dans le tableau suivant.

3 N N Phases
Phénomenes ou systémes
Flux de liquide dans un milieu poreux Humidité locale / étendue
Propagation de maladies dans une Endiguement / épidémie
population
Communication ou réseau de résistances Déconnexion / connexion
Matériaux composites conducteur-isolant Isolant / conducteur
Quark dans les matieres nucléaires Confinement / non-confinement
Transformation magnétique Paramagnétique/ ferromagnétique
Transition de glaciation Liquide / glace

La principale propriété a retenir est 1'existence d'un seuil de percolation bien
déterminé et universelles au voisinage de ce seuil, mettant en évidence le caractére

critique de toutes les transitions de percolation [20].
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Chapitre 11 Propriété diélectriques des composites

II- Introduction

Le succes des matériaux composites provient de la possibilité d’obtenir des
propriétés tres diverses en fonction des caractéristiques des phases constituantes. La
caractéristique effective d’un matériau composite ne dépend pas seulement des
propriétés physiques de ses constituants, mais elle est également déterminée par la
micro géométrie d'un tel systeme hétérogene. Il s’agit principalement des formes
d’inclusions, de leur répartition dans la matrice, de leur orientation par rapport aux
contraintes externes (forces électriques, forces mécaniques, ...), et de leur fraction
volumique (concentration). Ainsi, la caractéristique effective du matériau est une
fonction treés complexe, dépendant de tous ces facteurs, et difficile a décrire. Notre
travail porte précisément sur les propriétés diélectriques des matériaux hétérogenes,
et plus particulierement sur leur permittivité effective (£), la conductivité électrique

(o) et la perméabilité magnétique.(u)Ces grandeurs peuvent dépendre de la

fréquence, dans ce cas elles sont complexes [1]

II.1- Définition du composite métal -isolant

Un matériau composite peut étre défini d'une maniere générale comme
I'assemblage de deux ou plusieurs matériaux, I'assemblage final ayant des propriétés
supérieures aux propriétés de chacun des matériaux constitutifs. On appelle

maintenant de facon courante "matériaux composites.

Le phénomene de transport concerne le déplacement de charges libres sous
'action d’un champ électrique. Ces charges peuvent étre des électrons, des trous, des
protons ou des ions.

IL.1.a- les métaux

Dans un métal, les porteurs de charges sont les électrons de conduction de densité

volumique Nn,.On a par conséquent. [2], [3].

U=—— (IL.1)
m,
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Et y=—. (IL.2)

M : mobilité, caractérise un type de porteur dans un milieu donné, 7 : temps

caractéristique de relaxation, y : la conductivité du matériau.

II.1.b- Les diélectriques

Un diélectrique: est une substance dont la propriété électromagnétique

fondamentale est d'étre Polarisable par un champ électrique.

Un isolant: est une substance qui a une conductivité électrique suffisamment faible
pour étre utilisée afin de séparer des piéces conductrices portées a des potentiels

différents.
Isolant = diélectrique
II.2- I'approximation de milieu effectif(AME)

L’A M E c’est Bruggman le premier en1935 qui | a introduit [4] pour un composite
binaire elle a rendre homogene les propriétés locales de ce mélange Si par exemple,
le systéme est caractérisé par deux conductivités locales o, et o, de concentration

p, et p,. L’approximation consiste a décrire le systeme comme s’il était composé de
conductivités moyennes p,o, + p,0,. Plusieurs méthodes d’approximations ont été
utilisées auparavant (début du siecle) mais nous nous contenterons de décrire I'une
des plus utilisées, celle de Bruggman et Landauer. Cette approximation est
étroitement liée a des approches similaires aussi bien dans la théorie du magnétisme

que dans celle des états électronique en milieux désordonnés.

On distingue deux types de composants dans un mélange aléatoires des petits
grains conducteurs (composantl isolant) et (composant2 conducteurs), ces
composant remplissent completement le volume dans les 3D (et la surface dans le cas

de 2D) il y a un trés bon contact entre les grains Figure (II-1).
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Figure (II-1) : Mélange (conducteur/isolant).

Sur la figure, la partie (1) est entourée des deux composant let 2 assortis. Cette
partie a une forme bien déterminée en supposition (sphere dans le cas de 3D ou
cercle dans le cas de 2D) elle est fixée non pas dans un milieu d’origine mais dans un
milieu homogene déterminé d’une fagon self consistante de conductivité g,, qui
caractérise le mélange. Ceci n est réalisable que si la position de chaque composant

est non corrélé.

