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Phenomenes Transitoires et Influence 
de la Nature du Substrat dans la 
Deformation de la Surface Libre 
d‘un Liquide Isolant Charge 
A. T. AHMED EL-HADDAD, J. F O R N A Z E R O  et G .  MESNARD 
Universite Claude Bernard de L yon. Laboratoire de Physique Electronique, 
43 Boulevard du 7 1 Novernbre 1918, 69 622 Villeurbanne Cedex, France 

(Received January 14,1981) 

On etudie I’etablissement du regime final dans I’tvolution Clectrohydrodynamique d’un liquide 
isolant soumis a un  flux de charges dans le cas d u n  substrat conducteur et dans le cas d’un 
substrat plus ou moins isolant; le cas d’un substrat ferroelectrique est envisage plus particulie- 
rement. Dans le cas d’un substrat isolant on etudie des mouvements lateraux du liquide. On 
montre que I’analyse de la deformation du liquide permet des etudes de substrats. 

The establishment of the final behaviour is studied concerning the electrohydrodynamical 
evolution of an insulating liquid submitted to a flux of charges, for a conducting and for an 
insulating substrate of variable resistivity. In the case of an insulating substrate, lateral move- 
ments of the liquid are studied. One shows that analysis of the deformation of the liquid allows 
studies of substrates. 

1 INTRODUCTION 

La deformation cellulaire obtenue quand une couche mince liquide isolante 
deposte sur un substrat conducteur relit a la masse est soumise a un flux 
de charges est un phknomkne bien connu qui a fait l’objet d’etudes aussi 
bien thtoriques’ qu’experimentales.’ Dans ces etudes on a generalement 
considtrt uniquement le cas des regimes permanents. 

Nous nous proposons dans cette publication d’etudier I’influence de la 
nature du substrat sur la deformation cellulaire, le substrat n’etant plus 
nkessairement un conducteur idtal; nous envisagerons le cas ou c’est un 
semi-conducteur et aussi un isolant. S’il s’agit d’un isolant parfait, on ne 
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peut obtenir un courant permanent; seul un courant transitoire traverse la 
couche. Nous serons donc conduits plus generalement a etudier des phe- 
nomenes transitoires et a envisager divers effects Clectromtcaniques dus au 
flux de charges. 

I1 convient d’examiner d’abord comment s’ttablit le rtgime permanent 
dans le cas d’un substrat parfaitement conducteur, a partir de l’instant ou 
la source des charges est mise sous tension. Nous raisonnerons sur le cas 
usuel ou cette source fonctionne par effet couronne (ce sera aussi en gtntral 
le cas dans tout le present travail). En toute rigueur le courant, de densite J ,  
varie au cours de la phiode d’ktablissement, puisque la tension aux bornes 
de la couche va en augmentant. 

2 ETABLISSEMENT DU REGIME PERMANENT 

Lorsqu’on applique le courant, la charge d’espace ne s’etablit pas immt- 
diatement dans la couche. C‘est un comportement ~lassique.~ Avant d’en 
rappeller les rbultats, il convient de noter que le problbme se pose dans la 
mesure ou le temps de relaxation du milieu est superieur au temps de 
transit. Nous ne considerons que des couches isolantes satisfaisant a cette 
condition et nous nous plaCons dans le cas d’une charge d’espace ideale 
resultant d’une injection parfaite. 

Le charge injectte au bout du temps t par unite de section est Jt. On 
montre qu’elle se trouve dans une Cpaisseur Jpt2/2&, p etant la mobilitt: des 
charges et E la permittivitit du milieu. Au debut la couche se comporte comme 
une capacite; le courant J qui la traverse est un courant de deplacement. 
On peut preciser la densite de charge et le champ derriere le front de charge 
qui se propage et en tirer le potentiel de surface V(t) .  On trouve 

ou h est I’kpaisseur du liquide au repos. Ce front atteint I’autre face au bout 
de temps de transit 

qui varie en J-’”. Une valeur typique pour les liquides Ctudies est obtenue 
en prenant E = 2 , 5 .  lo-”, h = 0,4 mm, p = cm3/Vs, J = 1 pA/cm2. 
On trouve z = 0.14 sec. 
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STUDY OF SUBSTRATES USING LIQUID DEFORMATION 365 

FIGURE 1 
substrat conducteur. 

