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Résumeé

Aujourd’hui, gréace au développement de la chimie organique et aux procédés de
polymeérisation, on arrive a produire les formes les plus variées et au moindre colt des
matériaux qui présentent les pertes les plus faibles et |es tensions de claguage les plus élevées
gui sont en général des polymeres. Ces matériaux sont utilisés pour la fabrication des cables
de haute et moyenne tension et des condensateurs. ..

Sous I'action combinée du champ éectrique et des diverses agressions environnementale,
les polymeres se dégradent avec le temps et perdent leurs propriétés didlectriques, cette
défaillance conduit souvent a des situations catastrophiques entrainant de lourdes
conséguences économiques et humanitaires.

Nous avons présenté une modélisation expérimentale qui permis de corréler les mesures
du déclin de potentiel de surface et la méthode de plans d' expériences qui constitue des outils
trés intéressants pour mieux prédire les résultats.

Ce travail nous a permis de mettre en évidence I'influence de I’ @ectrode humide sur
I’évolution de potentiel de surface, ou les résultats montrent I'impact de la nature de
I’ électrode plane sur I’ évolution du processus DPS.

Nous avons aussi présenté un nouveau prototype de DPS installé au sein de notre
laboratoire (LGEG) qui permet de prendre les mesures de potentiel de surface aprés un temps
record enregistré de 0.4 s, les résultats montrent I’ efficacité et I'importance de ce nouveau
dispositif et son réle a la récupération des informations trés importantes pendant les 3
premiéres secondes.

Mots clés: déclin de potentiel de surface, décharge couronne, polypropyléne, polyéthylene

téréphtalate, é ectrode humide, new setup.



Abstract

Today, by the organic chemistry development and polymerization processes, we get to
produce the most varied forms and cost of materials with the lowest and the highest
breakdown voltages losses are usually polymers. These materials are used for the manufacture
of high and medium voltage cables and capacitors ...

Under the combined action of the electric field and the various environmental aggressions,
polymers degrade over time and lose their dielectric properties; this failing often leads to
catastrophic situations leading to heavy economic and humanitarian consequences.

We presented an experimental modeling, consisting in correlating the surface potential
decay measurements and experimental design methodology that is very interesting tools to
better predict results.

This work demonstrated the humid electrodes affect on the surface potentia decay
evolution, where the results show the impact of the electrode nature on the SPD process.

We also presented a new SPD prototype installed in our laboratory (LGEG) which allows
taking the surface potential decay measurements after a record time 0.4 s, the results show the
effectiveness and importance of this new device and its role in the recovery of important

information during the first 3 seconds.

Keywords. surface potential decay, corona discharge, polypropylene, polyethylene
terephtalate, humid electrode, new setup.
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Introduction générale

Introduction générale

Les matériaux isolants sont parmi les éléments vers lesquels se tournent les constructeurs.
Ils constituent sans aucun doute I'un des facteurs clés du développement des matériels
électrotechniques de demain. Ils tiennent une place de plus en plus importante dans le
domaine des applications industrielles.

Les matériaux utilisés aujourd'hui sont extrémement nombreux et variés. |Is sont parmi
ceux dont le choix et I'emploi posent les problemes les plus délicats a résoudre dans leur
conception, leur réalisation et leur exploitation. La pérennité de leur fonction est extrémement
importante puisgu’ €lle conditionne la fiabilité des dispositifs et des systémes dans lesquelsils

sont intégrés.

Aprés |'apparition des sondes électrostatiques fiables (1970) notamment celle a
« Condensateur vibrant » (type Trek ou Monroe) qui assurent un minimum de perturbation de
la surface en s asservissant au potentiel de celle-ci, les mesures de potentiel de surface sans
contact sont devenus essentielles dans le développement de la fabrication des éectrets ainsi
gue des matériaux photosensibles utilisés dans les photocopieuses ou les imprimantes laser.
Leurs applications sont nombreuses aussi bien dans le domaine de I'industrie électrique que
dans I'évolution de la compréhension des phénomeénes de base nécessaires dans I'injection de
charges éectriques [1]. La technique de mesure de potentiel de surface a donné lieu a divers
développements. Citons notamment les mesures de déclin de potentiel de surface qui ont été
réalisés sur des films [2,3], sur des granules [4], et sur des media non tissu [5-7], les
cartographies de potentiel [8] ainsi que les mesures de retour de potentiel qui apparait apres
neutralisation des charges en surface [9]. La mesure du déclin de potentiel de surface, apres
dépdt de charges, est une méthode convenable et relativement puissante pour I'étude des

propriétés électriques des matériaux isolants, particulierement les polymeres.

Cette these traite I’ influence des facteurs éectriques (potentiel et courant de grille), et du
facteur physique (la longueur de I’échantillon) sur I’évolution du potentiel de surface, en
S appuyant sur la méthode des plans d expériences. Nous avons étudié auss |’effet d une
électrode humide sur |’ évolution du déclin de potentiel de surface. Et présenté un nouveau

dispositif de mesure de DPS, permettant la caractérisation de n’'importe quel type des

10



Introduction générale

polymeres isolants (film, granule, ou media non tissu) avec un retard minimum, ce qui donne
un caractére original a nos travaux.

Lathése comporte cing chapitres présentés comme suit :

Le premier chapitre est consacré dans une premiére partie a la présentation de quelques
notions sur les polymeres, leurs techniques de chargement électrostatique et |a description de
guelques phénomenes physiques responsables du déclin de potentiel. Dans un second temps,

nous rappellerons quel ques théories sur les phénomenes d’ évolution du DPS.

Dans le second chapitre on a présenté la démarche expérimentale, dont le principe de la

méthode du DPS en détail, le principe de mesure sans contact de potentiel en surface.

L e troisieme chapitre traite la méthode des plans d'expériences, notamment le plan factoriel
complet & deux niveaux et |'intérét de I'utilisation de cette méthode a la quantification des
effets des facteurs, ains que des interactions entre eux.

Le quatrieme chapitre est réservé aux résultats expérimentaux d une étude sur I’influence
de lanature de |’ électrode plane sur |” évolution de potentiel en surface.