Si E est le champ électrique appliqué au mélange, sur la surface de cette région

apparaissent des charges créant un dipole électrique de moment P :

p=Ea 22
g, to,

(IL3)

S'il existe dans le mélange N, composants par unité de volume, il y’aura donc une

densité de polarisation :

~ = . 0,—0 - 0,—0
P=NEdL1—2=pELt—2 (IL.4)
Jl+ae al+ae

Avec p, la concentration du composant 1 dans le mélange.

De maniere similaire, nous obtenons pour le composant 2 :

- ~0,-0.
P, = pE2 ¢ (IL5)
0'2'|'0'e

p, étant la concentration du composant 2.

Considérons maintenant la situation représentée dans la Figure (II-2). La région II

représente le mélange de conductivité g,soumis au champE, , alors que E, est le
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champ dans la région homogeéne II. Les deux régions sont soumises au méme

courant et ont la méme conductivité [5]. Nous aurons donc :

E, =E, (I1.6)

Région I

Figure (II-2) : Milieu Homogene (1) et bi phasique (II).

div(E, ) = —4miv(P) (IL7)
Ce qui nous conduit a :
E| - E|| = _477“51 + I52) (IL.8)

En combinant les équations(I1.6) et (I1.7):

!

—

> +P, =0 (IL.9)
Ce qui mene a I’équation suivant pour J, :

01 ~ ae 02 _ Ue —
+ =0 I1.10
P 0, + 20, P2 o, + 20, ( )

Cette équation a comme solution :

o, :%[(moz ~1)a, + @p, ~)a, +y[@p, ~Da, + @p, ~ o, |? +8010—2} (IL11)

Cette équation conduit pour un composite bidimensionnel (métal - isolant), au

seuil de percolation a la relation :
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g, =0,

e métal

g

isolant

(IL12)

I1.3- Théorie de champ local

Le champ électrique local E, est par définition le champ régnant a I'emplacement
d’un dipdle i donné, autrement dit c’est la résultante du champ macroscopique

appliqué E et des champs créés par tous les autres dipoles Ej [6.11 .14 .15].

(Eoe) =E+D E (IL13)

j#i
Ce terme qui représente l'interaction de chaque dipole avec le champ appliqué.

Considérons un matériau diélectrique se trouvant dans un champ électrique E, et
les particules du diélectrique se trouvant dans une cavité macroscopique sphérique
centrée sur le dipole de référence i sépare l'espace en deux régions. Les charges
proches, a l'intérieur de la cavité, agissent individuellement sur i alors que les
charges éloignées, extérieures a la cavité, agissent comme un continuum caractérisé
par des densités. La dimension de la cavité de Lorentz est celle au-dela de laquelle on
peut définir des grandeurs moyennes. En appliquant cette démarche a des milieux
inhomogenes de type cermet, le rayon de la cavité devra étre supérieur a la longueur

de corrélationé .

On a donc trois contributions au champ local:

— —

E,.=E+E +E, (I1.14)

E, est le champ macroscopique créé par un milieu continu uniformément polarisé P .

Si la cavité est sphérique, ce champ est donné par un calcul électrostatique

élémentaire:

(IL.15)

£
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E,est la somme des champs individuels créés par les n dipoles situés a I'intérieur
de la cavité. Cette somme a été calculée pour la plupart des structures cristallines et
pour différentes valeurs de n, pour de simples considérations cubiques et purement

aléatoires des dipodles (n>>1) I'équation (II.14) s’écrit

- 2 + € =
E*=""C_"F (IL.16)
3‘E‘O
Avec
P=(c-¢&,)E (I1.17)

Pour définir la fonction diélectrique d'un milieu effectif, il existe plusieurs
approches dont une basée sur la théorie de Mie adoptée par Nicklasson [7, 8,9] qui a
I'avantage de bien mettre en évidence la nature et la réalité physique du milieu
effectif. Une telle approche est mal adaptée aux milieux a deux dimensions. Une
autre approche, présentée ici, est basée sur le calcul du champ local polarisant
chaque inclusion et oblige ou un passage par 1'état mésoscopique de la matiére [10].
Le concept de champ local s’applique quelle que soit la dimension du systeme, méme

s'il a été tres peu utilisé en dehors de la dimension trois.

La fonction diélectrique d’un milieu est définie par les équations (I1.10) et (I1.12).

