CHAPITRE3

Structures fractales naturelles
Eau microscopique

Ce chapitresera plus particulieremertionsacrZ aux structurésctales ren-
contrZesdansla physiquede la matisre condensZet la physiquedu solide,
cOest-"-dirdes milieux dZsordonnZdes couchesmincesZvaporZedgs mi-
lieux poreuxles structures diffusZes, lesllosdes et les aZrosolss agrZgats,
les couchesdZposZesles polymeres et les membranesOutre IQintZretque
suscitentla descriptionet la comprZhensiomles phZnomenegphysiquesen-
gendrantces structuresi particulisres,la connaissancede lagZomZtrie dees
structures peut avoir des consZquempsrtantes dans divers domaines tech-
nologiques microZlectroniqugour lesmatZriaux dZsordonngslescouches
minces oudZposZes, rZcupZration du pZipoler les matZriaugoreux, gZlifi-
cation etpropriZtZs rhZologiques pour fEslymeresE Comme dange chapi-
tre prZcZdentes phZnomenephysiquesdu meme type (de la meme classe
dOuniversalitZ) seront Zgalement signalZs et discutZs.

3.1 Milieux dZsordonnZs

On appellemilieux dZsordonnZdes milieux formZsdOunegglomZration
alZatoiredOaumoins deux typesde matZriaux.COesle casdes alliages,des
dZp™ts discontinus de films mZtalliques, des matZriaux magnZtiques diluZs, des
gelsde polymeres, des matZriauxcompositesen gZnZralDans cettesection,
nousprZsenteroni percolationen tant que modsle thZorique ainsi que des
ZtudesexpZrimentalesur les couchesZvaporZesjui par leur caractere bidi-
mensionnel se preterites bien " I0analyse. LOexandéautres matZriaux dZs-
ordonnZsommeles alliagesou les compositesestinsZrZdansle chapitre5
sur le transport dans les milieux hZtZrogenes.

3.1.1Un modele : la percolation

La percolationjoue un r™ldondamentatiansun nombregonsierabIede
phZnomenes physiques dans lesquels le dZsordre est prZsent au sein du



TABLEAU | N Domaines dOapplicationde la thZorie de la percolation

PhZnomene ou systeme : Transition

Formation alZatoire dOZtoiles dans les galaxies spiralespropagatior propagation
Contagion dOune maladie dans une population : contagion contenue / ZpidZmie
RZseaux de communication ou rZseaux de rZsistandésonnectZ / connectZ

Saut " distance variable (semiconducteurs amorpheshalogue au rZseau de rZsistance
Ecoulement dOun liquide dans un milieu poreux : mouillagelocalisZ/ Ztendu
MatZriaux composites conducteur - isolant © isolant/ mZtal

Films mZtalliquesiiscontinus . isolant/ mZtal

Dispersion dOatomes mZtalliques dans des isolantsisolant/ mZtal

MatZriaux composites supraconducteur - mZtal : mZtal / supraconducteur

Films minces dOhZlium sur des surfaces . normal/ superfluide

MatZriaux magnZtiques diluZs . para/ ferromagnZtique

Gels de polymeres, vulcanisation . liquide/ gel

La transition vitreuse . liquide / verre

Seuil de mobilitZ dans les semiconducteurs amorphéstsocalisZg Ztendus
Quarks dans la matiere nuclZaire . confinement non-confinement

milieu : cOest leas des conducteurs hZtZrogenes, de la diffusionlesnsni-
lieux dZsordonnZslesfeux de forsts... Nous donnonssur le tableau  ci-
dessusextrait de Zallen (1983) uneliste non exhaustivede sesapplications.
On voit combienest vastele champdOapplicationle la percolationpuisque
commeles structuredractales,on retrouve lapercolationaussibien dansdes
modeles deformation de galaxiegque dans lesdlistributions de quarkdans la
matiere nuclZaire Ce tableausuggere Zgalementjue les phZnomenegphysi-
quesindiquZs,possedent undransition.Dansle cadrede lapercolation cette
transition(de percolation)sOapparenfeune transitionde phase: le parallZ-
lisme Ztroit entréransition de percolation et transition please est mathZmati-
quement dZmontrable.

De nombreuses expZrience®ttenten Zvidencées caracterespropres “la
percolation. Nous en dZcrirons un certaimbre dans cette section, mais Zga-
lement ~ IOoccasion dOautres sujets prZsentZs dans ce livre.

Quest-ce que la percolation ?

La percolationa ZtZintroduite dans uneublicationde Broadbentet Ham-
mersleyen 1957.Le mot C percolationE a pris son origine danslOanalogie
avecla possibilitZ pour un fluide (IOeaulle traverseruun milieu poreux (le
cafZ).En fait IOinvasiomOurmilieu poreuxpar un fluide sOaverglus com-
plexe (voir la section3.2) que le modsle thZoriqueque nousallons prZsenter
maintenant.
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Fig. 3.1.1 Percolationde liens © gauche: sur les 224 liens, 113 sont interrompus
(points blancs), il existe cependant un chemin c@a&gﬂest. Percolation de sites ~ droite
. sur les 128 sites, 69 sont bloquZs, mais il nOexistepas de chemin sur cet
exemple.
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Pour introduirela percolationsimplementprenonslOimagelOuneyrande
vile amZricainedont lesruesformentun quadrillage(rZseawcarrZ): uneper-
sonne recherchZ€, Arianek, dZsirgraverser laville dOesen ouest or la po-
lice de cetteville estmal informZeet seborne ~mettre dedarrages ahasard
dans legues : si g estla proportion de ruesestZes libres, la probabilidur
Ariane de traversela ville dZcro”t avepg et lapolice constatgla ville est tres
grande) quOaveg p pec= 1/2 elleest presque szre (@ens des probabilitZs)
dOarreter Ariand.e probleme quenous venonsiOZvoquer est probleme de
percolation ddliens(on interdit les ruegjui forment desiens entreles carre-
fours, figure 3.1.1 " gauche). La concentratmya est diteseuil de percolation
de lien (le B est pour IOanglaends.

Nous avons indiquZ que la ville devait «tre tres grande car ce sguspen
fait une limitequand lataille (dela ville, du rZseauE)tend verdOinfini.Nous
reparlerons plus loin des effets de taille finie.

Mais revenons™ Ariane carla police a rZflZchiet bien quOelleontinue®
mettredesbarragesau hasardelle a dZcidAe les placeraux carrefours: elle
constate alorgue lenombre dedbarrages placer estmoins importantet ceci
pour deuxraisons: dOungartle nombrede carrefoursest deuxfois moins
importantque celuides ruegsi la ville est assegrande pounZgliger lapZri-
phZrie), dOautrgart si ps estla proportionde carrefoursrestZslibres, on
trouve un seuilde percolatiorps; = 0,5927... cOest-"-dire qu@iliffit de con-
tr™leenviron 41 % descarrefours.On a affaire ici ~ la percolationde sites
(car dansun rZseau cristallies C carrefoursE sontlessitesoccupZar les
atomes).

Si notre rZseade rues estemplacZpar un rZseauwle rZsistances dorer-
taines sontoupZes, lanesure diwcourant passant ente@ et E, enfonction de
la proportionde rZsistances intactes sdomnZe par le graploe-dessous (fig.
3.1.2). Lecourant seraul pourp < pc puis cro’tra au-dessusu seuilde per-



colation p. Nous Ztudieronseci plus en dZtadans la section 5.3lus spZci-
figuement consacrZe aux phZnomenes de transport.

Courant

0 P, p 1

Fig. 3.1.2 Evolutiondu courant passanentre deuxaces opposZeOun rZseale rZsis-
tancesdont uneproportion (1 B p) est coupZe alZatoiremerit. existeun seuil pe de rZ-
sistancesdntactestel quOompeut trouver un cheminpermettantau courant de  passer.
Ce seuil est dDautant mieux dZfini que la taille du rZseau est plus grande.

Pour rZsumer, on digue le seuil de percolation correspdrid concentra-
tion (de liens fermZsE) o une connexiore portZeinfinie appara”(ou dis-
para’t): un cheminexiste et pour un matZriaudontun des composantsest
conducteur, le couraqasseE On comprend mieux ainédexistence des tran-
sitions indiquZes dans le tableau au dZbut du paragraphe.

La figure ci-dessus peut aussi reprZsenter par exemple la conductivitZ dOune
distribution alZatoirede billes isolanteset conductricegp. estalorsvoisin de
0,3 ; voir la these de Oger, 1987).

Percolation sur les rZseaux rZguliers

Les Ztudessur la percolationont ZtZ faites tout dOabordur les rZseaux
rZguliers (lien avec les structurescristallines, approchemathZmatiqueplus
simple).

Nous allons dZtaillerici quelquespropriZtZset dZfinir quelquessous-
structures qui nous seront utiles pasiidte. Pour des considZrations plus prZ-
cises et plus mathZmatiquesyn pourraconsulterEssam1972 & 1980, et
Stauffer, 1985.

ExceptZ dansertains rZseaux "~ deuwimensions (indiquZs pane astZris-
que) o la symZtrigoermet de calculer exactemegtlp seuil depercolation ne
peutetre calculZque par simulationnumZrique oypar extrapolation desZries.
Le calcul duseuil depercolationpar simulationnumZriquement consistians
son principe “chercher la concentration pour laquelleaimas percolant appa-
ra’tdansun rZseauwle taille Ld ; on extrapoleensuiteles rZsultats L ! " .
CettemZthodeesten pratiquepeuprZciseet ~ ZgalitZde taille mZmoireet de
temps decalcul, onlui prZfere des techniqueplus ZlaborZede calculsurdes



rubansou engradientde concentration. Lealcul desseuils parextrapolation
de sZriesconsiste “calculeranalytiquementes probabilitZs desliversescon-
formationsdOamas fini&oir par exemplde calculde P- (p), Zquation 3.1-4),
jusquO” la limite dpossible (cOest-"-dire encore de tres patitss) et de ten-
ter IOextrapolation aux tres grands amas. Ehéikiste en dimension deux des
transformationgde dualitZ (par exemplela transformationZtoile”  triangle)
entre rZseauxntra’nant des relations enkes seuils et dondans certains cas
leur dZtermination exacte.

TABLEAU Il N Seuil de percolation pour quelques rZseauxusuels

#lt Pc # site (B9 # lien (pc) #lf
#Nid dOabeille # 0, 6962 #  0,65271* #
#CarrZ # 0,59275 # 0, 50000* #
#Triangulaire # 0, 500 00* # 0,347 19* #
#Diamant # 0, 428 # 0, 388 #
#Cubigue simple # 0,3117 # 0,1492 #
#Cubique base centrZze  # 0, 245 # 0,1785 #

# 0,198 # 0,199 #f

¢|#Cubique face centrZe

PourlGrbre de Cayleyoe chaquesite a z premiersvoisins (on IQappelle
aussiindiffZremmentZseaude Bethd on peut Zgalemenbbtenirla solution
exactep. = 1/(z-1) (voir plus bas IOapproctes champmoyen). Sutla figure
3.1.3, on a reprZsentZ un arbre de Cayley 0+ z = 3 :

Fig. 3.1.3 Portion dOurarbre de Cayley possedantun branchement = 3 ~ chaque
site (le rZseau se continue bien szr indZfiniment dans toutes les branches).

Sous-ensembles de sites occupZs

Au-dessougdu seuil le rZseaude percolationest constituZd@mas finis
uniquementun amasZtantdZfini commeun ensemblede sites ou de liens
connectZs. Si s est la taille dOun dinagsur le schZma ci-dessous, on a indi-
quZdeux amadinis : s= 1 ets = 4) et si ns est lenombredOamas daille s
par site alorssn est la probabilitZ de trouverun site donnZsur un amasde
taille s ; comme au-dessous du seuil, un site occupZ est nZcessairement sur un
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Fig. 3.1.4 RZseaLcarrZ(Lx~L, L = 13) pour trois concentrationsp de sites occupZs.
Quandp est assepetit, il nOexistgue des amadinis (s = 1,E4,E). Pour unecertaine
concentrationpg(L), un amaspercolant(en grisZ) appara’t.A plus hauteconcentration,
cet amas envahle rZseau. Quand/L! , pe(L)! pcetlOamas per-

colant devient un amas infini et fractal.

amas fini, la probabilitZ pour un site d®«tre occupZ conduit ~ la relation :
#sSns=p.

Au seuil de percolation uramasinfini, ou amaspercolant en grisZsur la
figure 3.1.4,appara’t quand $ p. ($0,59 pour le rZseau carrZipais au seuil,
la probabilitZ P (po) pour unsite dOetresur IOamasle percolatiorestencore
nulle. Cet amasinfini, prZsentau seuil de percolation,est souventappelZ
IGamasinfini naissant La probabilitZP cro’ttrss rapidementu-dessusiu
seuil. Un site occupstmaintenansoit surun amasfini (non vide),soit sur
IGamas infini de sorte que,

P +# sns=p (3.1-1)
S

Le comportement de'Rp) au voisinage de.fest singulier :

P (p)% (p D p) & (3.1-2)
avec & = 5/36 pourles [Zseaux deux dimensions (d = 2),
et &%$0,44 pour les rZseaux " trois dimensions (d = 3).

Nous reverronssouventce type de comportementt ceci pour diverses
grandeurphysiquesLes exposantgici & sontdes nombresqui ne dZpen-
dent en gZnZral que du modele ZtudiZl§igiercolation) et de la dimension eu-
clidienned de IOespacdls sontpar contreindZpendantslu rZseau(carrZ,
triangulaire,ou nid dOabeille...En particulier,& est lememe pour lapercola-
tion de siteet lapercolation ddiens. Ondit quOily a universalitZ Cette ca-
ractZristique seetrouve Zgalement datescas desransitions de phasau voi-
sinage de la tempZrature critique ITen est ainsi du magnZtisme pres !
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Fig. 3.1.5 ProbabilitZ pour un site dO-tresur IOamasnfini. Loin du seuil, quand
presque tous les sites appartiennent ~ cet amasydtie commep.

dOune tempZrature critique (ou tempZrature de Curie).
Certainsde ces exposantseprZsenterdesdimensiondractales meme si
on ne comprend pas encore mathZmatiquement pourquoi

Calculde R (p)
On peutcalculer thZoriquement la probabilZ (p) par dZnombrement en
considZrant que,
P (p)=1DPrini (p) (3.1-3)

etencalculant Ry (p) = #s=g Ps(p), 0 Ps estla probabilitZpour un site

dOappartenir un amasde taille s. Pourla percolationde site sur un rZseau
carrZ(un site vide est reprZsentpar un disqueblanc, un site occupZpar un

disque noir) on a par exemple :

Po = ! =q' 1bp
I

P1: "l = pq4
!
!

P, = "ol =2.4p206

E et dOune fason gZnZrale (s > 0),
Ps=sns=# {sQstps (3.1-4)

oe t est lepZrimstrede I0amas, cOest-"-deenombrede sitesvides premiers
voisinsdOursite de I0amad.a difficultZ est bien szr de calculergs; : on ne
" La probabilitZest1 dOetresurun amasfini (s $ 0) ou infini.




conna’tpasdOexpressigour s grand,or toutesles propriZtZsle la percola-
tion proviennentde la statistiquedesgrandsamas.Les sZriesdu type prZcZ-
dent ontZtZ tresZtudiZes surtout lodes premiers travawZtaillZs sufa per-
colation (de Gennest al.,1959; Essam, Sykes &ssam : voir Essam, 1980).
lIs ont fourni les premisres valeurs dg pes exposants critiques...

Approche en champ moyen

A dZfaut dOune dZterminatiayoureuse de la probabilitZ Bp), on acher-
chZune approchefondZe suun calcul en champmoyen (ondit aussichamp
effectif). Les premieresZtudessontdues” Flory et Stockmayer(voir Flory,
1971) quiavaient ZtudiZ d-$941 |Oapparition da gZlification danges poly-
meres en dZveloppanine approchen champmoyensurun rZseau d@ethe,
ceci avant meme que I0idZe de percolation ne soit apparue (nous en reparlerons
" propos des polymeres et gels, section 3.5).
Le calcul enchamp moyerest lesuivant :en sebasant suta figure 3.1.6a,
on voit quOun site C a E peut stre un amas vide, avec la probabilitZ 1 B p, ou stre
occupZavecla probabilitZp et «tre dansce casconnectZ un amasfini par
IOun de ses z voisins. On peut donc Zcrire que,

Ptini (p) = (1 Dp) +p G2 (3.1-5)

o* G estla probabilithouvr quele site voisin du site C a Ig appartienné un
amasfini (0 %G %1). EnZcrivantceci, on supposdOindZpendanentreles
branches (absence de boucles).

!

Fig. 3.1.6a) SchZmatisation d@approximation echampmoyen.Un site a dOuramas
fini peutetre occupZou vide; sOikstoccupl peutetre iz~ 1Qurdesz sitesvoisins(z =
3) lequel appartient 10amafini avecuneprobabilitZG. Cesite peut lui-meme stre con-
nectZavec |Oudesz P 1 sites secondsoisins du site a avec cetteprobabilitZ G. b) Ce
calcul nQesplus quOapprochZ séXiistedesboucles reliant les branches (iciquandz =
4).

En considZramuelOunde cesz voisinsest lui-memeliZ ~ (z B1) seconds



voisins on peut Zgalement Zcrire que,
G(p)=(1Dbp) +p G2P1L (3.1-6)

En fait cecicorrespond rZsoydre;xactemente probleme de percolation
sur un rZseau de Bethe (qui prZcisZment ne possede pas de boucles).
i) Pour z = 2, le rZseau est une cha’ne linZaire ; (3.1-6) devient,

G=1bp+pG soit, (3.1-6a)

guand p& 1, (3.1-6a) a pour solution'G1 et doncyia (3.1-5)) : P ' 0
quand p= 1, G nOespas dZterminZ p48.1-6a) maisomme toudes sites
de la cha’ne sont occupZs, =1 et le seuil de percolation esty=pl.
ii) Pour z = 3, le rZseau est hexagonal (ou nid dOabeille) ; (3.1-6) sOZcrit,

G=1Dbp+pR (3.1-6b)
Cette Zquation possede deux racines: G = 1 et G = (1Dp)/p. La solution G =
(1 Bp)/p nOexiste queep $ pc = 1/2 car 0%G %1, et de plusin examen dZ-
taillZ montrerait que G = 1 nOest pas une solution valable dans ce cas.
De sorte que,
quand p < p=1/2 : il nOexiste quOune solution G = 1 et@®
quandp > p. = 1/2 : G = (1 Bp)/p estlOuniquesolution. Il existedonc
quand p > p = 1/2, un amas infinidont la probabilitZ est donnZe par
P = p Dq3/p2
Si maintenant on dZveloppe au voisinagede g 1/2) on trouve :
G $ 1b4 soit P-(p) $6(=6(p D p
i) De meme pour un z quelconque on trouverait

P.-(p)= 22/zD 2p D 1z D JF+E avec&=1. (3.1-7)

Enchamp moyeron a donc&= 1.