Et dans le cinquiéme chapitre nous avons présenté un nouveau prototype de DPS congu au

laboratoire LGEG, avec les premiers essais préliminaires.
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Chapitre |

Etat de I'art

Le mot polymere vient du grec «polus» plusieurs, et «meros» parties. Il désigne
communément une famille, toujours plus nombreuse, de produits constitués de
macromolécules caractérisées par la répétition du méme groupe d atomes appelé motif
constitutif (ou monomeére, du grec monos : un seul ou une seule, et meros : partie). Ce dernier
differe d’'un polymere a I’autre et détermine en grande partie les propriétés physiques et
thermomécaniques du produit fini (apres sa mise en cauvre). Si I’ unité de base d’ un polymere
est constituée d'un seul type de monomere, le matériau est dit homopolymeére. Dans I’ autre
cas, le matériau est un copolymere. |l existe différents types de polymeres caractérisés par des
propriétés différentes: certains sont utilisés pour leurs propriétés élastiques, thermiques ou
encore éectriques. Hormis les applications éectriques, nous pouvons citer leur utilisation
dans les emballages, les fibres textiles, la peinture, les adhésifs, les cosmétiques, les

pneumatiques, etc... [1].

|.1. Structure moléculaire des polymeres solides
[.1.1. Structure amorphe

L es zones dites « amorphes » correspondent a une structure comparable a celle des liquides
caractérisée par |I'absence d ordre a grande distance. |l n'y a pas de distance constante entre
les macromol écules et aucune régularité dans I’ arrangement et I’ orientation de celles-ci dans

des zones submicroniques [2].

Figurel.l: Matiére plastique amorphe [3].
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Chapitre 1 Etat de 'art

[.1.2. Structure semi-cristalline

Sous l'influence de certaines actions physiques, des zones ordonnées, suivant un réseau
périodique, pourront apparaitre au sein du polymére. Dans ces zones dites cristallines, les
chaines resteront paralléles les unes aux autres, et entre elles s établiront un réseau
d’interactions transversales qui maintiendra la solidité de la structure (figure 1.2). Du fait de
I’ existence des enchevétrements entre les chaines qui se conservent dans le solide pendant la

formation des zones cristallines, la régularité du parallélisme des chaines se trouve limitée a

des portions restreintes des longueurs de celles-ci.

TRV,
A

(R
A

sy
= it" l“’- -~ -
AE S =

e

Figurel.2: Matiere plastique partiellement cristalline [3].

|.2. Polymer es organiques polaires

Les polymeres organiques polaires sont composés d'atomes possédant des
électronégativités différentes tels que le fluor, I’ oxygeéne, I’ azote, le chlore, ce qui favorise la
distribution des charges asymétriques. Les polymeres polaires ont donc des hautes valeurs de
pertes diélectriques et leur constante diélectrique va étre dépendante de la fréquence. Parmi
ces polymeres, on trouve le poly (chlorure de vinyle) PVC et le poly(méthacrylate de
méthyle) PMMA.

|.3. Polymeér es or ganiques apolaires

Un polymere organique apolaire ou a faible indice de pertes diélectriques est caractérisé

par une liaison entre ses molécules de type covalent (C-C). Par définition [4], les polyméres a
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Chapitre 1 Etat de 'art

faibles pertes possedent une constante diélectrique indépendante de la fréguence. Parmi ces

polymeres, on trouve le polypropylene (PP) et e polyéthyléne (PE).

|.4. Exemples d’ utilisation d’isolants électriques organiques

Dans le domaine éectrique, le champ d application des isolants organiques solides (les
polymeres) est étendu: lignes de transport d énergie, cadbles de télécommunication,
condensateurs, alternateurs, moteurs électriques, systemes électroniques et composants de
puissance terrestres et embarqués sur satellites... L’utilisation de ces matériaux dans
I"isolation électrique présente plusieurs avantages tels que: d'excellentes propriétés
électriques (résistivité, rigidité, permittivité), une bonne tenue mécanique et tribologique et
une stabilité dimensionnelle. Ajoutons a cette liste, la mise en oauvre facile, le faible poids et
pour certains la possibilité de recyclage. Le tableaul.l présente quelques exemples

d’ utilisation d’isolants organiques solides dans | es systéemes de génie électrique.

Tableau |.1: Exemples d' utilisation des isolants organiques solides [5] .

Exemples de polymeér esisolants Applications

Polyéthyléne (PE) CéblesHT, HF

Polyéthyléne réticulé (PR) Cébles THT

Polychlorure de vinyle (PVC) CéblesBT

Polypropylene (PP) Condensateurs de puissance

Polyéthyléne téréphtal ate (PET) Condensateurs de puissance

Polyéthyléne naphtaléne (PEN) Céables, condensateurs

Polysulfones, polyéther-éther-cétones (PEEK) | Accessoires électriques automobiles

Polyépoxy Electrotechnique:  entretoise, moteurs,
isolateurs

Polyamides Cables BT des alimentations des avions
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|.5. Les électrets

Par analogie avec les aimants permanents (Magnets), le terme éectret a été introduit en
1892 par Olivier Heaviside pour désigner les diélectriques a polarisation permanente. Aingi,
I’ électret produit un champ électrique sans aucune source externe. Ce n'est qu’en 1919 que
Mototaro Eguchi a pu donner la premiére confirmation expérimentale, ou il réussit a fabriquer
un éectret par application d’un champ électrique a un échantillon de cire de Carnauba en
cours de refroidissement depuis satempérature de fusion. Les molécules polaires de cette cire,
libre de sorienter sous champ électriqgue au voisinage de fusion, restaient figées avec
I” orientation imposée au retour al’ état solide, bien que le champ appliqué ait été supprimé. La
polarisation rémanente était comprise typiquement entre 10 et 10° C.m™ et pouvait persister
plusieurs années [10-12].

Un électret est défini comme un diélectrique qui porte une polarisation induite
artificiellement. Cette polarisation est quasi permanente, c'est-a-dire que le temps de déclin est
plus long. Elle est due a des charges é ectriques réelles sur la surface ou/et dans le volume du
matériau ou bien aux dipdles orientés et figés dans le volume. Les éectrets sont
essentiellement des matériaux désordonnés tels que les polymeéres et les minéraux amorphes
[12].