D=¢,E+p=¢E (IL.18)

p=(c-&)E (IL.19)

La polarisation p est par définition la somme de tous les moments multipolaires
induits. Elle peut donc étre reliée a une -caractéristique des constituants
microscopiques du milieu: la polarisabilité. Dans le cas ot les moments multipolaires

d’ordre supérieur a deux sont négligeables [6], on obtient une relation entre la

polarisation (dipolaire) P et la polarisabilité a de la forme:
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P= Z Nyay (Eloc) K (IL.20)
K

Ot la sommation s’effectue sur les différents types de dipodles. N, est le nombre de

dipdles k par unité de volume et E . est le champ inducteur qui polarise le dipole.

loc
Cette équation va nous permettre de relier les caractéristiques microscopiques et
macroscopiques du milieu. Des deux équations précédentes (I1.18) et(Il.19) on
obtient:

(e —¢&,)E :Z N, a, (Ep)e (11.20)

k

Par conséquent, si on peut établir une relation entre le champ macroscopique
appliqué E et le champ local E,, on peut alors obtenir une relation entre ¢, grandeur
macroscopique caractéristique du milieu eta, qui caractérisant ses constituants

élémentaires.

L’établissement de relations entre les grandeurs macroscopiques et les grandeurs
microscopiques de la matiere est un probléme physique d'une grande complexité et

nécessite de nombreuses approximations qui sont loin d’étre satisfaisantes.

En effet, on suppose que I'équation (I1.17) qui relie la fonction diélectrique ¢ a la
polarisabilité a s’applique aussi bien au cas des atomes et des molécules qu’a celui
d’une inclusion de plusieurs centaines d’Angstrom d’un matériau k caractérisé lui

meéme par une fonction diélectrique g,. Il faut pour cela que la relation linéaire (I1.15)

soit applicable, ce qui suppose :

a) que l'approximation dipolaire soit satisfaisante aussi bien pour l'atome que

pour l'inclusion. Ceci limite les formes acceptables de cette derniere.

b) et que le champ soit uniforme sur le dipdle. Ceci limite donc la taille supérieure

de I'inclusion (approximation quasi-statique).

Dans ces conditions la fonction diélectrique effective &, est donnée
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(€. _go)E :ZNKaK (Em)K (I1.21)

Ou Ny est le nombre d’inclusions k par unité de volume, a, leur polarisabilité et

(Ep) k le champ inducteur sur I'inclusion k. a, est reliée a la fonction diélectrique

du matériau k par:
(6 —&0)E = Naya, (Eq) (I1.22)

Na, est le nombre d’atomes k par unité de volume du matériau k et (E, ). le

champ local dans le matériau pur. L’avant derniere équation devient alors:

(€c — &) :ZN;aK(‘gK ) En)

E (11.23)
K NK (Eloc)K

Na,

—— est la fraction volumique p, occupée par le matériau k dans le composite. Il
K

faut déterminer la relation entre le champ inducteur mésoscopique (E,,), polarisant
l'inclusion et le champ local microscopique (E, ), polarisant ses atomes. Ce

probleme est traité par Lorentz [11] et qui conduit a I'équation de Clausius-Mossotti

[12,13].

£-g, 1
=—>» N, a 11.24
£+2¢, 350; KoK (11.24)

I1.4- Transport électrique dans les matériaux

On distingue plusieurs types de matériaux en fonction de leur résistivité p :

-Les conducteurs p<10°¢ Q m, 0 =10° Q m!

-Les isolants p>101° Q m, 6 = 107 Q m! Tous les électrons sont fortement liés aux
atomes du cristal. L'énergie nécessaire pour les libérer est tres élevée en particulier
devant 1'énergie thermique ou électrostatique qu'on peut fournir en élevant la
température ou en appliquant un champ électrique. Leur mobilité est nulle.

-Les semi-conducteurs 107 Qm < 0 <10°Q m-1?
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La classification des matériaux désignée si dessue reste floue, car de fagon
importante de la nature cristalline, de la pureté et de la température, d’ot dépend la
conductivité du méme matériau, la distinction véritable réside dans les mécanismes
mis en jeu dans la conduction électrique. Ces mécanismes proviennent du fait que
dans un conducteur les charges mobiles ne sont pas totalement libres; car les

charges fixes qui composent le matériau interagissent entre elles.
I1.4.1- Domaine fréquentiel
I1.4.1.a- Equation de maxwell

Les équations de maxwell sont invariantes par rapport a la conjugaison de charge.
Dans ce cas, la seule mise en jeu est la charge électrique, mais elle entraine un
changement de signe p et j, de la densité de charge et de courant, ainsi que de E et H,
les champs électrique et magnétique. Cependant globalement, les équations restent

intactes.

divD = Yo, (I1.25)
divB =0 (I1.26)
ot =-2B (I1.27)
ot
rotH = j+2P (IL.28)
ot

m:

: Champ électrique (V/m)

lwh

: Vecteur de déplacement (C/m)

B : Induction magnétique (Tesla)

I.