Les Zquation$3.1-5 et 6)donnent le rZsultat exagsour le rZseade Bethe,
dOoe 10intZrst de cesseaux, cas dOZcole pour les apprechelsamp moyen
des problemes de percolation.

Il estintZressantle comparere calcul des premisresitZrationsen champ
moyenavec celledOurcalcul exactAinsi pourz = 4 (rZseatcarrZ), alorgjue
IOon retrouve bien le dZbut du dZveloppementgeldhnZ plus haut jus- qud
aux amas de 2, il nOen est plus de meme ensuite. En effet en champ moyen,

Prini(p) = 0 + pof + 2.4 p206 + 3.18p3q8 + 4.88p4gl0 +E (3.1-8a)
tandis que le calcul exact donne,

Prini(P) =  + poft + 2.4 p206 + 3 (12p3q7 + 6p38) +
+ 4 (36pAcB + 32p4Q° + 8pglo)+ E (3.1-8D)

Lesdeux sZriesiiff-rentv des que desboucles sonpossibles, plugxactement
des que des sitesdu pZrimetre ont plusieurspremiersvoisins danslOamas
(boucles incluant un site du pZrimstre ; cOest le cas ici pour les amas de 3)



En rZsumZirois chosessont™ retenir

1) Le champmoyenest Zquivalerit la solution durZseawle BethesZseau
o+ nOapparaissegaimais deboucles.Ce sontles boucles quign introduisant
des corrZlations enttes probabilitZs rendent fgobleme actuellement insolu-
ble.

2) Le champmoyen fournit un ensembledOexposantsitiques que IOon
peut calculer complstemeniilous avons calculZ ick (= 1). Ces exposants de
champmoyensonteux aussiuniversels Leur valeurssontindiquZesdansle
tableau " la fin du paragraphe sous la dZnomination C Bethe E.

3) On appelledimensioncritique d; la dimension™ partir de laquellele
champmoyendevientexact, cOest-"-dirguandla probabilitZde former des
bouclesdevientnulle. En effet, si IOonaugmentda dimensionde IOespacéa
place disponible pour les branches dansamas de percolation augmente suf-
fisammentpour rendreles bouclestrss rares(probabilitZ presqueszrement
nulle). En consZquencegour toutesles dimensionsd $ d. le champmoyen
devientexact. Cettedimensiona essentiellementin intZret thZorique(on sait
faire desdZveloppementformels au voisinagede d; : (d = d. B () quelOon
peut comparet dOautres mZthodeB)ans lecas de lapercolation, la dimen-
sion critique d. = 6 (et la dimensiorfractalede I0amaisfini estalors D= 4,
voir plus bas).

Outre P (p) dOautregrandeurssont physiquementres importantes.Ce
sont entre autres :

- S(p) : le nombre moyen de sites dans un amas fini.

-)(p) : la longueur de connexion, rayon moyen des amas finis.
Ajoutons Zgalement :

-#(p) : laconductivitZ macroscopique moyenne danmsfdange mZtal- iso-

lant dont nous ne dirons que quelques mots dans cette section.
!

S
Amas finis
seulement

1

0 P, D 1

Fig.3.1.7 Taille moyennedes amasfinis de la percolation. LOexposardu comporte-
ment de S(p) est le meme au-dessus et au-dessous du seuil.



La taille moyenne,c()estf:diree nombremoyen de sites des amasfinis
S(p) diverge " p~ cause de IOapparition dOun amas infini. Par dZfinition

S(p)=*st=#ss(sn)/#ssn =# ng/p (3.1-9)
Son comportement est de la forme
S(p)%| p Bpc |® (3.1-10)
0* , =43/18 quand d = 2.

, $ 1.8 quandd=3.

Remarque : Lorsque pp il faut bienszr noter que IOamas infini nOest pas
pris en compte dans le calcul de S(p).

Rayon des amas et dimension fractale

Un amadde tailles a uncertain rayon moyeRs. En pratique, ilest utile de
le dZfinir par ce que |Qappelle lerayon degiration, cOest-"-dire leayon oe
il faut distribuer toutda C masse E de IOamas pouoserver le meme moment
dOinertie. On Zcrit ) S ,
Rs=5s # T Dro|
it=t1 (3.1-11a)

S ~
(o] Fo= % # T (barycentre),i Ztantunsitecourantdel' amas
=1

On peut Zcrire Zgalement :
2_ 1 s e 12
Rszi# \riE)rj\
282 1] (3.1-11b)
Lalongueur de corrZlatiofou mieux ici deonnexio) (p) est le rayon de
giration moyen de tous les amasfinis. Elle donneune idZede la distance
moyenne” laquellese fait sentir laconnectivitZ Commeon a une probabilitZ
sns de choisir unsitei quelconquesur un amagde taille s et quOilui corres-
pond s sites j, on dZfinig par la relation

2H RZ £ng
) “(p) = *RE += —= (3.1-12)
#H ns

Quand p atteinp. par valeursnfZrieures, iTy apparition dOun amas infini,
cOest-"-direle rayonde girationinfini : ) doit diverger” p.. Quand p>p; , )
estencoredZfini en tant que moyennesur lesamasfinis ; il divergequandp
atteintp, par valeurssupZrieuresComme lesautresgrandeurs prZcZdemment
dZfinie,) suit uneloi de puissanceau voisinagede . : on Zcrit (la notation-
estadoptZepour le comportementritique de la longueurde corrZlationquel
gue soit le type de modele),



)(P)% |pD Rl (3.1-13)
IOexposantest le meme de part et dDautre dées valeurs de sont,
- =4/3 quand d = 2;- $0,88E quand d = 3.

Cette longueur de corrZlation est directement lize " la fonction de corrZlation
g(r), probabilitZquOursite, * la distancer dOursite occupZappartienne au
meme amas fin{g(0) est normalisZe ~ un),

g(n = - = m(fo) m(fo +F)+/p (3.1-14)
*m(ro)+
Commeles seulegontributions™ g(r) proviennente sitesry etrg + f oc-
cupZs(m(io) = m(fp + ) = 1), le nombremoyende sitesauxquels ursite fo
occupZest connectast ainsip#, g(r), la sommatiorportant surtousles sites
du rZseau. Ce nombre moyen est ais8ing de sorte que

PS(p)=# s?ns =p# 9(1) (3.1-15)

La distancemoyenne) Ztantla sommepondZrZeles distancesnoyennes
de deux sites appartenant au meme amas on a donc

Y= # g0 /# o0 (3.1-16)

r

La relation3.1-13, permet dOZvalues effets de tailldinie surla dZtermination dOun
seuil de percolation.En effet, pour un Zchantillonde c™t4., la concentratiorpour la-
quelleles amasfinis percoleronten moyenneest telle que) (p) $ L. Le seuil apparent

sera donc
pct $ pcbal- /-, (3.1-1%

Dimension fractale

On accede, en calculantdes grandeurscommeRg ou g(r), = certaineslois
concernanta distribution dessites occupZsiOuramasfini (via Rs), ou leur
distribution moyennew{a g(r)). On peut ainsi se poser la question suivante : la
taille s et lerayon Rs dOuramas sont-ilseliZspar uneloi de puissancelZfi-
nissant une dimension fractale ?

LOexpZriencaumZrique,les considZrationssur les transitionsde phase
(groupe derenormalisation ynontre quO#n estprZcisZment ainsies grands
amasau seuil depercolation.cOest-"-dirgue larelationentremasse etayon
sOZcrit,

SWRPL (p=pc,s ") (3.1-18)
(A p = pg, Il existe un amasgnfini et de nombreuxres grandsamas finisdont
la structure se confond pratiquement avec celle de |Oamas infini).
Cette structure fractale est Zgalenwstenue, en moyenne, pour [Oensemble



des amas finis. En effedj on calcule, " p = g la masse moyenne (staus les
amas) des sitesccupZs appartenant ~ mmme amas fini emntZgrant la fonc-

tion de corrZlation g sur une couronne entre r et r + dr, on obtient
R

I (R)% [ r 491 g(r) dr %RP (3.1-19)
J0

cette relation entre masse et rayon impose la structure asymptotique de g(r) :
0 = 3.1-20
9% o5 (P=PC) (3.1-20)
On montre que : D= 91/48$ 1,89 quandd =2,

D$ 25 quandd=3.

Lorsque 1Gon nOest plus ~ p=la fonction dOZchelle prend la forme gZnZ-
rale,

9(r,)) %L 1 o (3.1-21)

rdepb ()(p))

et la masse dans une boule de rayon R sOZcrit,

avecl (x) = "X uP ® 10(u) du| (3-1-22)
Jo

M(R,))% )°1 (R
) (P)

Ces expressionsmportantesmZritentdOetreplus longuementdiscutZes
guand p = g) estinfini etg est une simple loi dpuissance de la forme (3.1-
20) caractZristiquelOunalistribution fractale.Si maintenanp & pc, les amas
finis ont un rayon moyen) qui estOuniqudongueurdansle systeme; il
existe bierszr unedistance minimum @ E (distancentre sitegpar exemple),
mais cette longueurne joue plus aucunr™lelorsqueles amassont assez
grands. Il existe aussi en gZnZralune longueur maximum L (taile de
IOZchantillonyjue IOonsupposdci tres grandepar rapport™ ) .2 On postule
alors quele rapport g(r)))/g(r" ) estune fonction dOZchell®(r/)) sansdi-
mension.Nous avions dZj rencontrZce type de formulation ™ proposde la
courbede Koch (expression(1.4-1)). Cette fonction0 estinconnue,maison
peuten dZterminerdes valeurslimites : au voisinagede p¢, 0(x <<1) estune
constante nomulle (pour que (3.1-2Qjoit satisfait) efl (x) %xP ; pour r >),

0(x >>1) tend (exponentiellementyers zZropuisquOinOya plus de sitesde
|IGamas, ét devient constant.

Si oncalcule g(rsur IOamagmfini quandp > p., on obtient une expression
de la forme(3.1-21) car la longueude corrZlation sur cemas est dZterminZe
par les amas de sites vides distribuZs en son sein. Ceux-ci ont une distri-
bution de taillescomparables ~ celle desmas finis prZsents dalesmilieu. La
diffZrence dans ceas est que pours>), la distributionde masse devient ho-
mogene de dimension d : Rbrd, de sorte qué(x >> 1) %xdbD

* Dans le cas contraire il existe des effets de taille finie, presque toujours prZsents dans la
pratique (voir par exemple IOZquation (3.1-17)).



Peut-on trouver des relations entre les exposants ?

Plusieursrelations [pis dOZchelleon ZtZdZmontrZesu conjecturZesntre
les exposants critiques. Ces relations ont ZtZ obtenues dans les annZes 60 et 70
lors destravaux sutles invarianceslOZchelle (davariance padilatation) qui
annoneaientes structuredractaleset le groupede renormalisationNous in-
troduirons ces relations au fur et~ mesure des besoins.

Relation entref, v, d et D

ConsidZronda distribution de sites occupZsde IOamasnfini dansune
sphere de rayon ). DOapresce qui prZcede,on peut dOunepart calculer le
nombre de sites situZs dans le disque en tenant compte de son caractere fractal,

M=) D%(pBpc)P P

dOautrpart onremarqueque cenombreest proportionneau produit dela
probabilitZP- pour un site dOstresur IOamas infinpar le nombre) d de sites
prZsentgvides ou occupZs)En comparantes deux calculs,on trouve la [oi
dOZchelle :

D = d B&/- (3.1-23)

Cette relation est tres bien vZrifiZe numZriquement.

Distribution des tailles des amas

La distribution des amas est Zgalementrss importante” conna’tre; ici
encore on recherche t®mportement asymptotique, cOest-"-dire la distribution
ns des grands amas de taille s.

Au seuil de percolation pour desraisonsdOinvariancpar dilatationde la
distribution des amas, on doit sOattendre ~ une distribution de la forme,

ng %s2 st ", (3.1-24a)

Ce comportementst Zgalemenbien vZrifiZ numZriquementiansles ex-
pressions o« entrent |0exposant o o
LorsquelOomOegplus™ p = pc la loi dOZchelle prend la forme gZnZrale,

Ns % S 2f(|prcls3) s ", (31-24b)

On peutdZterminer3 assezaisZmentLa quantitZentrantdansla fonction
dOZchelle doit «tre umiantitZ sans dimensiopar exemple dé forme R/),
) reprZsentant IQunigdehellede longueur dusysteme.Rs varie commesl/D
tandisque) %|p-p| -- . De sorteque s1/D|pbp| - estun invariant ainsi que
si/-D|pbp| donc :



TABLEAU Il N Exposantspour la percolationpourd = 2, d = 3
et pour le rZseaude Bethe(Stauffer 1985)

Exposant : d=2 : d=3 . Bethe Grandeur
4 b2/3 : bO0,6 : b1 : Nombre total dDamas
& 5/36 0,42 : 1 : Amasinfini
, 43/18 1,8 : 1 . Taille moyenneamasfini
- 4/3 : 0,88 : 1/2 . Longueur de corrZlation
3 . 36/91 0,45 1/2 : Nombre dOamas p g p
2 :187/91 2,2 : 5/2 . Nombre dOamas p z p
D(p=pr). : 91/48 2,52 4 Dimension fractale
D(p< pc)f1 © 156 : 20 4 "
D(p>p) : 2 .3 4 "
M : 1,3 : 2,0 3 ConductivitZ
3=1tD (3.1-25)

La connaissance dg permet de calculer toutes lealeurs moyennes citZes
prZcZdemment » PSE
Utilisant larelation P- (p) + 55 sny(p) = p, auvoisinage dey. et le fait que
P (pc) = 0,55 sns(pc) = P
P-(p) =pDBpc + 5s s{ns(pc) - Ns(P)}

P (p) est donnZpar la partie singuliere (pour p > pc) de IOexpresvsioni-
dessusFaisons cecalcul en remplasanta somme discretepar une intZgrale
apres intZgration par partie, etst2,

' 2.2 [
P-(p)%| (ns(pc)Pr(P)sds=(pDP 3 ; dz 282 1(2)
cOest-"-dire que '

2=83+ 2 (3.1-26)

On peut ainsi Zgalement calculer [OexposaatS(p)

, = (3D2)/3 (3.1-27)

et biendf)autres exposani®us ceexposants, attachZ$a structure gZomZ-
triqgue sOexprimenen fonction de deux exposantsseulement(- et D par
exemple ).

*II'sOagit ici de la dimension fractale des tres grands amas dont le diamstre est beaucoup plus
grandque lalongueurde corrZlatiorde lapercolationalors quela dimension D(p= pc) cor-
respondaux grands amaslontle diamstre estde IOordrede) . Cesamasgui sont beaucoup
plustZnusque IOamapercolantaissanetqui ont de grandes C pattes E, sappelZs @ni-

mauxE

* Il sOagit de la dimension de IOamas infini bien au-dessus du seuil. On sait quQil est dense
des distances supZrieures (et bien szr fractal aux distances plus courtes)jjue



Dimension dOZtalement en percolation

Cettedimension(cf. & 1.5.1)a ZtZestimZepar simulationnumZriqueLes
premierscalculs ont ZtZeffectuZspar Vannimenuset al. (1984). Les valeurs
les plus rZcentes sont (voir Bunde & Havlin, 1991) :

de $1,678+ 0,006 quandd=2.
de $1,885+ 0,015 quandd=3.

Le chemin le plus court pour une distance L ~ vol dOoiseau,gs#6lL %nin,
dnin$1,13end=2et§l,$1,34end = 3.

Epine dorsale

Un sous-ensemblizes important est ce que IOonpeut appeler(de prZfZ-
rence “squelett®|OZpine dorsate IOamas percolant (en angdaiskbong |l
sOagitle IOensembldessites connectZs utiles E pour la conduction(voir
aussi la sectiod.2). Il nOexiste bien szr quOeomcentrations supZrieures au
seui!.
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Fig. 3.1.8 LOamamfini (le rZseau esti de taille finie) se compose dOuipine dorsale
qui estun ensemblesimplementou multiconnect4en trait plein) et de bras morts (en
trait hachurZ). Ces bras morts contiennent toute la  masse de IOamas per-
colant " la limite du rZseau infini.

A
a

4

Il prZsente lui aussine structure fractaleSa dimension fractale est :
Dg $ 1,62 + 0,02 en dimension 2.
Dg $ 1,74 £ 0,04 en dimension 3.
On remarquequOil est beaucoupmoins denseque I0amagpercolant.En
particulier la probabilitZquOunsite appartienn€ la C dorsale E est de la
forme,



avec&g $ 0,53.1I prZsentepar contre la meme longueurde corrZlationque
IOamas percolant lui-meme. Enfinramification est finie.

3.1.2 Couches ZvaporZes

Les films mZtalliguesmincesZvaporZsionnentnaissancé desstructures
dZsordonnZede type percolation.Des micrographiesar transmissiorZlec-
tronique ont ZtZ ainsi faites sur dirms dOor ZvaporZs, le substrat ZtahtSi
amorprlle (Vosst al. 1982).

fé;‘e; o1 Pl (b)

100 nm
Fig. 3.1.9 (a) ImagedigitalisZe dOuneouchedOorZvaporZeen noir) sur un substrat
amorphe de 8Ny. (b) Trois amas extraits de cette image. Le taux de recouvrement  en
or estp = 0,64.Le seuilpc a ZtZtrouvZvoisinde 0,74 (Vosset al. 1982).

(b)

Fig. 3.1.10 DZpot de Pb (en blanc) sur Ge amorphe. (a) Partie de |Qamasnfini,
(b) Zpine dorsale (Kapitulnik & Deutscher, 1982).



Dans les imagesde la figure 3.1.9, on montre (b) trois amasconnectZs
construits™ partir de la micrographie(a) dont la concentratiorestp = 0,64 :
LOensemble en noir est le plus gramés. Les auteurs ont ZtudiZ des couches
de concentrationvariZeset dZterminZe seuil de percolation(qui nOespas
universel) edivers exposantdont celui2 donnanta distributiondes amas de
surfacedonnZe. Lavaleurde 2 mesurZe estn accord aveda valeurthZorique
end =2, soi2$2,05.

De meme desouches minces de plomb dZposZesisugermanium amor-
pheont ZtZanalysZes patapitulnik et Deutscher (1982).Oanalyse désa-
ges digitalisZes est montrZ sur les figures 3.1.10 (a-b).

La dimensionfractale obtenuéi estD = 1,90+ 0,02 (en percolatiorD =
1,89E). La fonction de corrZlation (cOest-"-dire la densitZj&AZgalement dZ-
terminZe et conduitun exposant (D ) en accord avec la valede D. Enfin
|OZpinalorsale,partie de IOamadnfini susceptibledOstreparcouruepar un
courantcontinu, possedeune dimensionfractale I $ 1,65+ 0,05, Zgalement
en accord avec un modsle de percolation.