Les électrets occupent une place de choix dans les nouvelles technologies. Les techniques
de formation et caractérisation de ces matériaux se sont perfectionnées, leur utilisation est
élargie aux systémes micro-électromécaniques (MEMYS) et aux applications dans le domaine
biomédical. Les électrets sont utilisés soit sous forme de films minces, soit sous forme de

structures fibreuses et poreuses. [6-8, 12,13].

| .5.1.Méthodes de formation d’ électrets

Selon les modes de formation des électrets, ces derniers sont classés en deux familles, les
électrets dipolaires et les électrets a charge d' espace. En effet, les charges éectriques qui
peuvent étre créées et piégées dans un didlectrique pour former un électret sont de deux
catégories majeures. Elles sont les monocharges appelées charges réelles, et les dipbles
orientés appel és charges liées.

Un électret dipolaire est généralement un thermoélectret qui résulte de I’ orientation de
dipbles par application d un champ éectrique a une température élevée qui correspond a la
température de fusion ou de ramollissement, puis obtention de I’ état orienté figé par trempe a
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température ambiante [10, 12,13]. Lafigure 1.3 illustre I’ orientation des dipdles avant et apres

laformation de |’ éectret.

Y KaNil

a) Diélectrique b) Thermoélectret

Figurel.3: Electret dipolaire.

Il existe plusieurs méthodes de formation des électrets a charge d’ espace. La polarisation
provient de charges des deux signes. Ces charges peuvent étre obtenues par séparation
d’ hétérocharges présentes et piégées dans le matériau et/ou par injection d’ homocharges au
niveau des électrodes lors de I'opération de polarisation. La polarisation peut également
provenir d'un excés de charges apportées par d autres processus tels que la décharge
couronne, I'implantation électronique (canon d électrons), ou la triboélectricité (contact +
frottement) [8, 10, 12-16]. La figure 1.4 résume les mécanismes physiques de base pouvant
expliquer la présence de charges électriques dans un diélectrique situé entre deux électrodes

de polarités opposées.

Co @ Co Charges liées : polarisation des dipoles
“O @_’ Porteurs ioniques intrinséques ou extrinseques
™ T
+ — . o s .
= —(O)( - - Electro-dissociation d’espéces neutres
P o) P
é =
< S Injection d’électrons a la cathode et
h @ @‘" de trous a I’anode (homocharges)
: Interaction avec des rayonnements
O ionisations ou des particules énergétiques

Diélectrique

Figurel.4 : Mécanismes de génération de charges é ectriques.
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Par |a suite, nous allons présenter certaines techniques de charge des matériaux isolants, a
savoir la charge par effet triboélectrique, par transfert de charges a I’aide d'un rouleau
électrostatique et par décharge couronne. Ces techniques sont les plus utilisées pour charger

les diélectriques en vue de la caractérisation de leur aptitude a garder I’ état d’ électrisation.

|.6. Différentes techniques de chargement des polymeéres
1.6.1. Charge par effet triboéectrique

L’ effet triboélectrique est en général associé a I’ apparition de charges éectriques apres
frottement entre deux matériaux. Sa définition s étend souvent aux transferts de charges par
contact. Le frottement impliquant des contacts suivis de séparations, améliore les conditions
de charge. Lorsque deux matériaux différents et éectriquement neutres entrent en contact, il y
a un transfert de charges qui aboutit a I'obtention de deux matériaux chargés, I'un
positivement et |’ autre négativement. Si I’un des matériaux présente une conductivite faible,
les charges ains générées resteront aprés séparation. La charge transférée augmente
généralement avec la surface du contact, la pression entre les deux matériaux en contact ainsi
gu’ avec la vitesse du frottement. Elle diminue avec la rugosité des surfaces de contact [12,14
17-19]. La charge par effet triboé ectrique s accompagne de génération de chaleur et parfois
de transfert de masse. La reproductibilité de la charge est trés difficile a obtenir par ce
mécanisme. La figure |.5 présente un dispositif de charge par effet triboélectrique utilisé dans
I’ évauation de I’ aptitude d'un textile fibreux a se charger par frottement et a atteindre des
potentiels de surface plus ou moins importants [9]. Cette évaluation permet de prévenir la

manifestation des courants de décharge.

Frotteurs

Figurel.5: Dispositif de charge par effet triboéectrique[9].
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|.6.2. Charge par rouleau électrostatique

Le contact entre deux matériaux est, en fait, suffisant pour produire un phénomeéne
d’ électrisation. Un diélectrique peut étre auss chargé avec un rouleau électrostatique en
contact avec la surface libre de I'échantillon et dont le potentiel de charge est aussi contrélé

par la source haute tension [20,21].

—

Ecran

Rouleau électrostatique

Echantillon

Source HT

Figurel.6: Principe d’ un dispositif de charge par rouleau éectrostatique [21] .

Le transfert de charge au contact entre le rouleau et la surface du diélectrique est trés
probablement de type éectronique. La charge séparée résulte des différences dans la structure
électronique des deux corps en contact. Elle est influencée tout d'abord par la nature des
matériaux et par les traitements subis par leurs surfaces [22]. La distribution de charge de
surface déposée étant homogene a I'échelle macroscopigue et ces rouleaux sont utilisés pour

charger lesfeuilles de papier dans les imprimantes laser.

|.6.3. Charge par décharge couronne

La création des charges sur la surface des isolants polymeéres peut étre réalisee par
plusieurs procédés: décharge couronne, triboéectricité, piézoélectricité ou par faisceaux
d’ électrons. Dans la plupart des applications éectrostatiques actuelles, le chargement est
réalisé soit par décharge couronne soit par triboélectricité, en raison de leur simplicité, sureté
et faible colt. La décharge couronne est une décharge autoentretenue non destructive qui peut
apparaitre lorsgu’une différence de potentiel suffisasmment élevée est appliquée entre des
électrodes asymétriques, tels gque fil — plan ou pointe — plan. La dissymétrie des électrodes
conduit a un champ électrigque inhomogene dans I’ espace inter-électrodes. Au voisinage de

I’ &l ectrode pointue, le champ peut étre suffisamment élevé pour provoquer I’ionisation de |’ air
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et les charges qui en résultent sont entrainées vers I’ électrode a faible champ ou se situe la
surface a charger. L’intervalle d aire entre électrodes comporte deux zones : une zone ionisée

et une zone de dérive.