: Champ magnétique (A/m)
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Les équations fondamentales (II.25) et (II.26) résultent respectivement de la
relation de maxwell-faraday et de la relation de maxwell-ampere les deux équations
en divergence (II.27) et (II.28) du théoreme de gauss et de la caractéristique de

I'induction magnétique (soumise a I'impossible de I'existence de charge magnétiques

libre).
Soit un moment dipolaire p créé par le déplacement s d"une charge effective e*
p=e*s (IL.29)

L’équation du mouvement collectif d'un oscillateur harmonique dans un champ

électrique externe E est

*

stys=-wfs+—E (I1.30)

y La constant d’amortissement qui décrit la durée de vie finie des ondes normaux

de vibration.

4 Etant la masse réduite.
«, La fréquence plasmon.

La polarisation P sera donnée par :

*2
eNIWN_ e Ny (IL31)

P = - oV

La fonction diélectrique peut se mettre sous la forme

Ew)=¢, +% (IL.32)

En séparant £(a) en une partie réelle et une partie imaginaire on aura :

(gst _fw)ag(a)g _a)2)
(af ~ )"+ y'e’

&(w)=¢,+

(IL.33)
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(gst _goo)a‘gya) (11.34)

Un métal a en effet trois types de comportement selon la fréquence .Il y a le
domaine de la conduction, le domaine de relaxation pour l'infrarouge et I'optique, et

le domaine de transmission pour l"ultraviolet.

Ce qui permet de confirmer certains résultats expérimentaux selon le modele de

Drude.
La conductivité électrique pour les fréquences de I'ordre de 100thz s’écrit :

g

~_E (I1.35)
1+iwr

j =
I1.4.1.b- Domaine de conduction (W<<1/T)

La fréquence de plasmon est de l'ordre de3x10°Hz, ce domaine qui s'étend

jusqu’a l'infrarouge lointain est appelé domaine de I'effet de peau classique.

Dans le cas ou la partie imaginaire de € est tres grande devant le module de la
partie réelle (£">> &' ouo >> axr ), et pour des gammes de fréquence supérieures au

tétra hertz 1'équation précédente de Drude se réduit a la loi d’"Ohm.

I1.4.1.c- Domaine de relaxation 1/7 << w< w,

Dans cet intervalle &' est négatif. Le comportement du conducteur est analogue a
celui d'un plasma sans pertes (les collisions sont négligeables). L’onde incidente sur
le métal est réfléchie comme le serait une radioélectrique par un gaz ionisé a une
fréquence inférieure a la fréquence plasmon. Ce domaine de relaxation peut étre le
siege d'un phénomene appelé effet de peau anormal. Ce phénoméne se produit
quand la profondeur de pénétration de 1'onde est tres inférieure a sa longueur. Cet

effet de peau anomal diminue la conductivité électrique du matériau.
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I1.4.1.d- Domaine de transmission (@ >> @,)

) . -1 e S )
Dans ce cas, la fréquence de collision 7 ~ est inférieure a la fréquence de 1'onde

incidente. La partie réelle de la permittivité se réduit a &, alors que sa partie
imaginaire devient tres faible. Le conducteur se comporte comme un diélectrique, il
est donc transparent a 'onde. Dans cette situation, le métal peut alors étre utilisé

dans la gamme de 'ultraviolet notamment pour la réalisation de lentilles ou de filtres

[16,17].

I1.4.2- Réponse en fréquence d'un diélectrique

N

Le processus de polarisation électrique consiste dans l'apparition a l'échelle
macroscopique d’'un moment dipolaire moyen par unité de volume p sous l'action

d"un champ électrique appliqué au matériau.

On définit la polarisation P par la relation :

gl
I

‘o_
o !

(I1.35)

Q
<

Ou d P est la somme vectorielle des moments dipolaires contenus dans le volume

dv

le théoréme de Gauss s’écrit sous sa forme locale :
divE = p/ &, (I1.36)

E est le champ électrique a I'intérieur du matériau et O la distribution volumique

de charges. Comme un diélectrique est assimilable a la superposition d’une

distribution volumique de densité et d'une distribution surfacique de charges dans

un milieu, on définit alors le vecteur induction électrique D par la relation

D=¢E+P (11.37)
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Le vecteur D est parfois aussi appelé vecteur excitation ou déplacement électrique

dans le vide, ou la polarisation est nulle.