0,67t ) ) )
2 10 20 L 5C 10C

Fig. 3.1.11Partie de IOamas infini pour un taux de recouvrengZrieur au seuil, avec
" droite un graphelog-log de la densitZen fonction de lataille. La structure esfractale
jusquO~une distance ), $ 40 + puis devient homogene (densitZ constante).
(Deutschekt al.,1983).

Au-dessudu seuilde percolation (fig.3.1.11),la structureestfractale jus-
quOunedistance critiqug p €eton erNifiVe bien quela dimensionest 2au-9IeF
de cettedistance. Enfincomme dan$OZtude prZcZderts auteur®nt dZter-
minZ la distribution dOamas ayant une surface s, et opérs@hl= 0,2,



3.2 Milieux poreux

Un milieu poreux est umilieu alZatoirement multiconnectZ dont les ca-
naux sonobstruZs atasard. Leaux du videconstituZ paces canauest ap-
pelZla porositZC du milieu. La grandeur physiquienportante,analogue déa
conductivitZ! dOurnrZseaule rZsistancesestla permZabilitZde Darcy : elle
dZcro’t continzmerguand la porositZ diminjasquOsOannulgrour unepo-
rositZ critiqueCg,. Au-dessous de cette porositZiidieu nOest plus permZable
(la porositZrZsiduelle estlite fermZe)au-dessus iexiste unchemin traversant
le milieu, cOest-"-dire un C amas E infini.

Une roche granitiquefracturZeestainsi un exemplede milieu poreuxmal
connectZLes fissuresplanespeuventtre grossisrementmodZlisZepar des
disques alZatoires en direction, position et taille.

Si la distribution de canaux ou de fissures est alZatoire, que les corrZlations ~
grandedistance sonhZgligeabledge transpordans unmilieu poreux estlors
analogu€’ un probleme de rZsealZatoire deZsistances;Oest-"-dire relidu
probleme de lapercolation. OrsOattend doriaun comportementiniverselde
la permZabilitZcelle-ci nedZpendantjue de la dimension euclidiennde [Oes-
paceet de la distancerelative du seuil, et non de tous les dZtailsmicroscopi-
ques, ordrest nature desonnexions... La variatiode lapermZabilitZau voisi-
nage du seuil devrait «tre de la forme gZnZrale,

K=Ky (CD G)H, C>Cy (3.2-1)
K = O, C I Ccr

o0+ seulsCg et le facteurK , dZpendronte cesdZtailsmicroscopiquesBien
s7r, la rZalitZ esteaucoup plus complexe (en particuli@ause des problemes
de physicochimie interfacialdansla matiere divisZe).LOapprochpar lathZo-
rie de la percolation ne doit stre considZrZe que comme une puissante charpente
pour comprendre la statistique de ces systemes.

De plus, dansin milieu poreux la notiode percolation de lieou de perco-
lation de sites est imprZcise car le rZseau est dZsordonnZ tant du point de vue de
la formedes pores que deur interconnexion. On saiependant (universalitZ)
que ceci nOaffectgasle comportemenglois de puissance)nais seulemeries
prZfacteurs et valeurs critiquéss parametres (Gpar exemple) qui dZ-
pendent eux de la texture microscopique du matZriau.

Deux relations empiriquessontrelativementbien vZrifiZespour une large
variZtZ de rZseaxoir le tableau Il): le produit g est “moins de 0,06 pres,
voisin de 2 quand = 2 et de 1,5 quand=3, et le produit f g est ~ moinsde
0,015 pres, voisin d®,45 quand d = 2 ete 0,15 quandd =3 zest le nom-
bre de voisins dOunite et f est lefacteurde remplissagalu rZseawbtenuen
inscrivantdesspheresde rayonZgal™ la moitiZ de la distanceau plus proche
voisin (f est le pourcentage du volume total, occupZ par ces spheres).



Fig. 3.2.1Un exemplede grss de Fontainebleau reconstruipartir dOZchantillons fournis
par C. _Jacquin, montrant la structure des pores. (Image aimablement com-
muniquZe par P.M. Adler.)

Passongout dDaboren revueles phZnomenegphysiquesmportantsdans
cesmilieux poreux.l sOagipour IOessentiel gghZnomenesle transportSa-
voir commentun fluide sOZcouldraversle milieu concernéOZcoulement mo-
nophasique dZvelopians le & 3.2.1savoir comment un fluidmjectZ dans le
milieu dZplacecelui qui imprZgnaitinitialementles poresest un autre aspect
fort important,tantdu point de vue dela physiquefondamentaleue de celui,
par exemplegde |Oextractiodu pZtrole dansertaines rochesl est dZcridans
le & 3.2.2.

3.2.1 Ecoulementmonophasique
dansles milieux poreux mal connectZs

On peut distinguedeuxtypesessentiels deorositZ Dansle premiertype,
les vides sont pratiquementous interconnectZs;Oeslke casdes sols (poreux
non consolidZspu desgres (poreuxconsolidZs)Le secondtype correspond
aux roches non poreusesis fissurZes : il existe alaie nombreuses rZgions
connexedle fissures(C amasfinis E) avec,quandle milieu estpermZableyn
ou plusieurs amasOZtendad®urbout ~ IQautrede la roche(qui peuvenstre
considZrZs ainsi comme prZcurseurs de I0amas infini dOun rZseau percolant).
Le premiertype adZj” ZtZconsidZrablemeriftudiZpar les physicienstra-



vaillant sur lesmilieux poreux: ils ont essentiellement utilisdes mZthodede
champ moyeou demilieu effectifdestinZ homogZnZisele milieu dZsordon-
nZ du poreux. DiversesmZthodessont possibles(autocohZrenteZcrite plus
hautpour le calcul en champmoyende P+ (p), ou simple homogZnZisation),
mais aucunenOesen mesuredOexpliquete comportementu voisinagedu
seuil de percolation.

De meme,aucune mZthode classique nOesime de dZcrirde compor- te-
mentcritique desrochesfissurZes amomentoe elles deviennent per-
mZablesMeme les mZthodesautocohZrentesjui rendentcomptedu seuil de
percolationne donnent pages valeurscorrectesdes exposantsritiques(ainsi
dans ces modeles la permZabilitZ varie linZairement avec la distance au seuil C
Ccretp= 1). Il seradonc nZcessaiOutiliser les mZthodadaptZes aughZ-
nomenes critiques.

Si IGonapplique une diffZrencede pressior#P entre deuxfacesopposZes
dOun milieu poreux dection A et de longueur L, un fl de fluide sOZtabilit,
donnZ par léoi de Darcy

- K P
Q=" L (3.2-2)
1 Ztant la viscositZ du fluide. COest une loi du type loi dOOhm.

La physiquede I0Zcoulememonophasiquest alorsliZe” la permZabilitZ
du milieu, cOest-"-diréla gZomZtrie deamasconnectZs (poyslus dedZtails
consulterpar exempleP.M. Adler dansAvnir, 1989).Dans les poreuxoe la
porositZest interconnectZen calcul enchamp moyersOaveresuffisant; dans
les roches non poreuses mais fissurides,approche percolative est nZcessaire
au voisinagede la porositZcritique. Nous allons par la suite concentremotre
attention sur les systemes o+ deux fluides sont en prZsence dans un poreux. Ce
cas donndieu ~ une tresriche variZtAle phZnomenes+ des structures fracta-
les sont tres souvent prZsentes.

3.2.2DZplacementdOurfluide par un autre

LorsquOun fluidest dZplacZ pamjection dOun second fluides phZ- no-
menes observZs sont naturellemard diffZrents selon les propriZtZs relati-
ves de ces deux fluides.

Tout dOabordeux-ci peuventtre misciblesicommelOalcool eldeauE) ou
non miscibles(commelQairet IOhuileJe mercureet |OeauE).De plus, dans
IOensemblfluides non miscibles]-paroi|Oundes fluides est mouillant (il a
tendanc€ avancerle long dela paroi),IOautr&tantnon mouillant; ainsi dans
le coupleeau-mercure, |Oeast lefluide mouillant.La CmouillabilitZ Eest ca-
ractZrisZgar|Oanglé quefait IQinterfacavecla paroi (fig. 3.2.2).Un fluide
est parfaitement mouillant quahé 0.

Une carathristiqudmportantede |Ointerfacesntredeux fluides est I0exis-
tence dOune tension interfacklgui induit unediffZrence de pression 4 de
part et dOautre de cette interface lorsque ces fluides sont en prZsenge dans
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Fig. 3.2.2 Interface” IOZquilibreentre deuxfluides (1&2) dansun canal du poreux(3).
LOangle” dZpenddes trois couples de tension superficielle #1 o, #23 et #31. La
courbure de IOinterface induit une diffZrence de pression entre les deux fluides

un canalde rayon r. CetteliffZrence de pression, appefatession capillairea
comme expression,

Peap= 2#cos" /T (3.2-3)

Les dZplacementdOurfluide parun autre sont rZgispar une loi de Poi-
seuille(dontla structureest analogue laloi de Darcy) : le flux volumique Q
dans un canal de longueur a et de rayon r joignant deux pores i et j 0e regne les
pression® et B sOZcrit ainsi,

Qs— AJr

Danscette expressiony est unewscosnz effectiv@btenuepar pondZration
des viscositZg; etp,.$
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Fig. 3.2.3 ReprZsentatiorschZmatiquedu canal joignant deux poresi et j dOurmi-
lieu poreux, dans une expZrience dOinjection.

(P DP DPcap) (3.2-4)

Si (P BP)) > Pegp le fluide non mouillant dZplace le fluide mouillant ;
si (P DP) <Peap cOest [Oinverse. DOautre part, IO|nject|on paes tate et
dansce cas lesforcescapillaires(tension desurfaceE) dominent, ou tres ra-
pide et les forces de viscositZ dominent.

Il y a essentiellement troigarametres contr™Ildes expZriencedOinjection
quasi statiques (o les forces capillaires sont dominantes) :

i) les conditions extZrieures imposZes, comme pression ou dZbit constant,

i) 1GincompressibilitZ du fluide en place (problemes de piZgeages),

iii) le sens du dZplacement, cOest-"-dire$:



Fig. 3.2.4 Exemplede percolation dans les poreux : la porosimZtrie par injection
de mercure.

_ le drainage,correspondanau dZplacemendu fluide mouillantpar le fluide
non mouillant, ou- I@mbibition, qui est le processus inverse.

Nous parleronspeu de IQimbibitiondansce livre parcequOell@st un peu
plus complexepar la prZsencade phZnomenesdOhystZrZsiwoir la figure
3.2.8)et quOelle nOappop@sde grandesnouveautAur lesaspectsjui nous
intZressenici, IOapparition dstructuresractales Nous indiqueronsim- ple-
mentquelOorpeuten grosconsidZreque IOimbibitiororrespond une per-
colationde siteset non plusde lien commedansle drainagegt que leproces-
sus dOimbibitiorestdominZpar deseffets dus” I0existencdOurfilm mince
(liquide mouillant) agissant en prZcurseur en avant du front principal.

3.2.3Le drainage quasi statique

LOinjectiorde mercuresousvide " pressionconstanteestune mZthodérss
classique destinZe " mesurer la porositZ et la taille des pores dans une$roche.

2

Fig. 3.2.5 LOinjectiordOun fluideon mouillant, contrecarrZe patOexistence gqemssages
Ztroitsdontla plus grande dimension 2r, nZcessite un accroissementde  pression
Pcapinversement proportionnel ” r dans le fluide injectZ.

Un Zchantillon deochedZbarrassZ d®eauinterstitielle esplacZsous videet
plongZ dansin bain demercure : laguantitZ demercure injectZ eshesurZe en



fonction de la pression dOinjection.

Le mercurene mouille pasla roche,de sortequOilne peutfranchir un pas-
sage entrgpores que sle rayon rdu passage est assgand pour quéa pres-
sion capillaire (fig.3.2.5), R4 soit Zgale la pression dOlnjectlor\lP(# estla
tension superficielle du mercuet” IOangle de raccordemelnt mZnisque®;
= 40j pour Hg).

A une pressionP donnZeJe mercurene pZnstre quOatraversde canaux
(liens dansle modsle) dontle diametre estsupZrieuf 2# cos'/P ; IOinjection
du fluide est ainsi comme nowalons le voir touf fait analogue “la recherche
dOun amas de percolation connectZ " la face dOentrZe du fluide.

Le problemede percolannassouZestle suivant: lesliens tels que Pgap <
Pinj serontcon&erZsommeferst(pouvant-tre occusz)les autresZtant
ouverts(ne pouvantstre occupZs)On construitensuitelOensembldesamas
formZspar les liens C pouvantstre occupZsE, mais seulsles amasen contact
avecla face dOentrZéOinjectior(au bas de la figure 3.2.6) se rempliront de
fluide. SupposongjuelOonreprZsentde rZseaude canauxpar un simplerZ-
seaucarrZ efue sur chaqudien onindique le rayoncapillaire (rayon dupas-
sage leplus Ztroit entre&leux pores) nZcessaire pcpwssedOurpore |Qautre
(on considere poursimplifier un rayon rZdui < r < 1). Suivant larZpartition
desrayonsdescanauxune proportionp plusou moins grandede canauxse-
ront C occupables E : pour pe=pl/2 (pour le rZseau carrZ de liensptaint
le seuil depercolation. Cett@roportion g est associZeune pression critique
P. telle que pour P =i > P le fluide traverse tout le milieu poreux.

On vZrifie eponmentaIement et nuerlquemenﬂmlﬂansmon au seuil est
dOautanplus abrupteque la dimensionde I0Zchantilloest grande En effet,
pour une portion dOZchantillaOZpaissely tousles amas donta taille sera
supZrieure L permettronta percolation qupeut alors appara”tgour P < P..
De meme, on peutrencontrerau-dessusle R desamasde liensinfranchissa-
bles (amawides) de taillesupZrieure " Lce quiimpose dOaugmentea® del®
de R pour percoler. Statistiquement, cecitsaduit par une fluctuatiodu seuil
apparent en®18, (voir par exemple I0Zquation 3.1-17).

LOinjection de mercure "~ dZbit constant

On s@arrange pour que le dZbitsdffisamment faible, afin que la pression
du mercurelnjethson la meme en chaquepoint ; mais contrairementau cas
prZcZdent, la pression nOest pas imposZe.

Partons dOune situatidn systeme " urinstant donnZ. Le dZbftant cons-
tant tousles mZnisquesoient leur courbureaugmenterla pressioncro’t, jus-
quOaumoment osIOorfranchitle col le plus ouvertde IOensemblée cesnZ-
nisques, ceui fixe momentanZment faression deous lesmZnisques Ta va-
leur de la pressioncapillaire de ce col. Le fluide envahitalorsle pore corres-
pondanta pressiondZcro™talorsun peu; il y aretraitdes autresmZnisques
dansles cols voisins(ce mZcanismele fluctuationde pressiorestparfois ap-
pelZ C sautde HainesE). Dansce processusiOinjectiomuasi  statiqueles



pressjonssOunilibrenEt donc” chaqueinstantles courburesdesmZnisques
sogt Zgales.

p=0,55

0,43 0,76 |0,27 0,79 10,35 §0,76 0,46 §0,95 0,12 80,51 40,65 N0,97
0,50 & 0,25 0,20 g 0,51 0,13 ¥ 0,15 0,02 0,78 | 0,22 0,31 & 0,30

0,53 | 0,07 g0,92 0,48 |0,06 |0,31 0,95 0,31 0,63 0,07 |043 §0,48
0,14 | 0,57 0,75 ¥ 0,09 0,43 | 0,85 0,55 0,05 § 0,40 0,59 | 0,55

0,40 |0,11 |0,08 0,76 Q0,70 Q0,90 0,65 |035 |032 §085 |0,25 40,63
097 | 0,14 0,13 % 0,30 0,81 § 0,94 0,06 0,01 | 0,56 0,77 | 0,49

0,30 | 0,07 |0,38 0,80 0,71 §0,78 0,18 0,03 053 40,78 |0,17 0,64
0,94 | 0,61 0,79 & 0,23 0,90 § 0,53 0,54 0,21 g 0,48 0,34 | 0,52

0,17 0,09 |0,26 0,91 |0,02 |0,08 0,90 Q0,77 0,09 %069 |031 |]0,22
098 | 0,28 0,50 § 0,31 0,94 | 0,87 0,28 0,65 | 0,15 0,83 | 0,49

0,42 40,61 %0553 0,03 0,32 |0,06 0,26 §0,97 057 |0,442 pO,71 0,39
0,19 & 0,96 0,40 | 0,57 0,34 | 0,67 0,42 0,31 § 0,05 0,08 § 0,41

0,28 |0,36 |[0,11 0,26 j0,92 §0,56 0,34 j0,52 0,44 Q§051 |001 Q045

Fig. 3.2.6La pressionestici suffisantepour quetous les canaux (liens) de rayormir g =

0,45 soientenvahispar le fluide. Si la distribution desr estsupposZe uniformesur
[0,1] une proportion p = 0,55de liens (en grisZ@stpotentiellemenCactivesE. Une par-
tie des liens (noirs), en contact avec la source, sont dZj” envahis.

Le fluide passanipar le col le plus large, la simulationnumZrique(figure
3.2.6)consiste” se donnerun rZseaue cols, que IOonpeutchoisir avecune
connexionau hasargrochedu milieu rZel, mais quelOonpeuttout aussbien
choisir commeun rZseaucarrZ(d = 2) ou cubiquesimple (d = 3) puisquOon
sOattend descomportementsiniversels.On numZroteensuiteau hasardes
cols par rayon dZcroissanton choisit apres chaquefranchissemendOurcol ;
celui qui correspond aoumZro le plus faible (le rayon pdus grand). La pres-
sionnOegpasfixe, de sorte quQilDexiste jamadgspriori de liaisons  dZfini-
tivement actives ou interdites : on appelle ce mZcarsmneelation dOinvasion
$



(b)

Fig. 3.2.7Drainage : Injection par la face infZrieure dOdimide nonmouillant(en noir)

dZplasant un fluidemouillant (en blanc) dans lesanaux (1), ou sur les paro{®). Les ca-
naux ont dans le modele,_expZrimental une section moyenne de IOordre du

mne et unelongueurde4mm$

(a) (b)

Fig. 3.2.8 Imbibition : Le fluide noir non mouillant estici dZplacZ pate fluide blanc
mouillant injectZ parle haut. Desportions de fluide peuventrester piZgZe€l) rendantle
processusirainage-imbibitionnon rZversible; par contrele canal (2) estenvahipar le
flude mouillant (se reporter = Lenormand et al, 1983 pour plus de
dZtails).