1.6.3.1. Déchar ge couronne positive

La décharge couronne positive est celle qui se produit quand la pointe est portée a un
potentiel positif et la plaque alaterre. Dans ce cas, dans la zone de champ intense autour de la
pointe, des électrons sont produits par photo-ionisation et sont accélérés vers I’anode (la
pointe). Autour de celle-ci, se développe alors une région de forte ionisation: zone en
pointillé sur la figure 1.7. Les ions positifs ainsi créés sont repoussés par |’ anode [26], sous
I effet des forces de Coulomb, jusqu’ a une distance de la pointe (inférieure au millimétre) au-
dela de laguelle le champ électrique trop faible (< 30kV/cm dans I'air a pression
atmosphérique) ne permet plus la création d'ions positifs. Les ions positifs migrent donc vers
la cathode (la plague).

Différents régimes existent pour la décharge couronne [23]. Juste au-dela du seuil
d’ apparition, la décharge couronne positive est pulsatoire. En augmentant la tension, la
décharge positive devient une décharge luminescente continue. Pour les tensions trés élevées,
la décharge se transforme en claquage (arc).

Dans I’air ambiant, les especes dominantes, en décharge positive, sont des ions hydratés de
formule générale (H,0) , H", ol n’est un entier qui augmente avec I’ humidité. A faible taux
d’ humidité d autres ions deviennent dominant, tels que (H,0) » NO" et (H,0) » (NO?)*.

Dérive d'ions positifs

et N—e=Ne 426 & ) 4
: e 20) I

+ \ oy N Fonin
|C—e=~(N)—==(1) +) '
/ NS A4 \_/
— Af) /

e

Figurel.7 : Description de la décharge couronne positive.
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|.6.3.2. Déchar ge couronne négative

Dans le cas ou la pointe est portée a un potentiel négatif, il y atoujours création d’ électrons
par photo-ionisation et apparition de la zone d’ionisation autour de la pointe. Les ions positifs
alors créés reviennent rapidement ala cathode (figure 1.8).

Au-dela du seuil d’ apparition, la décharge couronne négative a un régime pulsateur. En
augmentant la tension, la décharge négative atteint le régime d’impulsions de Trichel [23-25]
dont la fréquence dépend de la tension appliquée. Ces impulsions sont réguliéres et sont dues
au champ électriqgue qui s affaiblit au voisinage de la cathode [26]. Les ions négatifs
empéchent en effet la multiplication des avalanches éectroniques. Une fois ces ions migrés
vers |’anode, de nouvelles avalanches apparaissent. L’intervalle entre deux pics de courant,
impulsions de Trichel, dépend donc du temps nécessaire aux ions négatifs a atteindre I’ anode
[24].

En décharge couronne négative, les ions les plus dominants sont les ions CO* ; a50 %
d’ humidité relative environ 10 % desions sont hydratés (H,0) , CO>.

Dérive d'ions négatifs

. Retour rapide .- V) ——r

des------

ions positifs e- + N—==—N- I

Figurel.8: Description de la décharge couronne négative.

1.6.3.3. Déchar ge couronne alternative

Dans ce cas, |le processus de |a décharge soumise a une excitation alternative est identique
a ceux décrits pour une excitation continue [26], dans la mesure ou |’ intervalle de temps entre

les inversions de polarité est suffisamment long pour que toutes les charges résiduelles de
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I’ alternance précédente soient écoulées. Ceci implique I’ existence d’ une fréguence f et d’ une

distance inter-électrodes d limites reliées par |” expression suivante [24] :

d_ _HE f _HE (1.1)
A d

Avec 1 lamobilité desions et E I’amplitude du champ électrique.

[.7. Phénomeénes physiques dans |e processus de déclin

Les modélisations du déclin de potentiel ont surtout mis en évidence la complexité des
causes physiques qui donnent naissance a ce déclin.
Nous allons expliquer rapidement les différentes causes physiques possibles du déclin de

potentiel de surface.

|.7.1. Conduction de surface

La conduction de surface constitue une des causes du déclin. Elle est observée surtout
dans les cas d échantillons épais vieillis par décharges couronnes [30]. Les charges se

déplacent sur les couches primaires de la surface.

=== Conduction de surface )

e = = e o

Figurel.9: Conduction de surface.

Lorsque la surface d’un isolant est soumise a la décharge couronne pendant un certain
temps, il apparait une modification rapide et importante des propriétés de la surface [30].
Gréce a la présence de I’ oxygene, I’ensemble de la surface présente une structure différente
sous forme de couche dégradée fortement oxydée [29]. Les propriétés physico-chimiques de
cette couche sont tres différentes de celle du matériau initial. Il en résulte une importante
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conductivité de surface. L’'évolution de cette surface est assez complexe et dépend de

plusieurs parameétres tels que la structure de I’ isolant, du mode de vieillissement, etc.... [29].

|.7.2. Polarisation del’ échantillon

Plusieurs études [27,28] ont montré que les phénomenes de polarisation sont responsables

pour une partie du déclin de potentiel et parfois méme pour expliquer aeux seuls le déclin.

06668 8 a6

polarisation <1—>
\@ ®Oe 8 ® &6

Figurel.10: Polarisation de I’ échantillon.

La charge déposée sur la surface de I'isolant modifie le champ existant dans le matériau.
Sous I’action du champ éectrique créé par ces charges surfaciques, des dipdles s orientent
sous ce champ ; les dipdles les plus proches de la surface s orientent de telle maniére qu'ils
viennent compenser la charge surfacique. Ces charges ne peuvent se déplacer que sur une
distance de |’ ordre de grandeur d’ une molécule. Chaque molécule présente alors un dipdle.

Ce phénomene est caractérisé par I’ apparition d’une mince couche de charges positives,
al’intérieur, il y a compensation des charges de polarisation. La circulation de la charge peut
étre alors expliquée en partie par I’ apparition de charges de polarisation. Ce phénomene est

généralement caractérisé par la constante diél ectrique qui demeure sensible a latempérature.

[.7.3. Neutralisation par le gaz

La neutralisation des charges déposées sur la surface de I'isolant par les charges libres
provenant directement du gaz qui entoure I’'isolant est un autre processus qui peut contribuer

au déclin de potentiel de surface.
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neutralisation e e e e e [ e

Figurel.1l: Neutralisation par le gaz.