D =¢,E (I1.38)

Le vecteur polarisation P n’est pas indépendant du champ E a intérieur du

milieu. Dans de tres nombreux matériau, dits linéaires et isotropes, 1'expérience

—

montre que P est colinéaire et proportionnel 4 E .

P=4E =X E (IL39)
X = EoXr
X et ), sont respectivement les susceptibilités absolue et relative du milieu.
Les vecteurs induction et polarisation s’écrivent alors [16, 17,18]
D=¢g@+x)E (I1.40)

P=(e-¢&)E
I1.4.2- Pertes diélectrique

La densité de courant résultante dans le milieu s'exprime par : j = jc +jd avec jc

le courant de conduction et jd le courant de déplacement

J(a) = 0E(a) + jaD(a) (IL.41)
J(a) = (0 + jaE(w)E(a) (I1.42)
3(6) =(0 + £, (@) + kol (@) E(w) (I1.43)

Ou o0Oest la conductivité correspondante aux courants de conduction. La

composante de J(«) en phase avec le champ E(a) est a I'origine des pertes produites
par les phénomenes de conduction et d’absorption. La composante &£"(«) de la

permittivité traduit le phénomene de pertes diélectrique [19].
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Si on ne considere que les pertes diélectriques en négligeant la conduction, on

aboutit a la relation suivant :

n

&
&

Tgd = (IL.44)

= <

Ou & estl'indice de pertes et TQO facteur de pertes diélectriques

I1.5- Théorie de Debye

Dans certain liquides formés de molécules polaires tels que 1'eau ou 1 ‘alcool, la

constante diélectrique statique a une valeur importante. La différence entre &, et &

est due principalement a la polarisation par orientation des moments dipolaires a

) Iy ) L R . 0
basse fréquence, elle est négligeable pour une fréquence supérieure a environ 10

Hz. La polarisation orientationelle se produit également dans certains cristaux

constitués de molécules polaires comme Hclou H,O[17,18].

En 1929, P. Debye a expliqué les grandes valeurs de £gdans certain liquides en

supposant que les molécules de ces liquides possedent des moments dipolaires
électriques permanents pouvant s’écarter de leur orientation d’équilibre. Le retour
vers l'équilibre étant caractérisé par un temps de relaxation t. Si la fréquence
angulaire @ du champ électrique appliqué est tres supérieure a 1/1, la molécule ne
peut plus suivre le champ. Debye propose ainsi d’écrire la polarisabilité a(w) sous la

forme :

a(e) = 1_‘:‘;% (IL45)

Avec U polarisabilité orientationelle statique

I1.6- Spectroscopie d’'impédance

La mesure de I'impédance complexe permet d’obtenir la conductivité complexe

en fonction de la fréquence .cette technique est connue sous le nom de spectroscopie
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d’impédance, I'impédance électrique relie plusieurs parametres physique telles que

la constante diélectrique complexe, la conductivité et la capacité.

La spectroscopie de l'impédance est largement utilisée pour l'étude des
propriétés diélectrique, l'influence de la composition sur la conductivité électrique
du solide [21.22. 23] et la corrosion [20] des matériaux non revétus ou pour mesurer
le pouvoir protecteur de revétements organique. Plusieurs travaux sont consacrés

des métaux non revétus.

Cette technique consiste a mesurer l'impédance électrique Z en fonction de la
fréquence du signal d'entrée sur un grand choix de fréquence. Les données
rassemblées peuvent étre visualisées comme diagramme de Nyquist, représenté par
la composante imaginaire de I'impédance Z” en fonction de la composante réelle Z'.
Le spectre d'impédance conduit a 1’élaboration d’un circuit électrique équivalent qui
a la méme réponse en fréquence que 1'échantillon. Dans la construction de ces circuits
électriques, certains composants utilisés sont identiques a de véritables composants
électriques, comme la résistance R, la capacité C ou méme l'inductance L. Chacun des
composants utilisés, branchés en série ou en parallele, représente un phénomene
physique particulier. Ces modeles sont ensuite utilisés pour ajuster les diagrammes
expérimentaux afin d’extraire les parametres nécessaires a la compréhension du
systeme étudié. Bien entendu, cette facon de faire est une simplification et suppose
que les différents phénomenes sont indépendants les uns des autres, ce qui n’est pas
le cas dans la réalité. Toute fois, I’erreur introduite par I'utilisation de cette forme de
modele est suffisamment faible pour que cette simplification puisse étre considérée

comme acceptable.