Remarque lorsquele fluide dZplacZestincompressiblejl peut seformer
desrZgionsoe il estpiZgZ,contrairement la figure 3.2.7,0¢ le canal (2) se
remplit. Cet effetest nZgligeablen dimension 3maispas endimension 2oe,
sQOilexiste, il estdominant.Les calculsnumZriquesnt montrZ que la dimen-
sion fractalede IOamasgnvahiestvoisine del,82 au lieu de 1,89 pour IOamas
percolant sans piZgeage.

Une confrontationprZciseentrelOapproche numZrigatlOexpZrience ZtZ
effectuZepar R.Lenormand eses collaborateurd 988). CetteZtude concerne



le dralnage dans dlverses conditions, ~ savoir le drainage quasi sta%que

Fig. 3.2.9 Simulation numZriquedOune percolatiatOinvasiosuivantla mZthodeprZcZ-
demment dZcrite sur la figure 3.2.6. Sa dimension fractale est celle de IOamasinfi-
gi de la percolation (D = 91/48 en d = 2) (dOapres Feder, 1988).

Fig. 3.2.10 Simulation numanuedOun@ercoIatlon dOmvasmnavecpldeage(casdOun
fluide incompressiblet ne pouvantstre ZvacuZ pendam®injection)Leszones piZgZes
sont dominantes, et la dimension fractale rZduite 24082 (Feder, 1988).

conduisant la digitation capillaire e drainagerapide conduisargoit ” la di-
gitation visqueusesoit ~ un dZplacemenstable.ll existedeux paramstresm-



portants qui contr™lent ces diffZrents [Zgimes, qui swrhlere capillaire Cy
dzfini par (le fluide 1 est le fluide injectZ)

C,= QM (3.2-5)
A #cos"

et qui estle rapportentreles forcesvisqueusest les forcescapillaires, et le
rapport des viscositZs des fluides en prZsence,

M =ML (3.2-6)
M2

Lenormancet al. (1983,1988) onZtudiZ le dZplacemedés fluidedans des

modsles bidimensionnelen rZsindransparente. Le rZseda canawest placZ

horizontalemente maniere ~ Zliminer les effets de la pesanteurLes canaux

ont une sectionrectangulairg1lmmg y mm) dont la plus petite dimension(y)

estalZatoiremenvariableselonun schZmaprochedesfigures 3.2.7&8, etils

forment unrZseau carrZ dont faaille est de 4nm. Sur la basee leurs obser-

vations expZrimentales, associZes " des simulations humZriques, ces auteurs ont

proposZ un diagramme de phases permettant de classer les divers rZ-
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Fig. 3.2.11 Diagrammede phasedu drainage dOurfluide non mouillant dansun milieu
poreux.On distinguetrois rZgimes appartenant " trois classé®universalitZ distinctes. La
digitation capillaire, dZcritedans cettesectionestliZe au modslede la percolation. Ladi-
gitation visqueuse esnodZlisZear cequelOomommelOAgrZgatiohimitZepar Diffu-
sion (en anglaisDLA). Enfin le dZplacement stableui nOengendre pae structurefrac-
tale estmodZlisZ par IOanti-DL@Oapres Lenormancet al.,
1988).

gimesdynamiqueglu drainageen fonction desdeux parametresC, et M. Ce
diagrammede phasesestreprZsent8ur lafigure 3.2.11.Le rZgimede digita-



tion capillaire que nousdZtaillonsdans ce paragraphecorrespondhu faibles
valeurs de gcOest-"-dire uni@jection assez lente pour «tre considZtdmme
une succession dOZquilibesgqui nOest possible que plesrgrandes valeurs
de M, quandles forces visqueusesiu fluide injectZdominent.Ce rZgimeest
modZIi$?Z par lpercolation dOinvasial¥ crite ci-dessus.

4,2

4,0

3,4

3,2

1 1 1 1
1,6 1,8 2,0 2,2 2,4

log (L) !

Fig. 3.2.12 Nombre de canaux remplis parl@air drainant de IOhuile de paraffine, dans un
canZde tailleL ¢ L, pour diversessaleursdu nombrecapillaire. Lespentesl,80et 1,83
sont celles obtenues par la mZthode des moindre carrZs (Lenormand et
Zarcone, 1985).

Les mesures dia dimension fractale dans les expZrieraesrainage faites
en 1985 par_enormand eZarcone (fig.3.2.12)dans cesZseaux modelebi-
dimensionnelgour plusieursvaleursdu nombrecapillaire C,, sonten accord
avecla valeurnumZrique D= 1,82 obtenue dank casdu piZgeagésauf pour
la valeur C; = 1,510P6 0+ la mZthodeutilisZe pour la dZterminationde D
sOavere impropre).

Les deuxautres rZgimeffig. 3.2.11, rZgimea&b) nesont plusquasi stati-
ques,descorrZlationsdynamiquesexistententre des points ZloignZsdesflui-
des.Les modsles sontlors bien diffZrents etserontexaminZslans lasection
4.2 sur IOanggatiodont le mode decroissancgossede,commenousle ver-
rons, dOZtroites analogis®c la digitation visqueuse @Eplacement stable (a)
fait Zgalement intervenir des corrZlations longagZe mais nOengendre pas de
structures fractales).



La figure 3.2.13 prZsentaleux clichZsobtenusaprss invasion de mercure
dans leporeux bidimensionnel modelé.e logarithmedu rapport Mdes visco-
sitZsdu mercureet delOairest 1,9. LOinjectiorestfaite avecun dZbitcontr™|Z
pour quelog C; = B 5,9(a) etlog C, = P 8,1(b). On est dondvien danda rZ-
gion de digitation capillaire. Lesstructuressont™ comparer cellesde la per-
colagion dOinvasion (figure 3.2.10).

Fig. 3.2.13 Mercurglen noir) dZpla-ant ddOair (logM = 1,9). LOinjectiorestplus lente
en (b) : log Ca = D8,1 quOerta) : log Ca = B5,9, mais la diffZrence nOegas dZtermi-
nante, (a) et (b) sont dans la rZgion de digitation capillaire (Lenormand et al.
(1988)).

3.3 Fronts de diffusion et fronts dQinvasion

On considsre habituellemeniOinterfacebtenuelorsque Oonfabrique un
contactZlectriqueentredeux mZtauxcomme unesurfacerZguliere. [I nOerest
rien. Une interfacecrZZepar diffusion esten gZnZrakxtremementirrZguliere.
Sasurface augmentiadZfiniment quanda durZe deliffusion augmenteainsi
que son Zpaissewsa structure, enfirest fractale dans un certain domaspa-
tial.

Pour modZliser un frortte diffusion, on considZrera le systefeeplus sim-
ple, constituZ dOwAseau de sites de particules diffusantes sautalat site en
site. Ces dernisresdiffusent avecune probabilitZ qui peut stre la meme pour
toutesles particules(cassans interactiondu dZpendrelesparticulesvoisines
(casavecinteractionqui peutstre soit attractivesoit rZpulsive).Danstous les
cas(meme lecas appel&ans interactionlpn considsreque lesparticules sont,
" courte distance, despheres dures de sorte quOil ne yeaxoir deux particu-
les sur le meme site. On dit quOelles possedent un C ciur dur E.



3.3.1Fronts de diffusion de particules sansinteraction

Ce cas espar exemplecelui desgazrares, adsorbZgur uneface bienpro-
predOurcristal : la surfacecristalline crZaun potentielpZriodique avedes si-
tesprZfZrentiel®e les atomesle gazrare se localisent. Orpeutmontrerque
dans canodsle deC gazsur rZseau FnalgrZ lacorrZlation entrearticules is-
sues du C clur dur E, I0Zquation dOZvoldéda densitZ de particules est une
simple Zquationle diffusionavec, dans lesas lesplus simplesun coefficient
dediffusion D=cz! &, o a est lepas durZseau, e nombrede sitesvoi-
sins et la probabilitZ de saut par unitZ de temps.

LOexistence dOQrciur dur Ea bienszr uneinfluence sutOZvolution des
particules qui, ~ cause de IOexclusion de la double occupation dOun site, ne peut
«tre identique " celle dOun systerde particules indZpendantes. Cet effet appa-
ra”t dandes corrZlations dOordre datyplus. Cependant greut montrer que
cettecorrZlationtend vers zZroquand letempsde diffusion tend versIQinfini,
de sorteque lOonconsidZreraomme unébonneapproximationle modele os
les particules sont non corrZiZes.

Une distribution de particulesdiffusZes™ un instantdonnZpeut alors stre
obtenuede la maniere suivante: on rZsoutl®OZquatiome diffusion avecles
conditions auximites imposZes par fgrobleme. Puis on distribukes particu-
les sur le rZseau avec une probabilitZceaque site Zgale ~ la concen-  tration
ainsi calculZe(hypothese dedZcorrZlation)Dansune rZgiorde concentration
fixZe p les particules distribuZes au hasard peuvent stre ensuite

/\ /\
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\VAVAVAVAVAVAVAVAVAVAVA
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Fig. 3.3.1 Diffusion de particulessur un rZseautriangulaire. La figure du haut reprZ-
sentelOZtat initiat la premiere coucheest occupZetle reste aucours delOZvolution.
Dansla figure du bas,desparticulesont diffusZ(le dessindu rZseaw ZtZsupprimz).
On a reprZsentZ un amas de trois particules connectZes entre premiers voisins.

* CenOegpastoujoursle cas: si on ajouteuntres grandchampfavorisanties sautsdans
une direction, une sZgrZgation appara”t dans la distribution spatiale des particules.



groupZes eamas dont les propriZt&gtistiques sont dZterminZes jpethZo-
rie de la percolation(= 3.1.1). Dansle cas prZsent; un instantdonnZ cette
concentration p varie avec la position.

On appellece modele, un modele de percolation en gradient: tous les
ingrZdients de la percolation sont prZsents (les occupdgosiges Ztant  non
corrZIZes)naisla concentratiorde IOZchantillonOestpar contre, pashomo-
gene. Une propriZtZ physiquedZfinissantune connexion entre particules
(commepar exempleun contactZlectrique,un sautdOZlectronsntre atomes
dont les orbitales externes se recouvrentcouplage entre les spins nuclZaires
des atomes diffusantsE) permet de dZfinir des amas connectZs.

ConsidZronslonc une propriZtZphysiquecommela conductionZlectrique
en supposant paxemple que |OQorfait diffuser (suivant unelirection x) des
particulesmZtalliguesdansun milieu isolant (voir la figure 3.3.2). La face
(source)oe estintroduit le mZtal diffusanfZtant “un certainpotentiel \, il en
est dememe detoutes les particulesn contacentre elles eavec lasource. La
surfaceexternede I0ensembldesparticulesau potentiel V, estprZcisZment
appelZde front de diffusion Au-del’, la concentrationest trop faible, et il
nOexistplus quedesamas departiculesconnectZes entedles mais nonavec
la source.

On sQattend ée queces amasinis soientdistribuZs commées amadinis
de lapercolation usuelle, darshaque rZgion deoncentration p di distribu-
tion, ~ la condition biersZr que laconcentration nearie pas tromlOune extrZ-
mitZ ~ IOautre dOun amas.

De meme, lapartie connectZela sourceest assimilablé C IOamas infink
de la percolationusuelleou plus exactement une juxtaposition C dOamas
infinis E, correspondant ~ chaque concentration locale.

Le cas bidimensionnel d = 2

i) Seuil de percolation

On constate que datescas bidimensionnel, le front dgfusion reste loca-
lisZ dansunerZgion de concentratiortres voisine de pc, seuil de percolation
associZ au rZseau et~ la connexion considZrZs.

On comprendntuitivementquOilen estainsi puisquele front de diffusion
constitueun cheminqui permetdOalledOunextrZmitZ IQautrede IOZchan-
tillon, et quedes quelOondiminuela concentrationce cheminnOexist@lus.
Le seuil g se situe pratiguement au barycentrdexla distribution de la densi-
tZ de frontisre. Il a ZtZmontrZquela constructiordu front dediffusion per-
mettaitde calculer g end = 2, avecune prZcisiomui en fait la meilleuremz-
thode numZriqueactuelle pour sa dZterminationguandaucunrZsultatexact
nOest connu (voir par exemple le calcul de Ziff & Sapoval, 1986).

if) Epaisseur du front. N 5
LorsquelOoncrZeun contactou quOunénterfaceestengendrZei] estim-
portantde savoircommentvarie sonZpaisseur efonction des divergarame-



tres du problsme. Le parametre est ici le temps t, ou la longueur de diffgsion |
=1 (2D 1), ou encorele gradientde concentratior’ p dansla rZgiondu front
(qui varie comme |Oinverse ge)l

Fig. 3.3.2Diffusion dansdeerseawg delimensiond =2 ((a) et (c)) etd = 3 ((b) et
(d)). Surlesfigures (c) et (d),p(x,t) dZsignde profil de concentration obtenavec la
conditionp(x = 0) $ 1 quel quesoit t; les rZgionshachurZeu grisZes dZsignet

front de diffusion, la partie hachurZedOZpaisseu#s; Ztantla rZgion critique (I" oe

les fluctuations sont importantes). Elle est centrZg " p

On montre que IO0Zpaisseur du f#gnvarie comme une loi de puissance de
" p=dp/dx:

#n% " p|” (3.3-1)

avec! 4 = &/ (1+8), o* & estiOexposantritique dela longueurde corrZlation
de la percolation& = 4/3 quand d = 2.
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igure 3.3.2 (), les particulesZtant indiquZes

lesconditionsinitiales et debords de l&fi

Fig. 3.3.3Diffusion de particules sansnteractions.La diffusion a ZtZ effectuZavec

ici par de petitscarrZs. Seule laZzgion deconcentration 0,8 p! 0,4a ZtZ reprZsen-

Son Zpaisseurest #t sa longueur Nt

de cet amas est reprZsentZeen noir.

et sa dimension fractalef> 7/4.

dontl®amas @fini E connectZ a source.Le front dediffusion, frontiere extZrieure

tZe.La connexionchoisieestentrepremiersvoisins: ceci permet delZfinir les amas,



PourdZmontrer laelation (3.3-1)on Zcrit quele rayonmoyendes amas *
une distancet;; du barycentrex; de la frontiere® (voir fig. 3.3.2) est Zgal ou
proportionnel “#¢. En effet, plus pres de¢ lesamas sont trop grandsir leur
diamstre moyen diverge” p. etils sontdonc alorspresque toujoursonnec-
tZs aufront ; plus loinde % ils deviennent tropetits pourpouvoir seconnec-
ter et restent desmasfinis, de sorteque larZgionoe les amas sonen partie
connectZs et en partie dZconnectZs est dZfinie par,

#ft( ' (p(xf + #ft ))

En utilisant (3.1-13)et en dZvelopparia relationci-dessusau voisinagele
X¢ on est conduit ” (3.3-1).

iif) Dimension fractale
Dansun domainelimitZ ~ 10Zpaisseuwu front, celui-ci estfractal et de di-
mension

Dr :13& =7 (d=2) (3.3-2)

N

La valeur 7/4 a ZtZ confirmZe “ft@is par des simulations numZriques et par

desconsidZrationsle modeles de croissanceet desapprocheghZoriquessur
les marches sans recouvrement.

iv) Longueur du front N 3
La longueurdu front Nt (nombrede particules™ IOinterfaceyarie Zgale-
ment comme une loi de puissance' ¢ge

Ni % ) p) 2" (3.3-3)

avec !y = & (Df'Pd + 1).

La dZmonthraﬁbnle cerZsultat utilisdes points ii)et iii) et larelation entre
masseet rayon : considZron®n effet le nombrede points du front dansune
boule de rayonr,

- Sir <#4 le front est fractal :

Ny (1) %r®
- Sir > #5 alors onne voitplus les dZtail§ractals, lefront appara”tomme

une surfacerZguliere euclidiennede dimensiond B 1 (une ligne dansle cas
prZsent oe d = 2) et

Nie (1) %A (rft)9® 3 .
o* A estle nombrede particules?#;:D dans urrayon delOordre déDZpaisseur
du front.

° Ou de ¥, IOabcisséu seuil p, carx; tendsuffisammenvite versxc : p(x) * pe.



Il faut noterquebien quele front prZsentain changemente dimensionsuivant
quelOorobservdes courtesou leslonguesdistances comme dans le cas des structures
auto-affines, il nOest pas auto-affine mais autosimilaire, tronquZ par [Oeffet du gradient,
et assimilable ~ un pavage de dimension d B 1 de pavZs fractals #g.c™1tZ

- Le nombre de sites du front poum Zchantillon de largeur L (L ;) est
donc :

Ny = A (Li#tg)" © b LIPL (g PP+ 2
ce qui conduit ~ |OZqguation (3.3-3).

v) GZnZration de bruit en 2/f

Lors de la diffusion, le front estextremementerratiqueet meme lorsquele
systeme est quasiment C gelZ E (il aPls de diffusion observable), les fluc-
tuationsdQinterfacesestentimportanteset pourraientstre une des sources
possiblesde bruit de contactentremZtauxou semiconducteurse comporte-
ment du bruit a ZtZ ZtudiZnumZriquemenen deux dimensionset thZorique-
menten deuxet troisdimensions (Sapoval al., 1989, Gouye& Boughaleb,
1989). Le bruit estblanc pour les frZquencesnfZrieures’ une frZquencede
coupure § eten 1/2 pourles frZquences supZrieurgssuit Zgalement une loi
en puissance du gradient de concentration :

fo %[ p|  V(1+8&), (3.3-4)

En fait, les fronts de diffusion appartiennent la classetres gZnZralele la
criticalitZ C auto-organisZe E (Per Baéil, 1988), cOest-"-dire que la structure
du frontsOorganise dOelle-meme ensineture critique de paet dOautre du
seuil pe. On sait que ces structurescritiques C auto-organisZels engendrent
souvent, lorsquQelles fluctuent avec le temps, des bruits en 1/f

Le cas tridimensionnel d = 3

Le principerestele meme. Cependantla structuredu front estmaintenant
fondamentalemerdiffZrente. Cectient au faitquOemlimension 3)Oexistence
dOurchemin depercolation neonstitue plusine barrisre™ [Oaccs$ de parti-
culesplus internes(cOest-"-dirgrour p >> p.) puisquOomeutcontournerce
chemin quand d = 3 ; on trougénsi des particules sur la surface externe ~ des
concentrationsupZrieure$ p.. Cecia pour consZquencguele front nOest
maintenanplus localisZ™ pe. Il sOZtensiur une plagede concentratiorallant
de pc (percolation duZseaude sitesoccupZs) “une concentration gay = 1 B
p®@o+ on montre quep @ estle seuilde percolation duZseau des siteddes ;
le coupledes rZseaux desites occupZs eles sitesvides est ditonstituer une
paire C adaptZe=. Pour un rZseatcubique simple par exemplep. ( 0,312et
p@ ( 0,1, de sortgue IOinterface sOZtend sur une plagendentration allant
de 0,3127°0,9.