Lors du dépdt de charges, le champ électrique environnant la surface de I'isolant est
complétement modifié. Les atomes et les molécules subissent aors I'effet du champ et
S orientent de maniére a créer une charge opposée a celle de la surface [ 36].

|.7.4. Phénomeénes piézoélectriques

L’ effet piézoélectrique a été cité souvent comme processus physique qui peut participer au
déclin de potentiel [21].

Phénomene piézoelectrique

eee\e// 8

+

Figurel.12 : Phénomeéne piézodectrique.

Les polymeres ont une structure moléculaire désordonnée, ils contiennent des zones
cristallines et des zones amorphes. La piézo-éectricité est un phénomeéne propre a certains
types de cristaux. Cet effet apparait a la surface de ces corps quand on les soumet a des
pressions ou a des charges électriques.

Sous I’ effet d’un champ électrique, la structure piézoélectrique sera le siége de champs de

déformations et de contraintes induites. De plus, la charge déposée sur la surface crée une
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force sur le matériau qui subit une contraction de son volume, cela se traduit aors par

I” apparition d’ une polarisation électrique ala surface [32].

[.7.5. Injection de charges

Le phénomeéne d'injection de charge a partir de la surface du matériau isolant dans le
volume est une injection des porteurs de charges déposés sur la surface de I’isolant atraversle
volume. Ainsi, une partie du volume de I'isolant change de propriétés éectriques et devient

chargée.

06 8 6 6

v
@ e%— injection

Figurel.13: Injection de charges.

Par ailleurs, la conduction en volume correspond a un déplacement de charges dans le
volume, alors que le matériau reste plutét neutre.

L e phénomene d’injection de charges est le processus qui domine les mécanismes observées
dans la littérature sur les mesures de déclin de potentiel [33]. C'est un phénoméne assez
complexe qui dépend de plusieurs paramétres. L’ état de surface ou son contact avec un autre
matériau joue un rdle important sur le processus de I'injection. La décharge couronne, le
temps d’ exposition a la décharge, ains que la température et I’ humidité volumique sont des
facteurs qui peuvent jouer un rdéle de premier plan, la conduction en volume est surtout
présente dans le cas des échantillons minces (épaisseur de I’ ordre du micron) [30], mais elle
reste également observée dans des échantillons épais.

Tous ces phénoménes peuvent agir en méme temps et devront étre considérés pour
interpréter le déclin. Toutefois, on peut noter la présence prédominante de trois interprétations
dans la littérature : la conduction de surface, la conduction de volume et le phénoméne de
polarisation des matériaux diélectriques. Depuis les premiéres mesures sur I’ évolution du DPS
[31], bon nombre de travaux ont été réalisés, dans ce sens. Nous allons passer en revue les

principaux modéles de DPS et |es différents model es physiques préconi ses.
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|.8. Théorie sur les phénomenes d’évolution du DPS
[.8.1. Théorie desbandesd’ énergie
[.8.1.1. Casdes matériaux isolants parfaits

La structure de bande d'énergie d'un isolant résulte de la combinaison de la nature
ondulatoire de I'électron et de la périodicité du réseau cristallin. Les électrons du cristal
(intrinséque ou injectés) ne peuvent occuper qu’un certain nombre d’ états d’ énergie permis
qui se répartissent en bandes séparées par des intervalles d énergies interdits, communément
désignés par le mot anglais « gap » [37-39].

Comme I’illustre la figure 1.14, le matériau isolant présente deux particularités la bande
suivante (bande de conduction) est vide et séparée de la bande de valence par un gap, Eg de
I”ordre de quelques eV (Eg > 5 eV).

La seule possibilité offerte a un éectron pour changer d'état sous I’application (par
exemple) d'un champ électrique est de transiter vers la bande vide suivante (bande de
conduction). Cependant, étant donnée I'importante valeur de Eg, I'énergie fournie par le
champ électrique reste insuffisante pour produire une telle transition et |’ application d’un
champ électrique (modéré) ne s accompagne pas d une circulation de charges.

Par contre si un électron excédentaire est injecté dans ce cristal parfait mis ala masse, il sera
rapidement évacué et aucune localisation (ou piégeage) de charge n'est possible. Ceci
constitue la définition « académique » d’ un isolant.

En pratigue cependant la situation est beaucoup plus complexe, car d’ une part la présence
de défauts et d impuretés dans I'isolant est un fait inévitable et d'autre part le plus grand
nombre des isolants qui nous entourent sont souvent des milieux polycristallins ou amorphes
(ils ne présentent pas de structure cristaline parfaite). Ces « imperfections » jouent un role
important dans le comportement des isolants soumis a une injection de charges en général et
une irradiation électronique en particulier. Nous alons donc rappeler leur réle dans le

transport et lalocalisation de charges.
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Figurel.14 : Représentation schématique de la variation de la densité d’ états possibles, dans
le casd unisolant cristallin parfait. Er est le niveau de Fermi.

1.8.1.2. Défauts et impur etés

Les défauts peuvent étre aussi bien des défauts ponctuels (lacune, impureté en substitution,
atome en position interstitielle, défauts de Schottky et Frenkel, etc.) que des défauts linéaires
et bidimensionnels (dislocations et joints de grains) ou bien encore des défauts d’ empilement
inhérents a la structure du matériau. La présence de ces défauts se traduit par la modification
de la structure de bande de I'isolant. Les impuretés, les lacunes, etc, sont capables (s les
perturbations qu’ elles génerent sont assez importantes) de créer des niveaux localisés dans la
bande interdite. Selon la configuration du défaut, le niveau créé est susceptible de localiser
(pendant un temps plus ou moins long) un ou plusieurs éectrons pour les restituer, sous
I’ action d'une excitation, a la bande de conduction (niveau donneur) ou bien de localiser un
ou plusieurstrous pour les céder par la suite ala bande de valence (niveau accepteur).

Un isolant contient en général plusieurs types de défauts ponctuels répartis al éatoirement
dans I’ espace. Par conséquent, |’ensemble des niveaux créés forme une ou plusieurs bandes
d énergie dans la bande interdite (figure 1.15 (a)). La largeur de cette bande ou de ces bandes
est dautant plus importante que la densité des défauts ponctuels est grande. Plus la
concentration en défauts est importante plus cette bande est large. A trés forte concentration
de défauts, cette bande peut atteindre la bande de conduction.