Evolution du courant apres I’instant d’application de la tension dans le cas d’un 

Nous avons suivi I’evolution du courant au cours du temps aprks l’instant 
d’application de la tension a la source de charge. On obtient l’allure de 
courbe donnee par la Figure 1. La montee progressive du courant est due a 
l’inertie de l’etablissement de la dkcharge (l’inertie de l’appareillage de 
mesure est beaucoup plus faible), qui inclut l’inertie de la source de tension 
et l’inertie du phtnomkne physique. Mais on observe immediatement apres 
une baisse du courant; celle-ci est due a l’etablissement progressif de la 
tension aux bornes du liquide et le temps d’evolution est tout a fait compatible 
avec les valeurs du temps de transit. 

Mais il faut tenir compte de la deformation du liquide, qui tend a produire 
un accroissement du courant. Watson, Schneider et Till4 ont examine si 
l’instabilite convective de la couche peut intervenir avant que la charge 
d’espace soit etablie. C‘est en gros le cas si la tension donnee par la formule 
(1) atteint la valeur critique conduisant a I’instabilite au bout d’un temps z’ 
infkrieur au temps de transit. 11s ont trouvt alors pour le debut de l’instabilite 
le temps z’ = (300~v] /J ’ ) ’ /~ :  on note que cette valeur augmente avec le 
coefficient de viscosite v ] .  Elle varie en J -  ’ I 3  avec le courant. En comparant 
avec la formule (2), on voit que z’ diminue plus vite que 7 quand le courant 
augmente, de sorte que c’est aux forts courants que l’instabilite se produit 
avant l’etablissement complet de la charge d’espace. L’epaisseur intervient, 
car z varie en L tandis que z’ n’en depend pas. Une valeur typique de z’ 
obtenue pour E = 2 ,5 .  lo-”, J = 1 pA/cm’, v] = lo-’ m2/s est z’ = s. 
Dans nos essais nous devrons tenir compte de ce que l’instabilite apparait 
souvent avant que le regime de charge d’espace permanent soit etabli. 

Dans certains cas la decroissance de la Figure 1 n’est pas observke; elle 
est masquke par l’effet inverse de croissance lie a la deformation qui s’ttablit. 
On note d’ailleurs que la chute du courant est moindre quand on refait 
passer le courant dans une couche non completement dkchargee, le courant 
maximal atteint etant plus faible. 
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3 DEFORMATION CELLULAIRE TRANSITOIRE AVEC 
SUBSTRAT ISOLANT 

On a utilise des plaques tres isolantes (verre ou mica) interposees entre le 
substrat conducteur et la couche liquide. Le phknomhne fondamental est le 
suivant : quand on applique la tension, la deformation cellulaire apparait 
mais elle ne se dkveloppe pas completement et elle disparait au bout d’un 
temps de l’ordre de la seconde. 

L‘explication est la suivante. Lorsqu’on applique le courant, la plaque 
isolante se charge progressivement, le courant baisse et finit par s’annuler ; 
ainsi la couche liquide, apres s’stre deformee, doit revenir au repos. Si on 
suit l’evolution du courant, on voit effectivement sa decroissance progressive. 
La Figure 2 la montre sans couche liquide; avec la couche liquide le resultat 
est analogue; le courant est seulement un peu plus faible. On verifie aiskment 

FIGURE 2 Evolution du courant apres I’instant d’application de la tension dans le cas d’un 
substrat isolant, sans liquide. 
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STUDY OF SUBSTRATES USING LIQUID DEFORMATION 367 

que l’isolant s’est charge: si, ap rb  l’experience preckdente, on approche de 
la couche un fil relie a la masse, une dkcharge apparait. 

Ce phknomene rappelle les tourbillons instantanks signales par Avsec.’ 
Si, ayant ainsi obtenu la deformation transitoire, on renverse le sens de la 
tension appliquee a la pointe, la deformation revient, plus intense que la 
precedente, puis elle disparait son tour. Cet effet s’explique aistment : 
lorsqu’on renverse la tension, celle-ci agit dans le m&me sens que la tension 
qui s’etait Ctablie aux bornes de l’isolant, un courant trbs intense passe, mais 
il disparaitra encore progressivement au fur et a mesure que la plaque 
isolante se chargera dans le nouveau sens. Bien entendu la repetition sans 
changer le sens de la tension ne donne rien, sauf si l’on attend un temps 
suffisant pour que la decharge spontanke de la plaque ait lieu. 