® Alors quOen dimension 2, les particules sithes sur la surface ethriNeure (ou front), sont
toutes placZes nZcessairem#dtn meme c™tZtdat chemin percolant, cOest-"-dire che-
min de particules en contact joignant deux faces opposZes de |OZchantillon.



La dZfinition gZnZraledOunepaire adaptZgmatching pairs) estun peu dZlicate.
Pourle rZseau de sitesarrZ les rZseawvec connexiompremiersvoisinset avec con-
nexion premierset secondsoisins formentuneC paire adaptZeéE. Pourle rZseaule
sitestriangulaire,le rZsealavecconnexionpremiersvoisins est C auto-adaptZ (ce
qui entra’nequepe = 1/2). Les rZseaux adaptdansle cascubiquesimple sontOun
avec premiers voisins et |Qautreavec premiers, secondset troisi*mes voisins
(consulter Essam, 1980 pour plus de dZtails).

i) RZgion critique
Dansle voisinage dep. (0,312pour lerZseatcubiquesimple),la structure
du front reste celledOunestructurecritique. En particulier,aux concentrations

plus faibles que p(queue du front), celui-ci possede une Zpaisseur :
D!
#4%)" p)  avec! y=-& 0+ &( 0,88
1+&

et met en jeu un nombre de particules :
D!
Nu%)" p)  avec !N =& (DiDd+1)
1+&

suivantles memes loisde puissancesjue dande casd = 2 (m-mestrpons-
trationsque pour (3.3-1&3)), maisavec unevaleurdiffZrentede & La rZgion
critique (fig. 3.3.2) est fractale et a comme dimension(: 52 + 0,02.

i) Poreux idZal

Presquetoutesles particulesde I0amaimfini appartiennentau front dans
une large plage de concentration. Ceci expligue IOon trouve la meme valeur
pour la dimension fractale du frontgur celle de IOamas infini de percolation
:D=D¢( 2,52. Ainsi~ p( 0,75 il nOy a que B3 particules de IOamas infini
qui nOappartiennepas aufront, et cetteproportion dZcro”éncoreconsidZra-
blement lorsque diminue (elletombe ~ zZradans larZgion critique) ie front
dans larZgion intermZdiaire edbonc homogene etle dimension b=d = 3. II
constitueen quelquesortele poreuxdZsordonn4dZal puisqueque toutesa
masse (M+L3) est sursa surface ; celle-ci ebten sZr assez particuliere, Ztant
de dimension 3pmais ceci ne nou&tonnera pas car noasnnaissons dZj” des
courbescomme cellede Peanayui ontla dimension dOursurface (21.4.1%t
que IOonpourrait donc considZrercommeun poreux dZterministebidimen-
sionnel idZal.

3.3.2 Le cas avec interaction attractive

En prZsencedOunenteractionentre les particules,le comportemenpeut
profondZmenthanger.En effet, une transition de phasepeut appara”treau-
dessousdOuneertainetempZratureeritique T.. Cette transition est du type
liquide-gazdansle casdQinteractioattractive,et du typeordre-dZsordreans
le cas rZpulsifjue nous nOexamineropasici. On peutretenir lescomporte-
ments suivant :

A hautetempZraturgT > T), la structuredu front restesemblable” celle



du cassans interaction. COest-"-dire deglois dOZcheltionnant IOZpaisseur
du front ou sasurface ainsgue sa dimensioriractalesont prZservZeSeules
changent lestructures " courtedistances cause des corrZlatioestre parti-
cules provenant de IQexistence dOune interaction.

A basse tempZratu(@ < To), la structurestable du front nOgsius fractale
car une interface, dOZpaisseur fixZe seulgraef tempZrature, sOZtablit entre
phase liquide et phagmzeuse. Sur la figure (3.3.3) ameprZsentZ une distri-
bution diffusZe” trois tempZratures: E estle parametrepertinent,avec- =
1/kT, et E 10ZnergidOinteractiotattractiveici, donc nZgative)entrepremiers
voisins. La transition appara” € = 1,76.

Fig. 3.3.3Diffusion de particulesen interactionpour trois tempZratures diferenges
respectivement de gauchelfoite - E = O(pastmteractlon}E Dl(haute tempZra-
ture)et-E=bH2 (bassetemerature)Le front nOestractal que pour-E" -Ec=D
1,76E Au-dessousle la tempZraturecritique, le front poss-deuneZpalssewfmle
I®Zquilibre thermodynamique entre la phase condensZe et sa vapeur
(Sapovaletal., dansAvnir, 1989,p. 237).

Un cas cependant tres intZressant, car tres frZquent, est le castdénpe
interrompantun processusle diffusion. En effet,avantla trempe, ladiffusion
sefait dansla rZgionhautetempZrature de front estdZfini parun modslede
percolationen gradient Des la trempe,un processusie nuclZationse dZve-
loppe (par chomposch’plnodale) Les gouttelettes liguide croissent avec
le temps, jusqud” cie leur taille soit de IOordre de cdlierZcipient (la sZpa-
ration dephase estlors achevZe). Datss rZgionsle plusgrande concentra-
tion, cesgoutteletteforment desamas.et on vZrifie alors quele modsle reste
un modele de percolationen gradient, danslequel on a seulementmodifiZ
(renormalisZ) I0Zchetles longueurs : ltille moyenne des gouttelettes de
manisre Zquivalentdeur distancemoyenne,remplacela distanceintersite du
rZseau (ola taille des particules poua diffusion hors rZseau)lJne structure
ainsi obtenue patrempe” partir dOurZtat stationnairé haute tempZratuige



profil variant linZairemende laconcentration T la concentration O)est mon-
trZe suia figure 3.3.4 (onne prZsentgue laplage deconcentration comprise
entre 0,4 et 0,6). La simulation est faite en utilisant une mZthode de Monte-
Carlo et une dynamique dite de Kawasaki.

Fig. 3.3.4 Simulation numZrique dOune diffusion de particules attractivesite tem-
pZrature suivie dOunempe.Desgouttelettesse sont dZveloppZegertaines sesont
connectZeet forment desamas (en gris). LOinterfaceest reprZsenthnar la ligne
pleine.Elle a une dimensionfractalede 1,75. La nglon situZeentre la sourceet le
front a ZtZ dZlimitZe par surimpression dOun fond gris. ¢Kalb1988).

Exemples de structures de fronts observZes expZrimentalement

LOanalysa ZtZ faitesur un exemple voisirtres remarquablemontrZ suta
figure 3.3.5 (Wool, 1988). Cette structure est obtenuepar diffusion sous
champZlectriquede chloruredOargerdans unecouchede polymere (film en
polyimide) et prZcipitatiorde IOargentLa nuclZatiorde IOargengst tressem-
blable” celle de la dZcomposition spinodatdes amagyrossissenau fur et”
mesure de laZduction, et leur concentration est proportionridieconcentra-
tion dechlorure dOargediffusZ. Wool anesurZ unelimension fractalé®s (
1,74 (au lieu de 1,75 thZorique),pour cette interface bidimensionnelleentre
|Oargent rZduit (emoir sur IOimage) connedti& source eta rZgion purement
polymere (en blanc).

Le secondexempleque nousdZcrironsici estlOinjectiordOurfluide dans
un poreux en prZsence de la pesanteur. Cet exemple peut para’tre fort ZloignZ

7Sur le r”Zseau considZrZ, chaque particule est choisie alZatoirement et saute surt3un des si
voisins, pourvu quOioit vide, avecuneprobabilitZdZpendantle I0interactioat dOumpara-

metre T. Cette probabilitZest dZfiniede manisre ~ ce que ladistribution de particulebte-

nue lorsque 1OZquilibre est atteint, soit celle de I0Zquilibre thermique " la tempZrature T.



Fig. 3.3.5 Structure obtenuear diffusion de chlorure dC)argept dang polymere (le

polyimide) et rZductionde IOargensouslOactiordOurcourant Zlectriquetraversantle

milieu. La diffusionest tridimensionnelle mais |IOanalysstfaite dans unecoupe pa-
rallsle " la diffusion. LOargentZduit est en noir, le polyimide en blanc (Wool,

1988).

du cas déda diffusion que nousvenons ddraiter, maisil nOerest rien: en ef-
fet, nousavons prZcZdemment dZtaillZ dansection 2.5.3 sues milieux po-
reux le drainageeffectuZ” tres faible flux. Le nombrecapillaire est alorspetit

et IOinjectiosOinterprste raisonnablement auaanodele depercolation dOin-
vasion. A causede la prZsenceale la gravitZ,la pressiondu fluide est plus
grande en bas de la rZgion envahiel@#uide, et donc la concentration en po-
res envahisestplus importanteen basquOerhaut.Le modele appropriZ ce
probleme estappelZ ertonsZquenck percolationdOinvasion egradient.Le
modele sous-jacenestainsi le meme que dansle casde la diffusion en gra-
dient.

La percolation dOinvasion en gradient peutrrioelZlisZe comme suit : dans un rZ-
seaude tailleLd des nombreslZatoires comprientre z/Let 1 + z/L sontassignZ$
chaque lien (voir la figure 3.2.6 que 10on retrouve quand ). Be cette maniere, la C
rZsistancée ~ I0invasiorero™t linZairementavecz. LOinvasiordZbute™ z = 0 et se
poursuit comme dans la percolation dOinvasidimaire. Le processus est arretZ avant

quele hautdu rZseaue soit atteint. La ngionenvahiecorrgspond 10amamfini de
la percolation en gradient (le gradient de concentration Ztant ici 1/L).

LOexpZrience ZtZfaite par ClZmentet Baudetde la maniere suivante: un
cylindre de dix centimetresde diamstre et dOunevingtainede centimstresde
hautestrempli deverrefinementpilZ le plus homogenepossible(distancede
200pum entrepores). Paun orifice du fond, unmZtal liquidede bass¢éempZ-
raturede fusion est injectZ.Ce mZtalestdu mZtalde Wood (fusion vers 70
iC), il est nonmouillant. On effectune injection tredente suivante schZma



de la figure 3.3.6.LOinjectiorterminZe” un certainniveau,le systemeestre-
froidi, le mZtalse solidifie, et on remplacdes grains de verresnon fixZs par
une rZsine. Le systemmeut stre alors analysZ en dZt8ies coupes sont faites
" diverses hauteursetla fonctionde corrZlation entrgpores envahisliZtermi-
nZeapres digitalisationComme lapression dang mZtal deWood varieavec

z "~ cause de la pesanteur, la quantitZ de pores envahis varie elle-

Pompe ~ vide
A —>
milieu poreux

non encore
envahi

milieu poreux
envahi par un
liquide

non mouillant

_>
injection lente

Fig. 3.3.6 ExpZrienceOinjectiodOurfluide non-mouillant(le mZtalde Wood)dans
un milieu poreux (du verrepiIZ). Le mZtalde Woodest injectZ extremementente-
mentde maniere” stre enrZgime dedigitation capillaire. Le champde pesanteufait
varier la pression dange milieu linZairement avec la hauteur fligide injectZ.Le mo-
dele thZorigue estloncun mod-le de percolation dOinvasiagn gradient deconcentra-
tion. Les rZsultats thZoriquegrZcZdentsOappliquenemarquablement bieaux don-
nZes expZrimentaleset donnent acces aux divers parametres du systeme
(ClZmentet al., 1987).

meme avec z.Ceci peutstre dZcrittres en dZtail, enutilisant les rZsultats déa
percolationen gradient(la rZgionenvahiecorrespondessentiellemeraux rZ-
gionsgrisZeset hachurZede la figure 3.3.2(d)). La comparaisorentrelOap-
proche thZorique et le€sultats expZrimentaux est tout ~ fainne (Gouyegt

al. dans Huliret al, 1990). La dimension fractale du fra®invasion est trou-
vZevoisine de2,4 (lavaleur thZoriquest 2,52) Cette mZthoddonne erprin-

cipe acces " la distribution des tailles pleres, ce que peu de mZthodes permet-
tent?

® Des mesures de la distribution fractale de tailles de pores dans des rZsines orst &/ faite
utilisant trois techniquesexpZrimentalegomplZmentairepar Chachatyet al. (1991). Il
sOagitlansce casde microporesdontle rayonestcomprisentre3 nmet 1 pm.



GZnZration de bruit pendant IOinjection

On a depuislongtempsobservZque |OinjectiordOunfluide non-mouillant
dansun milieu poreuxZtaitla sourcede fluctuationssoit de pressionlorsque
IQinjectiorsefait ~ flux constantsoit de flux lorsquela pression™ la source
dOinjectiorest treslentemeniaugmentZeCe phZnomendient au fait que cha-
guefois quele fluide franchitun canalde rayonr, sapressionestsuffisante
pour envahittous lespores connectZsce canalpar descanaux deayon plus
grandque r.Cesensembles dpores dZfinissematurellementles amaginis
dansle probleme de percolationassociZ(voir le & 3.2.3). Le bruit statistique
engendrar cedluctuations estinsi tres analogue atlbruit en1/f engendrZ
dansles processude diffusion (2 3.3.1,V)), IOinjection conduisa#igalement
" des structures critiques C auto-organisZe®utre le comportemedt: bruit,
blanc en dessoudde fc (Eq. 3.3-4) et brownien au-dessuspn peut calculer
NeW(s) le nombrepar unitZ detemps,dOZvZnemerds tailles (amas depores
envahis). Ce nombre suit une loi de puissance, et au meinsl = 2 (Gouyet,
1990),

NeW(s) %sPYs avecYg=1 +DfEE)Dred (3.3-5)

Ds estla dimensionfractaledu front dOinvasiolf7/4 ou souventen pratique
4/3),D la dimensionge IOamagfini (soit 91/48) et Dyeq = 1/& la dimension
des liens rouges (cOest-"-dire 3/4). Ce qui d¥g(el,53 (1,31 si b= 4/3)

3.4 AgrZgats

Les processusi'agrZgatiorconduisent” des formesbien spZcifiquesqui
ont ZtZZtudiZes depuis longtemifs Cependant leur Ztude quantitative est tres
rZcenteet n'apu se faire que gr¥%ocau dZveloppemerde deux domaines)es
fractalesavecles notionsde loi d'Zchellegt les simulationsnumZriquesper-
mettantdOengendrates agrZgatsen partantd'un processusZIZmentairele
croissanceles processushZoriqueZIZmentairese croissancesonttrss va-
riZs et ils recouvrendesstructuresallant dela percolationaux fractalegapla-
ciennes,voire meme desstructuresde tamis de Sierpinski.ll sOespar suite
avZrZplus clairde lestraiter dansun chapitre sZparét deconsacrer cettsec-
tion aux processustanggatlophysmuemenbbseersdansIa nature,en
prZsentant quelques expZriences et les diverses gZomZtries quOelles gZnerent.

3.4.1DZfinition d'un phZnomened'agrZgation

L'agrZgationest unphZnomenephysiqueirrZversiblequi consiste; partir
de structures ZlZmentaires (particules ou micro-agrZgats) possZdant une inter-

° LasituationnOegpasencoreclarifiZeend = 3 (Roux et Guyon,1989,Gouyet,1990).
**Voir en particulier le remarquable travail en biologie de d’Arcy Thom@soGrowth and
Forms Cambridge 1917 (ou sarZimpressionl1961).



action mutuelleattractive, “b%stidesstructures macroscopiquappelZsagrZ-
gats NousnousintZressonsci ~ la structure gZomZtriquede ces agrZgats,
tandisque dande chapitre 4nousexaminerons |Oaspémiportantde leurci-
nZtique de croissance

Dans les processusiOagrZgatioaxaminZsci-apres on supposetoujours
que lesmicro-agrZgats oparticules on¥tZ prZalablemefarmZs, cOest-"-dire
que le stadede nuclZationest terminZlorsquel®agrZgationommenceCes
micro-agrZgats sont gZnZralement compacts, et homogenes en taille.

On peut distinguerdeux principauxprocessusle croissancelOagrZgats,
processugjue IQomnretrouve souventdansdOautredomainesde la physique
sousune forme ZquivalentecommelQinjectionde fluide ou la dZchargalans
un diZlectrique.Ces deux modsles de basesont |OagrZgatioamas-amast
|GagrZgation particule-amas.

Dansle processusimas-amaspn aessentiellemeragrZgation entramas
de taille comparable dansle modele le plus simple, deux amasde taille sy
donnent naissanceun amas ddaille 2g : on aainsi unprocessus totalement
hiZrarchique cadeux amasle taille2g donnentnaissance Un amagle taille
4g etainsi desuite. Dansla pratiqueJe modesle est unpeutrop simple etles
systemesne restent pasnonodisperse&Oest-"-diravecune seuldaille prZ-
sente " un instant donnZ), maigialydispersitZ qui sQinstaure est telle que des
amasde taille variZesOagregergelon un processussatisfaisaniglobalement
une loi dOZchelle.

Dansle processugparticule-amason forme "~ partir dOuramasde grande
taille (s >>1), un amas de taille+ 1. Le processugst donc ici tres asy-
mZtrique.

Ces deux processus engendrent des agrdgats des propriZtZs tres diffZ-
rentes.De plus, pour chacunde ces processustrois voies dOagrZgaticsont
possibles celle-ci peuten effet «tre limitZe par la rZaction cOest-"-dirguOil
faut franchir une barriere de potentiel pour deeollage ait lieu, ou limitZe par
la diffusion et dansce cades entitZgamas ouparticules) diffusentlansiOes-
paceet se collent instantanZmendss que deux entitZsse rencontrentenfin
|OagrZgatiopeut «trebalistique les entitZZvoluent alordibrement dansOes-
pace (les trajectoires sont rectilignes) avant de sQagrZger.

Le tableau IV ci-dessous prZselensemble de ces diverses combinaisons,
le genrede phZnomene physique on considereque le mod-laOappllque et
la dimensionfractale qui y est associZeOn remarquerague IOanggatlon
particule-amadimitZe parrZaction owbalistique engendrdes agrZgatdenses
(D=d). Seule leur surfacest fractale, nous y reviendrons ~ projtes mods-
les de croissance au chapitre 4 avec par exemple le modele dOEden.

Les exemples indiquZdans letableau nesont pasabsolus. AinsiOZlectro-
dZposition ne suit le modele dOagrZgation limitZe par diffusion (DLA)due

T QuOil ne faut pas confondre avec dOautres processus de croissance dZterministes comme la
croissance de cristaux...