La description de la bande d'impuretés ne considere souvent qu’un seul éectron, or les
états de cette bande peuvent généralement contenir plusieurs électrons. Tout éectron introduit
dans le solide subit une interaction avec |’ électron qui occupe le méme site, il apparait donc

une énergie de répulsion U appel ée énergie de Hubbard (Figure 1.15 (b)).
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Cette interaction induit la séparation en deux bandes distinctes de la bande d’impureté
appel ées bandes Hubbard, distantes de I’ énergie U. La bande inférieure contient les électrons
de valence de I’atome d’'impureté. La bande supérieure contient les électrons qui forment un

site chargé négativement.

La mobilité des éectrons dépend fortement de la température et de la concentration des
défauts. Plus cette concentration est importante et plus la distance entre défauts est faible et
plus la mobilité des électrons par sauts successifs est accrue. Notons en plus que le
changement d’ état (et donc la mobilité) d’un éectron localisé dans ces bandes ne peut se faire
sans le concours d'une énergie fournie par les phonons. La mobilité dans les bandes

d’ impuretés est donc activée par latempérature.

E 4 E 4

n (’E)

(@ (b)

Figurel.15: (a) : Représentation schématique de la densité d’ états possible dans un isolant
cristallin contenant un certain nombre de défauts ponctuels. (b) : représentation des bandes
de Hubbard dans un schéma de bandes.

1.8.1.3. Désordre et états localisés

Dans la théorie des bandes du cristal, I’existence d'un gap est reliée aux réflexions de
Bragg des ondes électroniques. Cette réflexion suppose un ordre dans |I’empilement des
atomes du matériau. Cependant, plusieurs raisons peuvent conduire a I’ altération de cet ordre,
la premiére est la présence d' un grand nombre de défauts qui provoque des déformations
locales du réseau et la deuxiéme est qu'un grand nombre d'isolants ne possedent pas
naturellement une structure cristalline (les isolants amorphes). Qu’ en est-il aors du schéma de

bandes ?
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Les travaux théoriques d’ Anderson et Mott [40,41] ont montré que, bien que la notion
d’ordre disparait, la vision de I'isolant en termes d’'une bande de « conduction » et d une
bande de «valence» séparés d'un gap reste valable. Cependant, le bas de la bande de
conduction qui représentait dans le cas du cristal parfait des états étendus (forte délocalisation
de lafonction d’ onde de I’ électron) représente désormais dans le cas des milieux désordonnés

des états localisés (localisation de la fonction d’ onde de I’ é ectron).

Etats d’Anderson

Bande d’impureté

»

n (’E)

Figurel.16 : Représentation schématique de la densité d’ états possibles pour un isolant
contenant des défauts et présentant un certain degré de désordre. Les états localisés sont
représentés en noir.

En d autres termes, la situation s’ inverse pour |’ électron injecté dans le bas de la bande de
conduction. En effet, si dans le cas du cristal parfait I’éectron était presque libre et
simplement « freiné » par les interactions avec les phonons, il ne peut maintenant (milieux
désordonnés) changer d état sans |’ apport de I’ énergie communiquée par ces phonons. Un
électron situé en bas de la bande de conduction est donc un éectron piégeé.

Lalimite Ec, entre les états étendus et les états localisés dans la bande de conduction est
appel ée seuil de mobilité. Ce seuil dépend du degré de désordre de I’ isolant.

[.9. Modéledelasurface

Le modéle le plus ssimple de I'isolant qui découle de la théorie de bandes dans I’isolant est
un modéele avec une couche de surface ou la densité de piéges est différente de celle du
volume. Les impuretés, les bouts de chaines, |’ oxydation de la surface provoquent |’ existence
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de piéges de surface [42]. On peut représenter une structure de bandes pour le volume qui

serait prolongée par une couche de surface avec des pieges localisés (figure 1.17).

X

Peee

Es

Etat de

surface

occupée

Figurel.17 : Modé e énergétique de la surface d’ un isolant.

[.9.1. Contact métal-isolant

Dans le cas ou I'isolant était parfait, on admet que la bande interdite est « propre » ¢’ est-a
dire sans états de surface ni piégés al’interface métal-isolant et il n’est soumis ni a un champ
Ou une activation extérieure, dans ce cas, il ne peut y avoir de chargement appréciable par
transfert d’ électrons depuis ou vers |’ isolant pour égaliser les niveaux de Fermi.

En effet, I’ énergie thermique est insuffisante pour passer des éectrons du niveau de valence
au niveau de conduction.

Cependant, en pratique, on reléve I’existence d'une densité d états localises dus aux
impuretés et défauts dans tous les isolants [43,44]. Un processus type saut donne une certaine
mobilité au porteur entre ces sites de piéges. Un contact métal-isolant répété conduit a une
accumulation de charges sur la surface de I’isolant. En |’ absence de la conduction en surface,
lacharge ainsi déposeée reste stable en surface et ne peut pas s’ injecter en volume.

Le contact métal-isolant implique un transfert de charges entre les deux matériaux
constituant le contact du fait de la différence entre les deux niveaux de Fermi respectifs. Dans
le cas ou les niveaux de Fermi ne coincideraient pas, il se produit que les pieges de surface de
I"isolant se remplissent ou se vident de fagcon a retrouver I’ équilibre des niveaux de Fermi et

donc la neutralité globale du matériau (figure 1.18).
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Figurel.18 : Modele énergétique du contact métal -isolant.

Ou:

y est I affinité électronique de |’ isolant.

Do est letravail de sortie des piéges.

La hauteur de la barriére de potentiel dépend de la nature du contact, dans le cas du contact
avec un isolant, la hauteur de la barriére est diminuée par I’ affinité éectronique de I’ isolant .

1.9.2. Letravail de sortie

Un métal contient des électrons libres qui peuvent se mouvoir, mais qui ne peuvent pas
spontanément quitter le métal a cause de la barriere de potentiel a I'interface métal-vide
(figure 1.19). Cependant, du fait de leur mouvement, ces électrons acquierent une certaine
energie cinétique occupant ainsi des niveaux d’ énergie différents. Le niveau d’ énergie le plus
élevé occupé par un électron est appel é niveau de Fermi. Le travail de sortie ¢ d’un métal est
la différence y-& qui correspond donc al’ énergie nécessaire a un électron pour quitter le métal
[45].
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Figurel.19: Travail de sortie ¢ d'un métal.