La question se pose de savoir si la deformation transitoire est exactement 
du meme type qu’en regime permanent. I1 apparait que non independamment 
du fait que la deformation ne peut s’ttablir compl6tement. En particulier la 
separation du liquide en gouttes est couramment obtenue pour un liquide 
suffisamment visqueux sans bords. I1 faut noter qu’ici la charge totale 
apportke par le courant est emmagasinke dans le liquide prbs de la surface 
de la plaque isolante, au lieu de s’evacuer comme dans un regime permanent. 
I1 en rksulte un effet electrostatique de repulsion du liquide vers les bords 
qui est ici plus intense m&me si on tient compte de la charge opposee qui 
apparait sur le metal. I1 faut noter aussi qu’un substrat conducteur tendait 
provoquer une rtpartition plus uniforme du courant. La separation en 
gouttes est irreversible: le liquide ne se rassemble plus ensuite, quand le 
courant de charge disparait. Si on inverse le sens de la tension, la separation 
en gouttes s’accentue, avec obtention de gouttelettes plus petites. 

4 ASPECTS PARTICULIERS DE LA DEFORMATION 
CELLULAIRE TRANSITOIRE 

Influence de 1’6paisseur de la plaque isolante 

Plus la plaquette est mince plus la durke de la deformation est faible. C‘est 
un resultat a priori anormal, si on remarque que la capacitk de la plaquette 
augmente et par consequent aussi la constante de temps de sa charge. 
Pour en rendre compte, il faut remarquer que la charge crkant la difference 
de potentiel aux bornes de la plaquette (qui se trouve dans le liquide) s’oppose 
a la repartition qui provoquait la deformation cellulaire; on ne peut plus 
dire qu’elle est contr6lee par le courant comme dans un regime &injection 
simple. Quand l’epaisseur de la plaquette diminue, sa capacite croit, le 
courant decroit moins vite, la charge qui se trouve introduite dans le liquide 
augmente plus rapidement ; ainsi la deformation disparait plus vite. En outre 
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la periode spatiale de la deformation obtenue doit &tre plus grande, ce que 
l’on observe effectivement. 

Emploi d’une plaquette ferroelectrique 

Nous avons egalement fait des essais en utilisant une plaquette mince d’un 
cristal de titanate de baryum, prtpari- par la mtthode classique de Remeika; 
ce cristal n’ktait d’ailleurs pas parfaitement isolant. L‘interEt de l’emploi 
d’une telle plaquette reside dans le fait que l’on obtient ainsi une constante 
dielectrique trks Clevte (cristal polydomaine), ce qui permet d’avoir des 
capacitks de plaquettes t r b  grandes et par consequent des constantes de 
temps de charge elevees. On peut ainsi suivre aisement l’tvolution de la 
deformation au cours du temps de la chute du courant. 

La Figure 3, qui donne l’tvolution du courant au cours du temps, montre 
bien cet accroissement de la constante de temps; on voit en m&me temps 
qu’il y a une conductivitt de la couche. On obtient malgre cette conductivite 
des phtnomenes tout a fait analogues a ceux que l’on a dtcrits preckdemment, 
avec l’avantage que l’on a le temps d’observer les deformations et de mesurer 
la durte T de leur obtention, avant qu’elles disparaissent, qui est de quelques 
secondes. 

FIGURE 3 
substrat de titanate de baryum en prisence de liquide. 

Evolution du courant aprks I’instant d’application de la tension dans le cas d’un 
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STUDY OF SUBSTRATES USING LIQUID DEFORMATION 369 

FIGURE 4 Variation de la duree des deformations en fonction de la tension appliquee. 

On trouve d’abord que T est plus elevee et la taille des cellules plus grande 
quand la pointe de la decharge couronne est positive que quand elle est 
negative: c’est que le courant de dkcharge est plus faible et decroit moins 
vite. Mais l’observation la plus importante concerne I’influence de la valeur 
du courant avant decroissance, c’est-a-dire de la tension appliquee. T 
diminue quand E croit. La Figure 4 donne un exemple de cette variation. 
Ce resultat, a priori anormal, doit Etre expliquk en s’inspirant des considera- 
tions du debut du paragraphe. Quand le courant initial augmente, I’isolant 
se charge plus rapidement et la charge qui s’accumule plus vite dans le 
liquide vers I’isolant fait disparaitre plus t8t la dkformation, bien que le 
courant soit plus Cleve. 

On a aussi examine I’influence de la temperature. T diminue et le mouve- 
ment du liquide s’accentue quand la temperature s’klive. On peut admettre 
qu’ici c’est la modification des proprietes de la couche liquide, plut8t que 
de la plaquette, qui intervient ; on sait que, d’une faqon generale, l’elevation 
de la temperature g h e  la formation des cellules. 
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Alimentation de la pointe en alternatif 

Grice au renversement continuel de la tension d’alimentation, aucune 
tension klevee ne peut apparaitre aux bornes de la plaquette isolante (si la 
friquence est suffisante) et I’on obtient une deformation cellulaire perman- 
ente. L‘asymetrie du courant intervient dans le niveau de charge obtenu. 