TABLEAU IV N RZcapitulatif des divers modes de croissance

! ! particule-amas ! amas-amas !
| diffusion ! ZlectrodZposition, rupture ! Collosdes& aZrosols !
! I diZlectrique, injection (DLA) ! (Zcrantzs) !
! D ! 1,72(d=2) 2,50(d=3) ! 144d=2) 1,75d=3) !
' balistique ! DZposition,gurfaces ) I AZrosolsdansle vide !
! ! rugueusessZdimentationkE ! !
! D ! 2,00d=2) 3,00d=3) ! 155d=2) 1,91(d=3) !
! (Zaction ! tumeursZpidZmies, I Collosdes& aZrosols _ !
! ! feux de forets,E (Eden) I (IZgerement ZcrantZs) !
! D ! 2,00d=2) 3,00d=3) ! 159d=2) 2,11(d=3) !

dansle casdOune faibleoncentration dOioet tout estdOailleurs loiOstre
clair dans lefonctionnement Zlectrochimiquke cephZnomen&) ; 10injection
obZit soitau modsle DLA," la percolationdOinvasion, ou anodele anti-DLA

(fig. 3.2.11), selorla valeur desesparamstresM, rapportdesviscositZs eCy,
nombre capillaire (voir le & 3.2.3). Ouus, la formation dOun agrZgat peut em-
piZter sur plusieursmodesde croissance balistiqueen de«” dOunecertaine
Zchelle, diffusifau-del”. Iy a alorschangement deomportementdrossovey
(voir parexemplele @ 4.2.2 concernaniOextensiolu modele de Witten et
Sanders).

Dans la prZsentesection, nous allons dZcrire diverses expZriences
dOagrZgatiohlous dZcrironsout dOabortks expZriencesOagrZgation dOaz-
rosols et de colloedes, correctementmodZlisZspar les deux processus
dOagrZgatiodOamadimitZesoit par diffusion soit par rZaction On trouvera
Zgalementine revuedZtaillZesur IQobservatioaxpZrimentalele I0agrZgation
par M. Matsushitaainsi quOune revuges aspectaumZriquear P.Meakin
dans lelivre ZditZpar Avnir (1989). Ensuite, nousidiquerons plusieurs ex-
pZriences dorle modsle est essentielleme@agrZgation particule-amési-
tZe par diffusiorfou DLA). COest le cas de couches dZposZes par pulvZrisation
cathodique, des dZp™ts Zlectrolytiques sous certaines conditions, de la filtration,
du claquage diZlectrique ou de 10injeati®un fluide dans un autre (Zgalement
sous certainesconditions).On noteraici que nombred@eporienceﬁcrites
par ce modele et chantdesgZomZtrlesembIableme sontpas” proprement
parlerdes processugarticule-amasmaisils sontrZgispar les memesZqua-
tions (voir la section 4.2).

3.4.2AZrosolset colloedes

Les premiersagrZgats dortn a montrZe caracterefractal Ztaientles aZro-
sols; ils reprZsentent avec les colloedes deux variZtZs importantes dOagrZgats.

2 \/oir parexempléde travail expZrimentatie Fleuryet al.(1991)surle sujet.



LesaZrosolssuivent un processus dOagrZgatiparfir de tres petites parti-
culesdispersZeslansun milieu gazeux.lls peuventstre obtenuspar divers
mZcanismesommela combustionincomplste dansune flamme engendrant
desparticulesde fumZesou la vaporisation™ partir dOurfilament, prZalable-
ment recouvert du matZriau " disperser, chauffZ brutalement...

Une foisque lesparticules ont ZtdispersZes dans iailieu gazeuxelles se
comportent,quand elles sont Zlectriquemenineutres,commedes particules
browniennesndZpendantesauf " tres courtedistanceos une force attractive
dite force devan derWaals lesfont sOagglomZrdtfaut noter cependargue
le mouvementes particulepeut «tre balistiqudorsque lapression dwgaz est
suffisamment faible (rZgime molZculaire o le libre parcours moyen entre deux
chocs est grand).

La premisre observatiomlu fait que lastructuredes agrZgattait fractale
:astdue‘ Forrestet Witten (1979). Ce travail a ZtZle point de dZpartdOune

o = art e | En 1979, Forrest et Witten
et~ : ™ [ Ztudient pour la premisre
fois la distribution de
particules de fer produites
par la vaporisation d'un
filament chauffZ dans un gaz
dense et froid. Les particules
font 35 « de rayon. La
dimension fractale obtenue
est DI=11,511+10,05 en
utilisant une moyenne des
masses dans des carrZs de
c™tZ croissant centrZs
alZatoirement sur l'agrZgat.
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Fig. 3.4.1 Image dOaZrosolde fer obtenuepar microscopieZlectroniqueen trans-
mission(Forrestet Witten,1979).

multitude de travaux sur les structures fractales dans les phZnomenes
dOagrZgation, de croissandespirZs par la thZoriges phZnomenes critiques,
ils ont proposZles premiersuneinterprZtationde I0agrZgatioan termesde
lois dOZchellgsour leur expZriencalOagrZgatiode particulesde fer. Ils ont
dZterminda fonction de corrZlation densitZ-densigfr), valeur moyennecen-
trZedu produitdesdensitZs denatiere sur tous lescouplesde pointsdistants
de r (IOagrZgation Ztant isotrope et homogene),

> > > > 2 >
g ="#(ro+r)#(ro) $D"#(rg)$, r=!'r (3.4-1)
Cette fonction de corrZlation dZcro’t selon une loi de puissance,
g(r) %r A avec A&0,3,



et ceci pourdivers matZriauxce quisuggere unexposant universgla mesure
estfaite end = 2 sur IQimageligitalisZede IOangga(flg 3.4.1)). La masse
dOagrZgalansun rayonR estbien sZzrdonnZedansun milieu de dimension
euclidienne d, par

‘R

M(R) % | g(r) ®1dr%RP (3.4-2)

J0o
cequirelie A~ ladimensionfractaleD : D + A = d. La dimensionfractale
obtenuepar Forrestet Witten estvoisinede 1,7 + 0,02" partir de g(r) etde
1,51 + 0,05 ~ partir de la relation entre masse et rayon.

LOagrZgatiodesparticule de fer suit un processusamas-amasmitZ par
diffusion (les particulesde fer effectuentdes trajectoiresbrowniennesdans
IOalr) ou, de libre parcours moyen nOpaB petit devant laille des agrZgats
formZ, unprocessus amas-amas en rZgiakstique. Les valeurs da dimen-
sion fractaleobtenuefont plut™bpterici pour un processusimitZ par diffu-
sion.

Les colloedessont constituZsle microparticules(mZtalliques de siliceE)
sphZriquesie quelquesnanomestresde diametre en suspensiordans un li-
quide. Ces particules se chargent Zlectriguement en surface de sorte quOelles se
maintiennenen suspensiorous |Oactiode leur rZpulsiormutuelle. EnOab-
sencede chargeslissoutes dank liquide, IOattractionle vander Waalsentre
les microparticulesse trouve stre masquZepar leur rZpulsioncoulombienne
(due aux chargesZlectriquegportZespar cesparticules).La superpositiorde
|Qattractiomle van der Waalset de la rZpulsioncoulombienneengendreainsi
unebarriere depotentiel' (fig. 3.4.2) qui est engZnZral bieplus grande que

kT et donc infranchissable.De telles solutions mZtastablegpeuventalors
H

E

Fig. 3.4.2 Potentiel entredeux particuleshargZes distantege r. Lorsque lesonsne

sontpas ZcrantZs (b) ilse repoussent éa barriere est parf0|s suffisante pouqu@ne

solution collosdale subsiste des dizaines dOannZes, voire des siscles. En ajoutant un sel
dans la solution on fait varier I0Zcrantage(a), et donc la (mZta-)stabilitZ

du colloede. Un phZnomene dOagrZgation appara’t.



exister tres longtemps et IOon possedeore des colloedes fabriquZs par Fara-
day il y a plus de 130 ans. LOaddition dOun sel dans la solution, en introduisant
desions mobilesde charge opposZecelle desparticulesen suspensiorper-

met dOZcranter partiellement ou totaleroette interaction rZpulsive. Lorsdue
devient de IQordre ou infZrieur ~ kT IQagrZgationmence, la  solution deve-
nantinstable: les agrZgatsoient leur taille cro"treet lorsquOils atteigneahe
dimension ddOordrelu micron, ilsdiffusent lalumiere. CephZnomene sOob-

serve visuellement avec IOapparition dOune opalescence.

La distributiondes taillesdes ama®st tressensible “la hauteurde barriere
de collage. Les agrZgats se forment en effet de la manisre suitaritgue les
particules colloedalesont ZloignZekes uneses autresglles diffusenide ma-
nisre brownienneparceque I0Zcrantaga supprimZleur rZpulsioncoulom-
bienne (elles nOinteragissent donc pas ~ grande distance).

QuandlOZcrantage dstal, deuxparticulessOapprochantune distancee
|Qattractiomle vander Waalsest forte,se collentirrZmZdiablementle doublet
ainsiformZ continué diffuser danda solution o il rencontre dOautrparti-
culesou dOautres doublegsii sOaggIom-rernourformerde plusgros amas
et ainsi de suite. Dansce cas,|OagrZgatioestrapide, chaquerencontreentre
amas Ztant efficace au premier contact.

Lorsque IOZcrantage est incomplet et gbarkére de potentiel est un peu
plus grande que kT faut de tres nombreuses tentativesur rendre le collage
effectif (la probabilitZde collage estonnZepar uneloi dOArrhZnius). Ce-
vers essaisinfructueuxmodifient profondZmenta structuredes agrZgatsjui
sont ainsi beaucoupplus compactsdansle casincomplstementZcrantZsjue
dansle cas totalementZcrantZ la dimension fractale et dOautrepropriZtZs
gZomZtriqueset cinZtiquessont donc directementreliZes au mZcanisme
dOagrZgatiomansle premiercas,|OagrZgatioftaitlimitZe parla diffusion,
dans lesecond cas, cOestamntraire la rZaction (franchissement de labar-

riere de potentiel) qui limite IOanggatl()rmr le tableauV). Dans ce dernier
cas, IOanggatlon est en consZquence beaucoup plus lente.

Les expZriencesle Weitz et collaborateurssur I0agrZgatiode collosdes
dOorsont parmies plusprZcises dZterminationdgs propriZztZdOZchelles des
processusrrZversiblesde croissancells ont utilisZ pour ces dZterminations
des micrographies Zlectroniques par transmissies collosdes dOor sont par-
ticulierement favorables tes techniques car ils fournisseiet grands agrZgats
avecun tres bon contrasteles particulesiOorsont obtenuepar rZductiorde
Na(AuCly). Le sol ainsi obtenueststableet contientdes particulesdOenviron
14,5 nm de diametre, tres homogenes taille. LOagrZgation dZbute apres addi-
tion depyridine dZplasantes charges Ta surfacedes particulesLes agrZgats
obtenus en fin dOagrZgation atteignent le micron.

La micrographie dda figure 3.4.3(a), montreque leprocessugst detype
amas-amadimitZ par diffusion ; tous les agrZgatsont approximativementa

meme taille. Les condltlonstanggatloen solutionaqueusesont tellesque
les agrZgatsse forment en moins dOuneminute, montrantquQilsse collent
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Fig 3.4.3 Photographies au microscope ZlectronigifdagrZgats de collo-d#Sor obte-
nus par Weitz dansle cas dOunegrZgationrapide (Zcrantagefort) (a) et dansle cas
dOunagrZgationlente (Zcrantagefaible) (b) (Weitz& Lin, 1986, voir Zgalement
[Oarticle de revue de Matsushita dans Avnir, 1989).

Fig. 3.4.4lmageau microscope?lectronigue Qatransmissionpf)mgrigat de col-
loede dOorobtenu dans les conditions dOagrZgatiomapide, cOest-"-dirdimitZe par
diffusion(Weitz& Oliveria, 1984).

instantanZmerorsquOilse rencontrenta variationde la masseen fonction



du rayon est bien de la forme,

M %RD avec D&1,78,
signaturedOunestructurefractale. LOagrZgatst autosimilaireet ne posssde
doncpasdOZchelles dengueurautresque lataille dOunearticule eta taille
de IOamasun instant donnZ.a figure 3.4.4 montrédimage par transmission
au microscope Zlectronique de I0un de ces amas.

Sur IGimagedOuneexpZriencede Weitz et Lin dansle cas partiellement
ZcrantZ(fig. 3.4. .3(b)et 3.4.5) obtenueen mettantmoins de pyridine dansle
sol, on voit queIOanggat est plusmpact. lIsOagitlOurprocessuslOagrZga-
tion amas-amas limit@arrZaction(en anglaisRLCA, reaction limited cluster
aggregation. On trouve effectivementune dimensionD & 2.05 (Weitz et al.
1985). Remarquons que comme cette dimension est supZrieatie Ha pu
otre obtenuepar numZrisatiordOunémagebidimensionnelle I0imageplane,
projection de IOamasZtantalors remplie de manisre densepar les particules
(sur la figure 3.4.5, les trous dangFmion centrale de IOamas ont une taille re-
lativement homogene).

500 nm

Fig. 3.4.5 Image au microscope Zlqctroqique par transmission df)gn agrZgat de colloede
dOorobtenu dans les conditions dOagrZgatiotente, limitZe par rZaction (Weitz
etal., 1985).

Il y a heureusementOautresnZthodespour montrerle caracterefractal
dOagrZgats collosdaguand ceux-ci ontine dimension D> 2. LOunedes mZ-
thodes,utilisZe dan$OexpZriencge ClZmenet Baudei(fig. 3.3.6), consisté
examiner lecoupes planes (dont timension est D ). Elle est bierszr in-
applicableici ~ causede la fragilitZ et de lapetitetaille des agrZgat®Oautres
mZthodes utilisent par exemplerédaxation magnZtique nuclZaire (Chacleaty



al., 1991) mais IOundestechniquedes pluscourantessOappuisur ladiffu-
sion aux petits angles.

Utilisation de la diffusion aux petits angles
pour dZterminer la dimension fractale

Les expZriences ddiffusion de lumisre, de rayons X,ou de neutronssont
tres bien adaptZau problsme dela dZterminatiordes caractZristiquegZomZ-
triquesfractalesdOurZchantillondont on ne peutdigitaliser une imagebidi-
mensionnelleElles ont ZtZcourammenttilisZessur desagrZgatou sur des
Zchantillons de gels (les aZrogels de silice en particulier).

LOintensitdiffusZedZpendessentiellemerdesvariationsde densitZ Pour
un matZriaupossZdantine structurefractale, cetteintensitZdZpendralonc de
la nature decettestructure fractalePfeifer a propos4ie distinguer troisgran-
desvariZtZsde structure: les fractalesde massees fractalesde poreset les
fractales de surfaddig. 3.4.6). Vis-"-vis de la diffusiodOondes, la diffZrence
entre fractalesde masseet fractalesde poresest relativementfaible puisque

masse et vides y sont simplement intervertis.
|

Fig.3.4.6 De gauch€ droite une fractalede masse, unfeactale depores etune frac-
tale desurface. Lamatiere esten noir ou en gris, les rZgions videen blanc.La frac-
tale de surface(ici un amasdOEdergst densedansson volume (D = d). Une frac-
tale de surface a tres souvent une structure auto-affine.

Le schZzmaxpZrimental de diffusion estdiquZ sur la figur®.4.7. LOutili-
sationde lalumisre, desrayons Xet desneutrons, permaiOexplorer dden-
gueursdOondé¢ allantde 1+ ~ 1 um. LorsquelOorfait desexpZriences sur
des agrZgats, on rencontre en gZnZral des fractales de masse.

LOintensitZ diffusZe aux petits angles (Q petit) par une fractale de r
fonction de la fluctuation @u vecteur d'onde est en effet de la forme,

I %QD D (3.4-3)

0+ Q=4" (P1sin()/2) (voir fig. 3.4.7). LOexistence dOune fluctuatiovec-
teur dOonde est liZe aux fluctuations de la densitZ locale. En effet une hZtZ-



S : source, E : Zchantillon, D : dZtecteur

Fig. 3.4.7 §ch2ma dOune mesuraliffusionaux petits angles. La source Zmetine
longueur dOondg’ (lumiere visible, rayons X ou neutrons). ExpZrimentalment,
on fait varier) tandis qug reste fixZ.

rogZnZit&le matisreprovoqueune diffusion delOond€. Ainsi la variation de
densitZdansune structurefractaledonnela loi 3.4-3. Cetterelation sOobtient

par transformation de Fourier de la fonction de corrZlation densitZ-densitZ g(r).
Plus exactement,

sin Qr
Q r2dr

@=A f" o0 )

La relation en Q D estvZrifiZedansun domainede 1/Q comprisentrela
taille dOune particulet lerayon delOamagprZcisZment sorayon degiration
ou salongueur decorrZlation), elleenseigne paconsZquent sua dimension
fractale de IOobjet diffusant ainsi que sur IOextension du domaine fractal.

COestette techniquede diffusion aux petitsanglesque Weitz et Oliveria
ont utilisZe pourdZterminer leslimensiondractales desmas reprZsent&sr
les figures 3.4.4 et 3.4.5.1ls ont trouvZrespectivemend = 1,77+ 0,05 pour
IOagrZgat limitZ pdiffusion, et D = 2,05 0,05 pour celuiimitZ par rZaction.
DOautresxpZrimentateursnt obtenudes rZsultatsanaloguesen accordavec
les valeursissuesde simulationsnumZriquegdonnantrespectivement, 75 et
2,11 ; voir le tableau du = 3.4.1).

Cette technique a ZEfjalement utilisZe pour les agrZgats de silicie par
exemple P.W. Schmidt dans Avnir, 1989). Les aZrogelsde silice et
dOalumino-silicates sont des matZriaux de choix pour ce genre dOZtude (Vacher
etal., 1988; Chaputet al., 1990). Les aZrogelont une densitZ moyennea-
riant de 5 kg/m3 ~ 500 kg/m3 alors que les particulesZIZmentairesnt une
densitZvoisine de 2 100 kg/m3. Commela densitZmoyennedOundractale
tendvers zZroquandla taille augmenteplus les aZrogelssontlZgersplus le
rayon de la rZgion fractale est grand. Les aZrogels ont Zgalement des
propriZtZsemarquablesiOisolation thermiquet nousles retrouverons pro-
pos desZtudessur le transportet les modesde vibrationsdansles structures
fractales au chapitre 5.

** Les petites particules isolZes (approximativement sphZriques) donnent ugeﬂ’éi en Q
pour des valeurs de Q de IOordre de IOinverse de la taille des particules : cOest la loi de Porod.




La figure 3.4.8 montre IOZvolutionI@®) pour diffZrentes densitZs, mettant
en ZvidencdOapparitioprogressivedOunestructurefractale de plus en plus
Ztendueau furet ~ mesure quda densitZnoyenne dZcro’tes diversesour-
besprZsententieux changementse rZgime,|Ounpour Q &0,07 « P1 corres-
pondant™ la diffusion par les particulesconstituanie matZriavet donnant”
grand Q un rZgime deorod, [Oautre pour des valeurs de Q enf2et(l (3
correspondant la longueurde corrZlationdu rZgimefractal (et donc directe-
ment liZ " la densitZ).
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Fig. 3.4.8Courbesde diffusionde neutronsaux petits angles mgntrant@autosimila—
ritZ dOZchantillorsyant diversesiensitZs. Lalensitz# estindiquZe erkg/ 3 dansle
meme ordre quédes courbes. LOintensitZ est normalidzéQ) = [(Q)# ce quipermet
de mettre en Zvidendz remarquable superposition des courbes danZgion fractale.
La rZgion fractalesOarrete la rupture de pent€ gauche(de 100 " 400 +). La fleche
correspond © la taille des particules ZlZmentaires qui est de 14 -
(Chaputetal., 1990).