[.10. M écanismes d’injection de charges dans|’isolant

La conduction dans un matériau diélectrique nécessite I'injection de charges a partir des
électrodes dans la bande de conduction de I’ isolant ou dans des états |ocalisés.

Un schéma idéalise de I’interface électrode — isolant est représenté sur la figure 1.20, sans
champ électrique appliqué, la hauteur de barriére est représentée par la grandeur ¢ .

Cette hauteur de barriere dépend de I'énergie du niveau de Fermi du métal constituant

|’ & ectrode.

Metal Diélectrique

Distance

Figurel.20 : Allures des courants d absorption et de résorption [46] .
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Lorsgu’ un champ électrique est appliqué al’isolant, une énergie supplémentaire est fournie
aux charges injectées par |’ électrode en plus de leur énergie thermique. Cet apport d’ énergie
conduit a un abaissement de la hauteur de barriere. Les trois mécanismes d’injection de
charges sont représentés sur la figure 1.20. Si I'injection de charges est faible devant la
mobilité de ces mémes charges dans |'isolant, alors les courants de conduction seront limités

par le phénomene d’ injection.

.10.1. Effet Schottky

L’ effet Schottky, également appelé effet thermo — électronique, est I'injection de charges
dans le diélectrique par passage au dessus de la barriere de potentiel que représente
I"interface. 1l est représenté par le chemin n° 1 sur la figure 1.20. L’ application d’un champ
électrique va abaisser la barriere de potentiel et donc favoriser ce type d’injection. La hauteur

de barriére s exprime alors :

$=¢,- BVE (12)

Ps est la constante de Schottky, sa valeur dépend du matériau diélectrique considéré et est

calculée selon I’ équation :

e’ (1.3)

dre. &,

ps=

Ladensité de courant émise par un tel mécanisme est donnée ci-dessous :

J=ATzexp¢o

_¢iJE (1.4)
KT

Dans cette équation, A est |a constante de Richardson — Schottky et vaut 120 A.cm 2,

[.10.2. Effet Fowler —Nordheim

Pour un travail de sortie de 4 a 5eV, et un champ éectrique supérieur a 10°V/m, le

courant calculé a partir de la relation de Schottky est encore trés faible. Cependant, les

33



Chapitre 1 Etat de 'art

mesures expérimentales donnent des courants mesurables. Fowler et Nordheim [47] ont
expliqué ces résultats par le caractere ondulatoire des éectrons qui, en présence d’ un fort
champ électrique, n’ ont plus besoin de surmonter la barriere de potentiel. 1ls la traversent par
effet tunnel. De tels champs sont observés en présence de formes pointues et d'irrégularités de
surface microscopiques. Ces champs sont beaucoup plus éevés que les champs de claguage
méme dans les gaz sous pression. Dans certains cas, une eémission Fowler-Nordheim est
possible avec des champs appliqués apparents aussi faibles que 107 V/m. Cet effet est attribué
au renforcement du champ électrique local sur les irrégularités de surface qui peuvent
multiplier ce champ par 10 voire 100 (effet du rayon de courbure). Des ions positifs peuvent
aussi rester temporairement sur une couche d oxyde isolante ala surface de la cathode et créer
localement un tres grand renforcement du champ électrique. Les particules de poussieres
constituent un facteur important dans la création de champs électriques locaux tres intenses.
Fowler et Nordheim ont propose I’ expression suivante pour la densité de courant :

e
E

C

‘JFN — AFN(EC)ZeXp - (1.5)

Ou E. est le champ électrique réel ala cathode en kV/mm.

3

_q
87

est une constante oul q est la charge éémentaire ~1.602*10 *° C.

Aey

h est laconstante de Planck ~6.626*10 34 J. s.
¢ et letravail de sortie.

4lomg”

Bey =————  est une constante oli m est la masse effective de I’ @ectron.

3hq

[.11. M écanismes contr 6lés par le volume del’isolant
Sous champ faible (quelques kV/mm), les matériaux isolants obéissent alaloi d Ohm.

34



Chapitre 1 Etat de 'art

La densité de courant circulant dans le matériau s exprime en fonction du champ électrique

par :
Jd=0c.E (1.6)

J éant la densité de courant (A/m?), E le champ électrique appliqué (V/m) et o la
conductivité du matériau (SY/m), indépendante du champ électrique dans ce cas.

[.11.1. M écanisme de Poole — Frenkel

Ce mécanisme décrit le déplacement des porteurs se trouvant dans la bande de conduction
et pouvant étre piégés. Lafigure .21, représente la configuration énergétique d’ un piége dans

le matériau.

Figurel.21 : Diagramme de bande dans |e cas de |’ effet Poole — Frenkel [46].

Un porteur issu de la bande de conduction peut donc étre piégé a la profondeur ¢ .
Ce porteur peut se dépiéger en acquérant une énergie thermique KT permettant de passer au-
dessus de la barriére. L'effet du champ éectrique facilite ce dépiégeage du fait de

|’ abai ssement de la barriére d’ une quantité:
O PF '

Ou Bpr estlaconstante de Poole — Frenkel qui sécrit:  [or =
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La conductivité en fonction du champ appliqué s exprime par :

¢0 B /BPF \/E
KT

o =0,exp — (1.8)

[.11.2. Conduction limitée par piéges

La loi ohmique de conduction ne peut pas expliquer la conduction dans les polymeres
isolants puisque la mobilité dans les polyméres qui est de I’ ordre de 10 ° +10 " m2/V.S est
trés petite par rapport a celle minimale relative a la théorie ohmique qui est de I'ordre de
10 > m?/V.S. En tenant compte de la structure moléculaire, les polyméres peuvent présenter
une conductivité intramoléculaire surtout si les chaines moléculaires contiennent des doubles
liaisons conjuguées. D’autre part, I’existence des piéges dans le matériau font que les
électrons sont majoritairement piégés [48], ce qui réduit le nombre de porteurs de charges.
La conductivité globale intermoléculaire est fortement diminuée par la difficulté au transfert
des porteurs entre chaines. Un processus d’ activation sera donc nécessaire pour que la densité
des porteurs N; ne soit pas nulle et les mobilités x; ne soient pas faibles. Une agitation
thermique et un champ électrique peuvent donner lieu a une conduction limitée par les piéges.
Selon le processus d activation, la profondeur des pieges et leur densité, un transport de
charges peut se produire entre états localisés dans la bande interdite (conduction par saut :
hopping) au voisinage du niveau de fermi qui sépare les niveaux occupés et les niveaux

vides. BC
saut saut l
@ e\
/ T
Différence Piége peu
d ‘énergie profond
Piége profond