Aures mhthodes d’apport des charges 

Les phenomhes fondamentaux sont obtenus avec les autres proctdes 
classiques d’apport de charges. 

5 MOUVEMENTS LATERAUX D U  LlQUlDE SUR 
SUBSTRAT ISOLANT 

Dans le cas particulier de I’emploi d’un canon ions, on a pu obtenir des 
reapparitions spontanees des deformations, apres leur disparition, en 
maintenant le flux. En definitive il y a apparition et disparition periodique 
des cellules. Ceci est lie a un mouvement du liquide que nous allons preciser. 

Le liquide est visqueux, sans bords, et la plaquette sur laquelle est depose 
le liquide a des dimensions limittes. Nous avons opCrt notamment avec des 
feuilles de mylar et de polykthyllne de diverses tpaisseurs. La deformation 
cellulaire apparait comme prkctdemment puis disparaft. On voit alors, la 
tension restant appliqute a la pointe, que le liquide s’etend: ceci rksulte de la 
charge emmagasinee dans le liquide. Mais i1 ne s’etend pas regulikrement, 
il est entrain6 vers la region ou le bord de la plaquette est le plus proche. Ceci 
s’explique par les fuites qui interviennent lorsque le liquide s’approche des 
bords de la plaquette; la ou le liquide a perdu sa charge le mouvement 
d’entrainement s’accentue. Le liquide, relativement decharge d’un cBtC, 
s’kpaissit par l’effet de la tension superficielle et tend, de ce fait, a revenir 
vers la partie centrale. 

Mais, le liquide Ctant dechargk, les phknomenes peuvent reprendre 
comme au debut. Ainsi s’explique le mouvement alternatif du liquide avec 
apparitions et disparitions spontanees de la deformation cellulaire, dans le 
cas du canon a ions. Le mouvement de va-et-vient se produit souvent sans 
qu’il y ait de cellules t r b  nettes. 

L‘emploi d’un canon A electrons est particulihement commode pour 
Ctudier cet effet car on peut aistment decaier le faisceau. On a en particulier 
mesure la pkriode du mouvement de va-et-vient pour des substrats en mica 
de plusieurs epaisseurs et de plusieurs formes. Les quatre courbes de la Figure 
5 correspondent respectivement aux conditions suivantes : 
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+ Ttm.) 

0 .  X'P, 
a 10 U 

FIGURE 5 Variation de la pkriode du mouvement en fonction du courant moyen. 

Courbe Surface du mica Epaisseur du mica 

Les courbes montrent que la pitriode T du phenomkne diminue quand le 
courant augmente; ce resultat est logique. 

6 ETUDE DE SUBSTRATS SEMI-CONDUCTEURS 

On a vu l'importante modification qui existe dans le comportement suivant 
que le substrat est isolant ou conducteur. I1 est donc a priori intkressant 
d'envisager le cas d'un substrat semi-conducteur. Compte tenu de la difficult6 
d'obtention d'une plaquette de grandes dimensions A surface bien lisse, nous 
avons prtvu d'utiliser des semi-conducteurs en couches minces. Nous 
avons opert avec le germanium et avec le selenium. 

Substrat de germanium 

La couche mince de germanium est deposke sur le c8te non conducteur 
d'une plaque de verre conducteur par evaporation sous vide poussk. L'Cpais- 
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sew de la couche utilisee Ctait de l’ordre de 1000 A. Cette couche etait 
limitee par un bord franc, ce qui a permis de faire des essais avec le liquide 
depose en partie sur le germanium et en partie directement sur I’isolant, 
afin d’observer la difference de comportement. 

Le cas ou l’on depose seulement une goutte d’un liquide visqueux a la 
limite est particulihement instructif. Quand on augmente progressivement la 
tension appliquee i la pointe, c’est la partie qui se trouve sur le germanium 
qui est affectee la premikre; le courant s’y porte prtfkrentiellement. Puis la 
deformation cellulaire se dtveloppe partout, mais la partie du liquide qui est 
directement sur le verre tend a s’etaler le long du germanium. Ceci s’explique 
comme au paragraphe precedent et la couche de germanium se comporte en 
gros comme une couche conductrice. 

Su bst rat de selenium 

Nous avons prepare des couches minces de selenium sur un support con- 
ducteur ou isolant. Dans le premier cas on a pu rkaliser des dCp6ts par 
electrolyse; l’klectrolyte est une solution d’oxyde de selenium dans l’eau, a 
laquelle on a ajoutk un peu de sel C,,H,,NaSO,, pour eviter la reduction 
chimique de H,Se03 (la solution est, avant l’tlectrolyse, chauffke a 80°C 
puis filtree). L‘anode est en graphite ou en platine pour eviter toute attaque; 
la cathode peut Ctre en verre conducteur. Les couches ainsi obtenues ne sont 
pas t r b  pures. Du point de vue de la deformation des liquides, elles se com- 
portent comme des couches conductrices. 