Dans lecas gZnZral dOuinactale prZsentantn volume dedimension frac-
tale D, limitZ parune surfacele dimensiorfractale @, on montre queOinten-
sitZ prend la forme,

| 9% QP2D+R avec dD1Bs$D<d. (3.4-5)

On retrouvedans cette expressida rZsultat déa diffusion parune fractale
de massepuisquQOelle correspond DD, ainsique la diffusion paun objet
non fractal pour lequel D = 3 et B 2 (loi de Porod).

Dans le cas des fractales de surface en dimension 3 on obtient,



| % QP6+R avec 2 Dg< 3. (3.4-6)

On rencontre defractales desurface dansin certainnombre degprocessus
de croissancémitZs par rZactioou balistique (voile tableaudu = 3.4.1 ¢t le
chapitre4 sur les modeles de croissance)Des expZriencesle diffusion aux
petitsangles onen particulier Zt&ffectuZesurdessuiesissues deédagrZga-
tion de lasilice, et surdes colloeded.a dimension fractalele leur surfaceru-
gueusepeut ainsi, en principe, stre mise en Zvidence(voir Schaefer,1988).
LOinterprZtation des rZsultats est sowagsez dZlicate, essentiellement ~ cause
de IQexistencde largesrZgionsde changementle rZgime(passagedOurrZ-
gime de fractal de surface ~ celui de fractal de masse ou de Porod).

Notonsencoreque les techniquede diffusion de neutronssemblentavoir
mis en Zvidenceles structurefractales dansles rochesaturelles. DegxpZ-
riencessur de nombreuxgres etschistesargileux montrentun comportement
rZgi par I0Zquati@4-6, et une dimensiong®ntre 2et 3 jusqud” 56Qvoir
|Qarticle de revue de Po-zen Wong, 1988).

3.4.3AgrZgation macroscopique

Il existe dOautreprocessusiOagrZgaticgue IOonpeutplus aisZmenbb-
server :cOest le cafe particules esuspensiomlansun liquide quimettent en
jeu destailles pouvantatteindrele millimstre (contrairementaux collosdeset
aZrosolglont lesparticulesont unetaille bien infZrieureau micron). Tantque
les interactionentre particulesont nZgligeables (grarticulier devantes for-
cesmisesen jeu par les mouvementsiu liquide) il nOya pasde phZnomene
dOagrZgation ket problemeessentiel, tres importartependant poues Ztudes
sur les lubrifiants, est de comprendreles caractZristiquegviscositZE) du
fluide hZtZrogene. Lorsquies interaction®ntre particulesont importantes|
sOy ajoutan phZnomene dOagrZgation auxgselsuperposent deffets hy-
drodynamiques dus au mouvement du fluide porteur (cisaillements...).

Citons deux expZriences dOagrZgiidimensionnelle macroscopique rZa-
lisZes IOune "~ IOEcdie physique et chimie, IQautre ~ Marseitlans 10expZ-
riencede Allain et Jouhier(1983)on place desbilles decirede 1,8 mm”~ la
surface dOune cuve dOeau. Il existe entre les billes une attraction ~ courte portZe
(quelques millimetresplue " la dZpression querZe chaqueille surla surface
de I0eau (effet matelad)ls dZpart, on disperse les billes fsurface par agi-
tation de I0eau. Lorsque IQagitation c3agrZgation appara’t et conduit ~ des
structures bidimensionnelles de dimensio& D,61, moyenne des dimensions
paralleles et perpendiculaires amouvementDans|OexpZrience d@amoinet
Blanc (Camoin,1985),|0agrZgatioa ZtZobservZesouscisaillement: lorsque



les microspheressont sansinteraction les amas obtenus ont une structure
dOamasle percolationC brassZeE, donnantun comportemenprochedOun
comportement dehamp moyenlorsquOunimteraction attractivest prZsente,
il existe un taux de cisaillementcritique pour lequelles effets hydrodynami-
ques deviennergrZpondZrants paapport auxeffets capillaires aux forts ci-
saillements, les amas obtenus sont alors compacts.

Tousles processugue nousvenons dedZcrire sondesprocessusﬂOang-
gation dOamas. Paulsserver des processus de croissatt@damas par agrZga-
tion particule-amas faut des centresde nuclZation(fixes) qui soient suffi-
sammenpeu densegour que les amasformZssQignorenmutuellementIci
encore, lacroissance peutre limitZe par diffusion,rZaction outre balistique.
Voici quelquesexemplesdOagrZgatioassezcorrectementnodZlisablesoit
par un processusparticule-amadimitZ par diffusion, ou par un processus
Zquivalentde type DLA (voir IQagrZgatiofimitZe par diffusion ou DLA au
chapitre 4)soit parun processugarticule-amas balistiqusomme dange cas
de la sZdimentation.

3.4.4CouchesdZposZegar pulvZrisation cathodique

Dans certainesonditions, on observeées structurede type DLAdans des
couchesdZposZegpar pulvZrisationcathodique La photographiede la figure
3.4.9montreunetelle structure Elle aZtZobtenuepar Elam et collaborateurs
(1985), par dZposition dOun film mince de Nt&Be un substrat de quartz.

P AT

Fig. 3.4.9 Exemplede structureobtenuepar dZpositionde NbGe> sur un substrat
de quartz (dOapres Elamhal.,1985).

¥Pour modifier IQinteraction entre spheres, on ajoute sur le liquide porteur (qui est de I0eau
pureou saIZe)me petite couche dOLqumde visqueux (ddOhuilede vaseline paexemple).
Lorsque IOZpaissede cettecouche estle IQordredu diametredes particulesiQinteraction en-

tre ces particules devient nZgligeable.



Les atomes de NbGadsorbZs sur le quartz diffusent jusquOau moment oe ils
se collent " IOudes amas croissant ~ partir dOun cetgrauclZation. On peut

ici considZregquOuramasprZsentaine double structure: il estformZ dOun
squelette obtenan rZduisantchaquebras ~ unesimple ligne ce squelette est
ensuite Zpaissi dOautant plus que IOon approche des extrZmitZs. Les auteurs ont
ainsi trouvZ une dimension fractale voisine de 1,88 pour les structuresde
NbGe mais unedimension D& 1,7 pour lesquelette, valeuqui esten accord
avecle modele dOanggatlon particule-amiass amas nesOagregent pasitre

eux maisles centresle nuclZatiome sontcependanpeut-stre pas asseZloi-
gnZspour que lOonpuissenZgligertoute influencemutuelledansla partie fi-

nale de la croissanceLe phZnomenede croissanceest dDailleurdres loin
dOetre compris dans le cas prZsent.

3.4.5AgrZgation souschamp faible

LorsquOunéorce extZrieuresystZmatiquécOest-"-dirautreque |Qinterac-
tion entre particules)estappliquZeaux particules,on dit quOily a agrZgation
sous champ.Cependantes agrZgatobtenussont tres diffZrentssuivantle
type de forceprZsente darie systeme. lIpeutsOagide forces vraimenextZ-
rieures(cOest-"-dire dZcouplZeis processusie croissancelomme lapesan-
teur ou la forcelOentra’nement due au fluide porteur pagagraphes qui sui-
vent en explicitent quelques cas.

La sZdimentation

Les particulesforment des agrZgatssous IQactiorde la pesanteurLeur
mouvementest donc essentiellemenbalistique.Les structuresformZessont
dOautant plus 1%.chas les particules diffusent moins surface de 10agrZgat.
Nous les dZcrironsplus en dZtail dansla section4.3 consacrZaux surfaces
rugueuses.

La filtration

Les particules entra’nZepar un fluide en mouvementsOagglomerergur
les poredOun filtre (commies agrZgats deoussieres sur lebouchesiOune
ventilation mZcanique). L~ encore, IOaspect balistique est dominant.

Mais aussi comme dans |OZlectrodZpositiote claquaged|ZIectr|queou
IQinjection rapide dOun fluide dans un autre bien plus visqueux N phZnomenes
qui ont beaucoupe caracterescommuns N la force (Zlectriqueou hydrody-
namique)peut Zvolueravecla croissanceale |Oamasii-meme. Nous verrons
dansla section4.2, quele modesle commun” leur modede croissanceesten
premisre approximatiorie modele dOagrZgation limitpar diffusionou DLA.

Les gZomZtries obtenues sont Zgalement assez proches des structures obtenues
par Elamet al. (fig. 3.4.9) oe aucun champ extZrieur nOest prZsent.

Les dZp™tZlectrolytigues § )
_ lls sontobtenuspar dZp™tdOatomesiZtalliquessur la cathodelors de 1O
ZlectrolysedOursel mZtalligueCesstructuredres fragiles sontdOautarplus



ramifiZesI que 1Gon procede en solution diluZe et " courant faible.

(b)

Fig. 3.4.10 CroissanceZlectrolytiquede zinc mZtalliquedansune couchemince dO
Zlectolyte (a) et sa fonction de corrZlation (b) donnant une dimension
D = 2P0,37 (Matsushitaetal., 1984).

Le claquagediZlectrique

On observedes structuressemblablesn appliquantun champZIectrlque
entreune Zlectrodecentraleet une Zlectrodecirculaire sZparZepar un isolant
(meme gZomZtrle que dans IOexpZrience pchZ(Naam)ayeret al, 1984). Il
nOya pas” proprementparlerde particulesse dZplasantmais seulementles
molZcules se polarisant jusqu®au seuil de claquage (fig. 3.4.11).

Fig. 3.4.11 PhotographiéntZgrZedans letemps dOurd’chargeZlectrique guidZear
la surface dOuneplaque de verre de 2 mm, placZedans SFs gazeuxsous 3 atmo-
spheres.(Niemeyeretal., 1984).



LOinjectiondOurfluide

Patersorremarquades 1984 que lorsquelOoninjecte un fluide peu vis-
queux dansine cellule deHele-Shaw radialeemplie dOun fluidéisqueux, on
observe des structures dont la croissasrable rZgie Zgalement par le modsle
DLA (Paterson,1984).Ces structuressOobservemar exemplepar injection
dOun fluidgeu visqueux dZplasant dluide tres visqueux danan milieu po-
reux commele montre la figure 3.4.12.Ceci correspond la digitation vis-
queulse dans le diagramme de phase (fig. 3.2.11) proposZ par

Fig. 3.4.12 Eau dZplasantune solution d(NDuvrpolysaccharidele sclZroglucanegans
une cellule radiale. Le rapport desviscositZsest M & 1/1500; le flux est de 20
ml/mn. La dimensionde HausdorffmesurZeest D & 1,7 + 0,05 (Daccordet al.,
1986).

Lenormandet al. (1988), dont nous avonsprZcZdemmergarlZ. Le caractere
poreuxdu milieu permetdOintroduire uneontributionalZatoirequi se super-
pose au processus hydrodynamique. Plusitactere alZatoire local est impor-
tant plus lastructure fractalest ramifiZ&. Sur les images de la figure 3.4.13
0 sont comparZes expZrience et simulations, les conditions aux limites ne sont
plus radialescommedansles figuresprZcZdenteses caractZristiguegZomZ-
triguescommela dimensionfractaleou la structuremultifractale sontcepen-
dant semblables.

De tres belles structuresappartenantres certainement la meme classe
dOuniversalitéelle de I0agrZgatiolimitZe par diffusion ont ZtZobtenuegar
Daccordet Lenormand1987) parinjection dOufiuide rZactifdans unmilieu
poreuxsoluble.On a ainsi affaire > uneinjection en milieu poreuxcouplZe®
unerZactionchimique. Lesauteursont utilisZ IOinjectiordOeadansle pl%otre.
La structurefinale correspondarit la rZgionde pl%otrelissouteestreproduite
par injection de mZtale Wood (tempZrature de fusionTf). Une telle struc-

* La meme expZrience effectuZe dans une cellule de Hele-Shaw formZe de deux plaques de
verre lisse conduit ~ des structures formZes de doigts tres arrondis.




ture tridimensionnelle est reprZsentZe dans IOencart en couleur.
|

(@) (®) ©

Fig. 3.4.13 Comparaisondes structuresobtenuespar a) injection dOurfluide non

mouillant en rZgime de digitation visqueuse dansnilieu poreux,b) simulationnu-

mZrique” partir des Zquationsde transport dufluide dansles canaux dOumilieu po-

reux, ¢) simulation numZriqguedOunegrZgationlimitZe par diffusion (Lenormand,
1989).

Pour terminer avecesexemples notonkes jolies expZriences dEujikawa
et Matsushita(voir par exemple Matsushita& Fujikawa,1990)o¢ descolo-
niesde bactZrie8acillus subtilisse dZveloppent sullesplaquesdOagatlans
un champde concentrationde matiere nutritive. Il sOagittOurprocessusie
croissancdimitZ par la diffusion du produit nutritif dansle substrat,qui en-
gendredesstructuregres semblable$ cellesque nousvenonsde dZcrire(la
dimension fractale est de IQordre de 1,73 + 0,02).

Nous avons,danscette section,introduit divers nouveauxmodesles (Eden,
DLAE) sansles dZtailler.Cet aspectpurementdescriptif ne permetpas de
comprendrepourquoi lemodele DLA relie cesdivers phZnomenesgrZgation
diffusive, claquageiZlectrique, instabilit¥isqueuse. Le chapitdsur les mo-
deles de croissance estestinZ combler erpartie cettelacune. LorsquédVit-
ten etSanders onproposZ lenodsle DLA que nousdZtaillerons danee cha-
pitre, ils pensaient alormmodZliser I0expZrience de Witten et Foswastes aZ-
rosols de ferEn fait, le modele dOanggatlhIthe par diffusion ne sOappli-
que pas ~ ce&as hi dOune maniere anZrale aux expZrisocéss colloedes et
aZrosolsmais sOestependantivZrZdOuneichessesurprenanteOn pourra
Zgalement voiavec beaucoudQintZrst le filmde MaxKolb sur les processus
dOagrZgation (Max Kolb, 1986).



3.5Polymeres et membranes

Les polymereset les membranesont Zgalementiesstructuresos apparais-
sent des gZomZtries fractales. Ici encoetie prZsence de structures fractales est
liZesau tres grand nombrede configurationsaccessible$ cesobjetset " la
compZtltlonentre Znergieet entropiequi conduit la plupart du temps” 10exis-
tencedOundransition. Ainsi les polymeres linZairesen solution forment une
structurefractale (D! 1,67) " hautetempZrature aine structurelense(D = 3)
au dessous dOune certaine tempZrature appelZe point theta.

3.5.1PropriZtZsfractales despolymeres

Les polymeres sontformZspar associatiorde monomeres;” la suitedOune
rZactionchimique. Cette rZactionchimique peut avoir lieu sur plusieurssites
possiblesde chaguemonomere,le nombrede sitespermettantes liaisonsest
appelZa fonctionnalitZf du monomere On engendre aingies structuresami-
fiZesavecdesliensirrZversiblesLe polymere formZ estune cha’nesi la fonc-
tionnalitZde tousles monomeresestdeux. Dans lesautrescas(f > 2) le poly-
mere est ditoranchZ

Comme en percolation, lorsque le rZseaudes molZcules polymZrisZes
sOZtend suffisamment pour formemmas tres grandnas infin), on dit quOil
y aformationdOumel. Ce gel a unestructureZlastique(tout le mondeconna’t
les gels depectines utilisZslans IOalimentation)ors quepour undegrZ depo-
lymZrisationinfZrieur le produit est un liquide plus ou moins visqueuxappelZ
sol.

Polymeres linZaires
On les obtient ~ partir de monomeres bifonctionnels comme par exemple,

le polyZthylene&EN CHo,N CH,N CH,E
. b .
ou lepolystyrene & CHA CHN CHA CHN CHA CHN

La formation desliaisonsentremonomeresinitialementdiluZsdans un sol-
vant, engendre des cha’nes. Ces cha’nes sont flexibles ~ cause des possibilitZs de
rotation autour des liaisons, et peuventetre tres longues.Ainsi, une premisre
imageidZaledOuneha’nepeutstre donnZepar une marcheau hasardchaque
pas correspondantun maillon, et deux maillons succesafgant des directions
quelconques. Cette marche au hasard dZt#te au @ 2.2.1. Sa dimension frac-
tale est 2quel que soitd. UneZtudede lastructuredOun tebolymere formZde
cha’nes diluZesans unsolvant, prZsenteraiors unentensitZ diffusZaux pe-
tits angles (= 3.4.2, p.135) de la formé QP2

Marches au hasard sans recouvreme(elf-avoiding walks
En fait il existedes contraintegpour chaquecha’neindividuelle et entreles



cha’nesLOinteractionV(r) entre deux monomeres(Zlectriguemenneutres)a
uneforme assezanalogué® ~ celle qui existe entre deux particules collosdales
totalementZcrantZeseprZsentZsur la figure 3.4.2(a) Sansentrerdansles dZ-
tails, disonsquOurparametrecommodepour dZcrirelOeffede cetteinteraction
dans un solvant " la tempZrature T est (voir de Gennes, 1979, p. 56),
v=|1(1 D exp V(KT ). (3.5-1)

Un bon solvant(v > 0) estalorstel que les interactionsC clur dur E entre
monomeresdominent :un polymeredans unbon solvantest alorscorrectement
dZcrit commeune marcheau hasard sans recouvremenet non commeune
simple marche au hasard.

Il existe uneres importantelittZrature thZoriqusur les marches sangecou-
vrement(voir de Gennes, 1979 et rZfZrencesi-incluses).Nous allons simple-
ment dZcrire ici IOapproche en champ moyen tres instructive due "~ Flory (1971) :
pour un polymere linZairede rayon moyen Rdansun bon solvant)OZnergié-
bre Fcontient un terme eruIsﬁrep du aux intergctions C cludur E entre mo-
nomeres et un terme entropique dia multiplicitZ des conformations possibles.
Si C estla densitZ localele monomeres, I0Znergipulsiveest localemenpro-
portionnelle ~ C2 de sorte que,

Frep! KT v['C? dr =KTV#C2$RI I KTV #CE R
o (approximation de champ moyen), la moyemivecarrZ a ZtZ remplacZe par le
carrZ de la moyennel est la dimension de |IOespace. La densitZ moyepest

donnZg pale rapportN/Rd, du nombre totade monomeres (fixZpar le volume
occupZ par le polymere. Soit,

Frep N2 5-
) B T !~ v e (3.5-2)
DOautrgart I0Znergiére dOoriginentropique En: =D T S, (Qui engendre
une forcede rappel Zlastiquege calcule enlZterminant le nombree conforma-
tions possiblesiOunenarchealZatoire deaille R (voir & 2.2.1). Ladistribution
de tailles a la forme, A R2
P(R,N) = W expbB Na2

et IO0Znergie libre entropique (proportionnelle au logarithme de la probabilitZ),

Fent(R) | Fent(0) | ( R )2 (3.5-3)
KT KT Ro/

Ro estle rayon moyenidzal (cOest—A-inre‘n absencelOinteractionjoit Rp2 "

N. La taille dOZquilibre du polymergZzl E est obtenue en minimisant I0Znergie

libre totale,

FBFo | (R)2 +VN? (3.5-4)

KT Ro. Rd

** LOinteraction entre monomeres distants de R est en ~anZraI du type Lennard-Jones (12-6),
cOest-"-dire quOelle est la diffZrence dOun terme zetdBurtermeen 1/Rs.