I1.6.1- Impédance électrique
L'impédance est un parametre important employé pour caractériser les circuits
électroniques, les composants, et les matériaux qui constituent .I'impédance z est
o pi , o , . . , o
généralement définie comme I'opposition d"un dispositif ou d"un circuit au passage

i ) Via) . . L .
du courant alternatif a une fréquence donné z(w) = Vi) (I"équivalent de résistance
w

| ()

électrique en régime continue).
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L'impédance z («) est un nombre complexe qui peut étre représenté soit en

coordonnées polaires, soient coordonnées cartésiennes (Re z, Im z).

Z=(w)=|Z|expj¢ =ReZ+JImZ (I1.46)
2 2 2 _ Im Z
Z|” = (Rez)? +(ImZ)?etp =arctg—— (I1.47)
ReZ
D’autre part on a
ReZ=Z7'=|Z|cosp  ImZ=2Z"=|Z|sing (I1.48)

I1.6.2- Analyse des spectres d'impédance

L’analyse des spectres expérimentaux obtenus par la spectroscopie d’impédance
rapporte un arc semi-circulaire dans le plan complexe (plan de Cole&Cole). Ceci peut
fournir des évaluations des parametres R et C du circuit équivalent.et par
conséquent mener a une estimation quantitative des propriétés physiques
notamment la conductivité électrique complexe, la relaxation du systéme, la
constante diélectrique...etc.

Dans la pratique, le résultat expérimental s’avere rarement un demi-cercle bien
centré sur l'axe des X, cela est généralement du a plusieurs causes liées a la structure
physique de I’échantillon .D’autre cas peuvent se présenter.

-L’arc ne traverse pas l'origine a cause de l'apparition d’autre arcs a des
fréquences plus élevées.

-L’arc peut étre distordu par d’autres temps de relaxation, en effet dans certain cas
le temps de relaxation n’est pas une valeur unique mais distribuée discretement.

Cependant quand un matériau possede une conductivité électrique apparente, la
représentation de Cole &Cole du constant diélectrique devient moins utile a cause de
la divergence&" a de basse fréquence. Dans ce cas d’autre représentations peuvent
étre intéressantes, basées sur I'impédance, ou la conductivité complexe du matériau,
ou par la représentation graphique de la valeur réelle de la constante diélectrique &'
en fonction de la valeur réelle de la conductivité complexe o'.Ces représentations

peuvent étre accentué les données et éliminer la divergence due a la conductivité [27].
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I1.6.3- Analyse de relaxation diélectrique

Les méthodes diélectriques sont aujourd'hui largement utilisées pour 1'étude et la
caractérisation des matériaux granulaires, du fait de la large gamme de fréquence
pouvant étre étudiée avec une excellente résolution. Dans le cas des polymeéres et
dans une gamme de fréquence comprise entre 10-3Hz et 107 Hz, les spectres de
relaxation diélectrique (variation de la permittivité diélectrique relative complexe ¢
en fonction de la pulsation ®) peuvent étre décomposés en une somme de réponses
indépendantes suivant le principe de superposition (Havriliak et al, 1997). Chacune
de ces réponses est appelée “ relaxation ” ou “ mode de relaxation ”“et est associée a
des mouvements de dipoles permanents dans le matériau (Blythe,1979). Les spectres
de relaxation diélectriques peuvent étre décrits en utilisant différents modéles semi-
empiriques. Le modele utilisé est celui d'Havriliak-Negami (Havriliak et al, 1997). En
général, ce modéle peut comporter une, deux ou trois relaxation [28].

I1.6.4- Modéles de la relaxation diélectrique

I1.6.4.1- Modéle de relaxation de Debye

La relaxation dipolaire au sens de Debye est un processus purement visqueux sans
force de rappel élastique [29]. Les expressions de la permittivité diélectrique
complexe et de ses parties réelle et imaginaire sont respectivement données par les

expressions.