Nous avons realis6 d’autre part des couches par Cvaporation sous vide, 
en partant de selenium t r b  pur en grains place dans un creuset de graphite. 
Contrairement aux couches tlectrolytiques, qui sont rougeftres, celles-ci 
sont grises quand on les observe par reflexion et rouge fonce par transmission; 
elles sont d’autre part beaucoup plus isolantes. Plusieurs types d’essais ont 
ete faits avec ces couches; nous precisons les cas interessants. 

Tout d’abord, la couche ttant deposke sur une partie d’un support con- 
ducteur avec une limite franche, on a refait I’experience decrite ci-dessus dans 
le cas du germanium. Le comportement est analogue, mais ici c’est la zone 
recouverte de selenium qui joue le r61e de l’isolant. On observe aussi sur la 
couche des mouvements latkraux du liquide analogues a ceux du paragraphe 
precedent . 

Mais nous avons fait aussi des essais dans lesquels on modifiait la con- 
ductivite de la couche de selenium par eclairement. Un resultat prtvisible, 
mais tr&s instructif, est obtenu. Reprenons l’expbrience dans laquelle le 
liquide est chasse contre la paroi. Quand on eclaire la couche de selenium, 
le liquide revient et forme des cellules hexagonales. Si on augmente l’intensite 
de la lumiere, le nombre de cellules augmente, leur taille diminue et la 
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stabilite est meilleure. Si Yon revient a l’obscuritt, les cellules disparaissent 
et le liquide est chasse a nouveau. 

373 

7 APPLICATIONS AUX ETUDES DE SUBSTRATS 

L‘influence de la nature du substrat, qui est exposee dans les paragraphes 
precedents, montre que la deformation d‘un liquide depose sur divers 
substrats est un moyen d’etude de ceux-ci, en ce qui concerne leur conductivite 
electrique et leur constante dielectrique. 

Voici un autre exemple, dans lequel c’est une evolution structurale qui est 
mise en evidence par l’intermediaire d’une modification des proprietks 
electriques. Nous raisonnes a nouveau sur une couche mince de sC1Cnium. 
Celle-ciest normalement amorphe. Mais lorsqu’on la chauffe, il y a une cristal- 
lisation progressive qui s’accompagne d’une augmentation de la conductivite. 
Voici d’ailleurs quelques valeurs relevees en fonction de la temperature de 
traitement pour des couches dkposees sur nickel : 

Tension aux bornes de la couche 
pour un courant de 2.10-9 A Temptrature de traitement 

50°C 
60°C 
70°C 
80°C 

259 V 
43 v 
9,l V 
2,4 V 

FIGURE 6 Image donnee par une plaque de laiton presentant des rayures. 
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On a constate que la tension de source permettant d’obtenir une bonne 
dkformation cellulaire diminue lorsque la couche a ttk traitbe et ceci d’autant 
plus que le traitement a Cte plus long et a eu lieu a une temptrature plus 
ClevCe. De meme la taille des cellules diminue. 

Meme pour des substrats conducteurs, on peut tirer des renseignements qui 
concernent l’etat de surface. Pour une telle etude il faut un liquide donnant 
une bonne dkformation cellulaire, car ce sont les irrkgularites dans leur 
arrangement qui servent a contrbler l’etat de surface. Aussi la photographie 
de la Figure 6 correspond a une plaque de laiton presentant des rayures; 
on voit bien les irregularitks si l’on observe la photographie sous incidence 
rasante. 

References 

1. CL A. T. Ahmed el-Haddad, J. Fornazero et G. Mesnard, The Physics and Chemistry qf 

2.  Cf. A. T. Ahmed el-Haddad, J. Fornazero et G. Mesnard, The Physics and Chemistry of 

3. Cf., par exemple, M. A. Lampert and P. Mark, Current Injection in Solids, Academic Press, 

4. P. K. Watson, J. M. Schneider and H. R. Till, Phys. Fluid., 13, 1970, 1955. 
5. D. Avsec, C.R. Acad. Sci., France, 203, 1936, 532 et 556; 204, 1937, 549. 

Liquids, 9, 1980. 

Liquids, 9, 1980. 

N.Y., 1970. 

D
o
w
n
l
o
a
d
e
d
 
A
t
:
 
0
8
:
5
2
 
2
8
 
J
a
n
u
a
r
y
 
2
0
1
1