La minimisation par rapport ~ R donne,

N" RP avec D:‘%Z

(3.5-5)

La structured@ne cha’nepolymere dansun bon solvantestfractale sadi-
mension fractale est emamp moyenD =4/3end=2etD =5/3 end = 3.
Cesvaleurssontremarquablemertionnes(” moins de 1 % desmeilleuresva-
leurs numZriques)En dimension2, |IOapproch@ exactek utilisant IOinvariance
conforme donne meme prZcisZment D = 4/3.

ExpZrimentalementlesexpZriencesle diffusion desneutronsont ZtZfaites
sur du polystyrene dissoutdansdu benzene(fig. 3.5.1). Ce solvantpeut stre
considZrZ commen bonsolvant, et IQintensitifffusZe, 1(Q)" QPD, vZrifie tres
bien la loi en D = 5/3.

Ceci est vrai tant que le polymere est assez diluZ dans le solvant pour que IOon
puissenZgligerlOinteractiomntreles cha’nesSi on augmenteprogressivement
la concentration C des monomeres, on atteint une concentration C* pour laquelle
il existe unrecouvrement entre les polymeres. Cette concentrasoalors Zgale
" celle des monomeres dans une cha’ne, soit :

cx1 N v pN1PdD v\ DA4/5 (en d=! 3)
'
p1 T T T
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P
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(3.5-6)

Fig.3.5.1DonnZesexpZrimentales ddiffusionaux petits angles desieutrons suides cha’-

nesde polystyrenedissoutesdansle benzene(courbe(A)) :

la pente 5/3 est indiquZeen

traits tiretZs. Dansle cas du polystyrenefondu (courbe(B)), la penteattendueest 2, car

I®Zcrantagpour une cha’nedansun polymere fondu conduit”
hasard

marche au

(These  Farnoux, voir

Daoud

la reprZsentecommeune
Martin

dans



Avnir, 1989).
Lois dOZchelle

Cetteconcentration Cjouant ler™le dOuwrencentration critiquepn  sOat-
tend” ce quele rapportsansdimension,C/C* soit le parametrepertinentdans
les problsmesde polymeres diluZslans debons solvants. UnpropriZtZ dZpen-
dant de N et C sOZcrira alors,

F(N,C)= F(N,0)f(C/C*)
soit encore, (3.5-7)
F(N,C) = F(N,0) f(CN/5)

Cha’nes de polymeres dans un mauvais solvant

On dZsigne ainsi le cas o v < 0, car alors IOZnergie libre dZcrite par (3.5-4) ne
prZsentelus de minimum. Il faut prolongerle dZveloppemeraux ordresplus
ZlevZspuisquele termedQinteractioentremonomeres(en C2) estmaintenant
nZgatif cOest-"-didominZ par la partiattractive de IQinteraction. texme en C
3 (" trois corps) reste lui toujours positif et

FDFO | &2+V N2 +W N3 +E (35-8)
KT Rg Rd R2d
v sOannule " la tempZrature de transitisf6rPour les tempZratures infZrieures
au point% (v < 0), le polymere sOeffondre verme structurelense, cOest-"-dire
gue D =d, tous les ordres (les interactions ~ n-corps) jouant maintenant un r™le.

Cha’nes de polymeres sans solvant et vulcanisation

Une bonne image dOun ensemble de chalaesncentration C = 1, cOest-"-
dire sans solvant, est celle dOun plat de spaglaettisoins si la tempZrature est
suffisammentbasse caf tempZraturerdinaire I0agitatiothermique esimpor-
tanteet une meilleure imageseraitcelle dOundo’tepleine de vers deterre! La
matiere obtenueest molle et sOallongé@rZversiblementsi on tire dessus.Si
maintenanbn crZedespontagesentreles cha’negcOesle casde la vulcanisa-
tion dans laquelle omtroduit des ponts S-S entre dgdsa’nes de polyisoprene),
on fabriqueun matZriawconservant sa formeun caoutchoucll suffit dOurfai-
ble taux de pontages pour crZer un amas C infini E de cha’nes reliZes entre elles.

Polymeres branchZs

ConsidZronsine solution de monomeresayantla meme fonctionnalitZf. Si
desliens seformentsur toutesles extrZmitZsansjamaisfaire de boucles,on
engendre un rZseau de Bethe. Tres vite, le manque de place se fait alors sentir, un
rZseau de Bethavec volume exclu ne pouvastte plongZ dans uaspace de di-
mensionfinie. En consZquenceyu bienil subsistedansle polymere un grand
nombrede liaisonspendantesou le polymere se restructurepour refermerau
mieux ces liaisons.

Une approche C la Flory-StockmayeE dOune thZorige champ moyerba-



sZesur un modele en arbrede Cayley (pour lequelD = 4, voir IOapprochen
champ moyen de la percolation au @ 3.1.1) donne,
N" Ro4
Le calcul tenant compte du volume exclu a ZtZ effectuZ par Isaacson, Lubenski

et de Gennesau dZbutdesannZed 980, sousune forme analogueau casdes
polymereslinZaires. Orsuppose Igolymere branch£n Zquilibrethermodyna-

mique dans usolvant o il estsuffisamment diluZ. En minimisapar rapport ~

R IOZnergie libre totale Zcrite ci-dessus on obtient alors,

2(d+2)
5
En fait, ce rZsultatcorrespond la dimensionfractale si IOonconsidere un
seul amat desdistances infZrieuréssa taille. Enpratique lorsquéa polymZ-
risation sOopere, le milieu devient polydispersifatt tenir compte de cette po-
lydispersitZ pour dZterminer la dimension fractale effective du milieu.
Pour une distribution dOamas de la formge: sB&au seuil de percolation, on
trouve une dimension fractale,

D= (D=2 quand d=3). (3.5-9)

Dett =D (3D&). (3.5-10)

soit, pourd =3, B! 1,6 en prena® 2,2 5

Ces deuwaleurs, Zpour un milieumonodispersZ et 1our unmilieu poly-
dispersZ, sont fort bien vZrifiZes expZrimentalement.

Il seraitZgalemenimportantdOexamineda structuredes polymeresfondus
lorsquOihOya plus desolvant etque ceci entra’n@in Zcrantageartiel entreles
polymeres et donaine augmentation de la dimension fracthkelecteur intZres-
sZ consulterées livresou revues spZcialisZde Gennes, 1979Daoud& Mar-
tin dans Avnir, 1989 ;E)

Gels

Il faut ici distinguer les gels physiques et les gels chimiques.

Dans les gels physiqueson a affaire  des polymeresen cha’nesplus ou
moins longuesen prZsencedOunC; agent pontantE (commeCar+) ~ moins
quOellese sOenroulesh hZlice(fig. 3.5.2). Des pontagese formentntre les
cha’nesavecune concentratiorfixZe parla tempZraturélOZnergide formation
des pontages est g@ZnZral assez basse). A haute tempZratura,pey de liens
et le polymere estliquide. A basse tempZrature, syst'me espelZpar legrand
nombrede liensprZsentsll existe une tempZraturéntermZdiaire degZlification
o+ le nombre moyen de liens prZseassure I0existence dOun amas infini. Dans
tous les cas, le systeme peut tre maintét@Zquilibre dans 10Ztat liquide ou so-
Ilide suivantla tempZraturel.a gZlatineest un gel physiquequi fond ™ 60 jC.




(b)

Fig. 3.5.2 Formation dOurgel physique: les polym-resImZawespeuventseIler par des
pontsioniquesou sOenrouler enZlice.Les pontages‘orquoeuvent-tre en concentration
suffisante pouengendrer un amaisfini et formerun gel. La tempZratureontr™le IOouver-
ture de ces ponts dont la barriere de formation est assez basse.

Dans leggels chimiqueda structure est b%otie awis liaisons chimiques en-
tre les constituantgles rZsinesZpoxycommela colle C araldite E en sontun
exemple).Le systemerestetrss longtempshors dOZquilibrecar le processus
dOagrZgatiosst dutype amas-amas limitgar diffusion oupar rZaction (egue
IOonsupposeraelativementmonodispersZ)A causede leur structurefractale,
lorsqueles amaspolymZrisZsroissent)eur concentratiormoyennedZcro’tde
sortequOils occupende plus enplus de volumeLa concentration emonome-
resdOuramas deayon R etde masse M= RD, estC= M/Rd, tandisquQelle est
presquenulle ~ 10extZrieudes amas.Les amasfinissentdonc par se toucher
(fig. 3.5.3(b)) quandC dZcro’tsuffisammentet atteintla concentratiorinitiale
Co. lls ont alors un rayon moyergRel que,

Co= R P (dPD)

3% #
P
P g )

Fig. 3.5.3 Formation dOurgeI chimique: lorsque les monomesressont assezdiluZs, les
amaspolymZrisZsestent sZparZ¢a). JusquO™ IOinstal oe la gZlification appara’t (b).
Si on attendplus longtempsil peuty avoir restructurationdu gelet densification(c).
La polydispersitZ joue un r™le important dans ces processus.

(@) A (b)

Le procgssuslf)anggation entra’tme certaintaux decroissance deamas et
donc unedZpendance R(t) de letayon moyen effonction du temps tl existe
ainsi un tempstg (R(tg) = Rg), dit tempsde gel, tel guOuramasinfini appa-
raisse.



En fait, la dynamique est rZgie par ¢eefficient de diffusion de chaqigpe dOamas. Or,
plusils sontvolumineux, moinsils diffusentvite. On peut raisonnablement se donner une
loi de puissancgour cescoefficients dediffusionD (M), loi qui esten accordavec lesrZ-
sultatsexpZrimentauxSoit donc(Kolb & Herrmann 1987),

~ DMm=M avec' <0. 3 3
Le taux decroissancalZpendondamentalement de. La tempZraturéntervient Zgalement
defaeon tres importantedanscestaux (voir aussile @ 4.4.1).

Le traitement erchampmoyen desranchementsuccessifs desionomeres
dZ " Flory et utilisantle modele en arbre de Cayley, bien quOildonneparfois
dOexcellents rZsultats dans les gels, nZglipeletes et conduit ~ des contrain-
tes stZriques rendant impossible la construction dOun arbre de Cayley infini dans
un espace tridimensionneles dZviations observZgsr rapporf ce modsleen
arbre ont conduit de Gennes et Stauffer en 1976 (voir de Gennes, 1979 p. 137) ~
proposerdansle cassanssolvant, uneapprochepercolative.En prZsencelOun
solvant,on peutimaginerquOaumomentde la gZlification,le processusimas-
amasne peut plus stre limitZ par diffusion car les amassQOinterpZnetrentZj’.
LOidZest alorsquOike forme dediaisonsau hasardeliant lesamas poufor-
mer un rZseauanalogu€ un rZseaude percolation.Cesliens continuent” se
crZerau fur et mesureque letempssOZcouleDest-"-dirgue danse modele
de percolation laconcentration déiens cro’t au-del"du seuil (voir pour plusde
dZtails Jouhieet al, dans Deutscher, Zallen et Adler, 1983, chapitre 8).

Le passagelu sol (solutionde polymeres) augel, sOobserviess bien par la
modification des propriZtZs mZcaniques du milieusol voit sa viscositZ cro’tre
et diverger aumoment de la formation dgel, alors que IOZlasticifidi Ztait nulle
commence "~ augmenter des la formation du gel (voir le & 5.2.4).

3.5.2PropriZtZsfractales desmembranes

Les membranesconstituentdes structuresdont le r™leest capital dansde
nombreuxdomainesde la physique,de la chimie ou de la biologie. Elles sont
dOautreartintZressantesonceptuellemerit causede leur gZomZtriebidimen-
sionnelle.Suivantle point de vue qui estle n™tréci, nousne nousattacherons
quOTindiquerles aspectsstructurauxdesmembranesonduisant desgZomZ-
tries fractales.Les membranepeuventprZsentedesstructuresfort diffZrentes
suivant leur constitution molZculaire. On pairtsi avoir des membranes fluides,
dont les molZculesonstituantesliffusentaisZment asein de la membranegu
bien desmembranes solides, obtenyes polymZrisatioret dont lediens entre
les molZcules ne peuvent stre brisZs.

Membranes fluides

Les molZculesamphiphilessont des molZculescomportantune tete hydro-
phile (dipolaire) et une ou plusieurs cha’neshydrophobesCes molZculesse
placent facilement " IQinterface entre deux liquides non miscibles comme 10eau et
IOhuile ce sont lesurfactants utilisZs pour faites Zmulsions. Unautre con-
figuration importante estelle en bicouches, dans laquéd#s cha’nes hydropho-



bessOapparientes membranesiescellulesvivantessontformZesde cettefa-

«on ; les tsteshydrophiles sonalors " 10extZrieuau contacavec |Qeades cel-
lules. Cesnembranes fluctuent thermiquementgc@ttrairement ™ ce quse pro-
duit pour lesmembranes solides, nOya pasde rZsistancau cisaillementelles
peuvent se dilater localement comme une membrane Zlastique.

On peut dZfinir unéongueur de corrZlation attachZe " fiastuations. Il suf-
fit pour cela de considZrer la valeapyenne du produit scalaire de deux norma-
les de longueur unitén deux points de la surface distants.dgne phase plane
correspond” une longueurde corrZlationinfinie. Les fluctuationsfripent la
membrane et on peut donc en principe sOattendreransition de froissement
quand on augmente la tempZrature. Des simulations numZriglies

ont ZtZrZcemment faitepar BaumgSrtner &lo (1990) du froissementle vZsi-
cules fluide$’. lls ont trouvZ que le rayon de giratiog Rait reliZ au nombre N
de monomeres sur la surface par une loi de puissance de la forme,

N" Ry avec D! 25. (3.5-11)
Si le froissement, danke casdOune membrafieide, correspond une sur-
face alZatoiresansrecouvrementil nOespas alors sansrappelerla surfaceex-

terne d®urfront de diffusion dZcritau & 3.3.1,dont la dimensionfractale est
Zgalement voisine de 2,5.

Fig. 3.5.4 Transition de dZcrochement dans un empilement de membranes fluides.

On observedOautreart, dansun empilementde membranesine transition
de dZcrochemeng€n effet, il existeune force attractivede van der Waalsentre
deux membranesonduisant un potentieldOinteractionlu type de la figure

' Les calculs ont ZtZ effectuZs sur desvasicuIes plut™t que sur des membranes ouvertes de
manisre ~ sOaffranchir des problsmes liZs aux bords libres.



3.4.2(a). A basse tempZrature lesembranes sOempilemt couches bieparal-
lsles. Au-dessusdOung¢empZratureritique, lesmembranese sZparentforces
de eruIS|on dOorigirentropique) paepparitionde fluctuationslans IeurgZo-
mZtrie. Lanature rugueusee cette gZomZtrige semble paavoir ZtZZtudiZe en
dZtail.

Membranes solides

Une membraneolide ou polymZrisZe esthe surface qui prZserigconnec-
tivitZ entre chaquepaire de pointsde la surface: cOespar exemplele casdes
surfacesconstituZesiOurensemblale particules(monomeres)liZesentreelles
pour formerun rZseatbidimensionnel. Les propriZtd€Zchelle dOurte sur-
face ne dZpendent patrs de la structure du rZsg#iangulaire, carrZE) ni de
la forme prZcisede IOinteractiorentremonomeres,mais seulementu fait que
les liaisons entre particules ne peuvent stre brisZes.

Un morceau de papier froissZ estaxemple simple de membrane solide. On
peutZgalemenfabriquerdes membranepolymZrisZe$ partir de monomeres
sQinterconnectastir des interfacesliquide-gaz, liquide-liquide ou solide-gaz.
COeslke casdu poly(mZthyl-mZthacrylatextrait de la surfacedOargilesnont-
morillonites au sodium; on a Zgalemenbbtenudes membranegpolymZrisZes
par copolymZrisation de bicouches lipidiques.

En dimensiondeux, les analoguesies membranesolidessontles cha’nes
sansrecouvrementcha’nepolymZrisZese mouvantsur un interface)dZcrites
au paragraphe prZcZdehous avons vuquQellegrZsentaientine transitiorau
point%.

Les membranes solidesrrespondent egZnZral "une interactionZpul-sive
entremonomeresqui tend” les aplanir. Elles prZsentent alomsne transitionde
phase, rZsultat da compZtition entre les forcéandant ~ aplanir la membrane
(simulZe par un couplage J entre les normales aux plagquettes premisres voisines)
et IOentropie tendanfroisser la surface. La figure 3.5montre quatre configu-
rationsdOZquilibrd Gunenembranesolide pour diversesvaleursde ( =
J/KT. La transition de phaseentrephaseplaneet phasefroissZeappara’pour
une valeur proche de= 0,5.

Le rayon degiration Ry dOune membrasans volume exclu (sans interaction
clur dur entre monomeres) dans sa phdseissZe varie comme (log R3 os R
estla taille linZairede lamembraneplane.Lorsque lesnteractionsde Gvolume
exclusE sontprZsentesle rayonde giration cro’tcommeR)t oe )t ! 0,8.Cet
exposant 0,eut «treaisZment vZrifiZ chesoi en froissanties carrZsle papier
de c™tR diffZrents.La phasefroissZeestfractaleet la relation entremasseet
rayon donne,

D= I 25 en d=3. (3.5-12)




Comme dange cas depolymeres linZaires, on petdire un calculen champ
moyen en suivant |Oapproche de El&dexpression obtenue gZnZralise le calcul
pour les cha’nes et on obtient,

DFlory = dd -:_22 dr (3.5-13)
T

dr est la dimensiontopologique de la membraneou de la cha’ne.Pour une
membrane (d = 3,1¢= 2), Drlory est exactement 2,5.

Fig. 3.5.5 ConfigurationsdOZquilibresiOunenembranehexagonaleformZede plaquettes
triangulaires. Elles corresponderit 4 valeursdiffZrentesde IQinteractionZduite( entre les
normales ~ des plaquettes premisres voisings.0,01 et( = 0,25 correspondent ~ la phase
froissZek = 0,5estproche de laransitionet ( = 2,0 correspond " laphase
plane (Kantor, 1989).