£ —E,

&) =€, + Trice (IL.49)

VN £ €&,
&'(w)=¢, +m (I1.50)
£ () = Ea—Ea)0T _ Dear (IL51)

1+ > 1+ w12

Ou :west la pulsation, 7est le temps de relaxation dipolaire, &, est la constante
diélectrique a trés haute fréquence par rapport a f max, & est la permittivité statique

a basse fréquence, Ac =&, — €&, est la force diélectrique de la relaxation. On note que

" . l 1 . . .
£" passe par un maximum pour W= &, =— alors que &' subit une inflexion.
T
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Cette fréquence caractéristique correspond au maximum de dissipation de 1'énergie
dans le matériau. La représentation du spectre diélectrique de Debye est donnée par

la Figure (II-3).

(8.-85)2
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Figure (II-3) : Spectre diélectrique de relaxation de type Debye.

Le graphe représentant ¢"(«) en fonction de¢'(a), dit diagramme de Cole-Cole,

est un demi-cercle de rayon ng“’) centré en (&, + (&) ,0), Figure (II-4).

2
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Figure (II-4) : Diagramme Cole-Cole d'une relaxation de type Debye.

Des études sur les phénomeénes de relaxation diélectrique dans différents types de
matériaux solides [30], ont montré que souvent la réponse en régime dynamique
d'un grand nombre de matériaux s'éloigne considérablement des prédictions du
modele de Debye. A cause de I'inhomogénéité et des environnements différents que
peuvent avoir les diverses molécules dans ces milieux ; les dipdles ne sont pas
équivalents et la constante de temps 7 n’est pas unique et elle doit étre définie a

I'aide d’une certaine distribution.
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I1.6.4.2- Modéle de Cole-Cole
L’expression de la permittivité proposée par K.S. Cole et R.H. Cole (1941) [31] est :

£ &,

5(0)) =&, +W

(11.52)

Avec0=< a <1, ce facteur décrit la distribution des temps de relaxation.

La décomposition de cette relation en partie réelle et en partie imaginaire est
donnée, respectivement par les expressions II. Le diagramme de Cole-Cole d'une
telle relaxation est un arc de cercle centré en dessous de I’axe des €' (w) et le décalage

du centre du demi-cercle renseigne sur la valeur du parametre de distribution a

Figure (II-5).

(&.E. ){1+ (ewr)” cos@}
E(w=¢,+ 2

- — (IL.53)
1+ (wr)™ +2(wr) cos7

(e, - &, )(wr)” sin?”
£ () = 2 - (IL.54)
1+ (wr)* + 2(wr)” cos— -

Le diagramme de Cole-Cole d'une telle relaxation est un arc de cercle centré en

dessous de L’axe des &'(w) et les décalages du centre du demi-cercle renseigne sur la

valeur du parametre de distribution o Figure (II-5).
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="w)

(-2

& & o)

Figure (II-5) : Diagramme de &"=f(&" ) d'une relaxation de type Cole-Cole.

I1.6.4.3- Modele de Davidson-Cole
Davidson et Cole [32] ont proposé pour la permittivité I’expression suivante :

&7 (IL.55)

Q) =t )P

Avec 0<[3 <1, il décrit 'asymeétrie de la distribution des temps de relaxation.
La décomposition de la permittivité en partie réelle et imaginaire donne :

&' (W) =¢, +(e,—&,)cos(Bp)cos@”) (11.56)

£"(w) = (&, — £,)sin(By) cos@”) (I1.57)

Avectg (@)=wr
La représentation de Davidson-Cole dans le diagramme de Cole-Cole a la forme
d’une demi-poire avec un angle d’inclinaison de 11/2 par rapport a la tangente de la

courbe Figure (II-6).
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[

&y £ £'()

Figure (II-6) : Diagramme ¢ " = f (¢ ) pour une relaxation de type Davidson-Cole.

I1.6.4.4- Modéle de Havriliak-Negami

Les mesures de permittivité diélectrique relative réalisées sur des matériaux
polymeres peuvent étre ajustées en utilisant des modéles empiriques. Le plus utilisé
est le modéle d'Havriliak-Negami (Havriliak et al, 1997). Il permet de donner une
équation analytique de la permittivité complexe & en fonction de la pulsation du
champ électrique ®. Dans le cas des polymeres et dans une gamme de fréquence
comprise entre 1 Hz et 107 Hz, les spectres de relaxation diélectrique &(w) peuvent
étre décomposés en une somme de réponses indépendantes suivant le principe de
superposition.

Chacune de ces réponses est appelée « relaxation » ou « mode de relaxation ».
Dans la gamme de fréquence précisée ci-dessus, il est improbable d’observer sur un
méme spectre la contribution de plus de 3 relaxations différentes. Pour chacune de
ces relaxations, I'équation prédite par le modele d'Havriliak-Negami est la suivante

E —E,
s (IL.58)

Ew) =g, +

Avec 0< a <1 et 0< f <1 qui sont respectivement les parametres quantifiant la
déviation symétrique et asymétrique de la relaxation par rapport a une relaxation de
type Debye.

Les expressions de Debye, Cole-Cole et Davidson-Cole sont retrouvées
respectivement pour les cas ot :
-a=1etp =1:1'expression de Debye.
- B =1et 0<a <1 :1'expression de Cole-Cole.

-a=1et0<p <1:l'expression de Davidson-Cole.
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Ou ®:estla pulsation du champ électrique (rad.s-1).
Ae : est la dispersion diélectrique de la relaxation.
1 : est le temps de relaxation associé a la relaxation (s).
a : est le parametre donnant la largeur de la distribution des temps de relaxation.
P : est le parametre de dissymétrie de la distribution des temps de la relaxation
Cette expression est tres utilisée dans les études des relaxations diélectriques

observées dans des milieux polymeres.

5"(0)]“

Figure (II-7) : Diagramme ''e = f( '€ ) correspondant au modele de Havriliak et Negami.

Cette expression est tres utilisée dans les études des relaxations diélectriques
observées dans les milieux polymeéres. Nous avons vu précédemment qu’'un
matériau peut avoir plusieurs types de réponses diélectriques, résumées comme suit :

1-Réponse de type Debye : Lorsque tous les dipdles le formant ont le méme temps

de relaxation et le méme environnement.

2-Réponse de type Cole-Cole : Lorsqu’il existe des fluctuations dans

I'environnement dans le quel baignent les dipodles créant une distribution des

temps de relaxation.

3-Réponse de type Davidson-Cole : Lorsqu’a basse fréquence 1'environnement se

polarise du fait de l'orientation du dipdle. Alors qu’a haute fréquence,

’environnement ne suit plus le dipole.

4- Réponse du type Havriliak-Negami : il s’agit du cas général regroupant les

réponses du type Cole-Cole et du type Davidson-Cole.
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ITI- Introduction

L'idée de modéliser les propriétés de propagation d'onde dans les milieux
matériels a partir de circuits de I’ancienne : "Equation des télégraphistes " travaux de
Von Hippel, conduit a de bons résultats pour des milieux homogenes elle a été
généralisée aux cas des circuits hyperfréquences avec une représentation correcte des
composants passifs qui interviennent.

Sa généralisation sur des systemes non homogenes, tels que des mélanges de
conducteurs et d'isolants est plus récente. Les premiers travaux sur ce théme ont été
effectués par 1'école russe [1].

Plus récemment, une revue des propriétés de réseaux aléatoires a fait le point sur
les possibilités de cette méthode pour des mélanges binaires de composant (R, L)
pour la conduction et C pour l'isolant [2]. Les méthodes utilisées ont pour but de
calculer I'impédance équivalente macroscopique du systeme dont les composants
pour un dopage connu, ont des propriétés microscopiques connues. Un mélange
peut contenir des éléments selfiques et capacitifs, Son impédance complexe possede
alors une partie imaginaire qui peut étre soit positive, soit négative et donc un
passage par zéro de celle-ci.

Un matériau, ayant ces propriétés, posséde une transition optique, c'est a dire qu'il
passe d'un état réfléchissant (partie imaginaire positive de I'impédance) a un état
absorbant (partie imaginaire négative de I'impédance). Dans ce cas, il est intéressant
de déterminer la fréquence a laquelle se produit cette transition.

Le choix du modéle est tres important, pour reproduire une bonne modélisation
des propriétés diélectriques, ce qui veut dire que le modele RC est applicable dans le
cas ou en veut analyser le spectre de relaxation, mais dans le cas ou on cherche a
étudier les propriétés optiques, qui sont obtenus essentiellement par le spectre de
résonance, le modele RL-C est beaucoup plus adéquat.

III.1- Applications des modeéles RC et RL C
III.1.a- modéle R-C
L’application du modele RC et les multiples analyses physiques concernant

"étude de la conductivité d"un composite binaire (conducteur /isolant) dans le cadre
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de la théorie de percolation, avec plus précisément leur réponse diélectrique a été
modalisée par RC ou la polarisabilité du milieu diélectrique est identifiée avec une
capacité C, et le conducteur est considéré comme une résistance R.

L’étude dans les systemes désordonnés de la conductivité électrique 