Figurel.22 : Excitation des porteurs piegés.
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La probabilité de saut entre sites énergétiques que des porteurs peuvent occuper dépend
d’une part du recouvrement orbital de ces sites et de la différence d’ énergie correspondante.
S'il y’ arecouvrement non négligeable des fonctions d’ ondes (les sites donneurs et accepteurs
sont suffisamment proches les uns aux autres) et que I’ écart énergétique AE. Entre les sites est
faible, il y adonc une probabilité de passage d’ un site a |’ autre, des charges se déplacent ainsi

en sautant de site en site. La conductivité par saut entre les sites considérés s ecrit alors [34] :

2R AE
O = 0, eXp——EXp— KT (1.9)
b'T
Ou
R: Ladistance entre les deux sites.
AE : Différence d énergie entre sites voisins.
Ry : distance caractéristique d’ amortissement radial.
Ky : Constante de Boltzmann.

Tt : Température (K).

R et AE sont liés entre eux par la densité d' états des sites. On peut considéreh E comme
une fonction de R, a grande distance d'un état localisé, les sauts entre sites d’ énergies tres
proches s effectuent a basses températures. Le champ ne joue aucun réle. La loi de

conduction par sauts est connue sous le nom de loi de Mott [34].

Ou
AV
o=0,eXp|| — T (1.10)

A : est une constante dépendant de la densité et de la nature des piéges.

A température plus élevée, les sauts les plus probables sont & courtes distances, les
barrieres de potentiel sont plus hautes et moins longues et |’ effet du champ est important
puisqu’il réduit la différence d énergie entre site.

La densité des porteurs augmente avec le champ et la température par ionisation des piéges
donneurs et éventuellement dissociation de paires d’'ions. L’ effet des basses températures et
des champs élevés sur la mobilité des porteurs est plus important sur la conduction
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électronique, par contre la haute température et le champ faible sont plus importants sur la
conduction ionique.

A température ambiante et champ modéré, la conduction dépend du polymére et de son
passe. L’ activation thermique fournit le mécanisme de saut entre niveaux de pieges comme
conduction [35].

[.11.3. Conduction ionique

La nature des porteurs de charge ionique est tres variée, ils peuvent étre des protons ou
d'autres types d'ions. La conduction ionique implique des transferts de masse dans le
matériau, mais les échanges ioniques aux éectrodes sont difficiles ou en tout cas limités.
C'est pourquoi, sous tension continue, la conduction ionique ne peut pas se poursuivre
indéfiniment, le nombre de porteurs de charge étant limité. Si une électrode est bloquante
pour lesions, il se produira une zone d’ accumulation de charge qui conduira al’élévation du
champ al’ électrode, et par suite alaréduction du champ éectrique dans le matériau, donc ala
réduction du courant [48].

Dans les polymeéres isolants, la conduction ionique se produit a cause de la présence d'ions
ne provenant pas du matériau, mais d’' impuretés présentes (généralement, elles sont le résultat
de la synthése du matériau). Ces ions auraient une certaine mobilité dans le matériau et leur
mouvement pourrait étre activé par le champ. En général, on considére que ce mouvement
devrait étre plus difficile lorsque la pression hydrostatique sur le matériau augmente
(figure 1.23). Les ions disposeraient alors de moins de volume libre pour leur mouvement et

leur mobilité serait réduite.

Pressure (10Y Pa)

Figure .23 : Dépendance de la conductivité avec la pression hydrostatique pour quelques
polymeres [50] .
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Le calcul de la conduction ionique est généralement fait a partir d'un modéle de
conduction ionique dans un réseau cristallin ou les barrieres énergétiques sont périodiques
dans certaines directions [49].

Si on appligue un champ électrique, I'énergie nécessaire pour franchir les barriéres
énergétiques dans la direction du mouvement d'un ion est réduite dans un sens et augmentée
dans I’autre, ce qui active la transition dans un sens. Le calcul conduit a une expression du

courant qui est proportionnelle au sinus hyperbolique du champ.

_AW + AU JeE
Jooexp| —2€ sinh| 2= (1.1
2KT
Qui, atempérature constante, devient plus ssimplement :
: AeE
J = ASI nh ﬁ (| _]_2)

Ou AW correspond a I’ énergie d’ionisation dans un milieu de permittivité ¢ égalea 1, AU est
la barriére de potentiel a franchir par I'ion, /1 est la distance entre sites du réseau (ou plus
généralement, la distance parcourue par I’ion a chaque saut) et e est lacharge de l’ion.

L’ effet de la permittivité sur la conduction est évident a partir de I’ équation (1.11) : pour des
matériaux avec une permittivité élevée la conductivité est plus importante que pour les
matériaux afaible permittivité.

En général, la présence de la conduction ionique est difficile de mettre en évidence, dans
certains cas, la nature des ions impliqués dans la conduction reste difficile a déterminer,
d’ autant plus que I’ eau absorbée dans le matériau peut aussi jouer un réle, le plus souvent on
essaie de I'identifier en représentant le courant en fonction du champ suivant une loi
hyperbolique.

Des travaux [50,51] sur le polypropylene on identifie une conduction ionique pour des

températures supérieures a 50 °C.
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L’ effet de la pression n'est pas concluant puisqu’il aurait tendance a réduire la conduction

ionique d'origine extrinséque, mais pourrait augmenter la conduction intrinseque en
rapprochant les atomes et facilitant |es échanges.

Aussi, la conduction ionigue peut étre accompagnée d’ une conduction de type électronique
detelle maniere qu'il est difficile de séparer les deux [52].
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Conclusion

Dans cette partie, nous avons rappelé de maniére bibliographique quelques notions sur les
polymeres, leurs structures et quelques domaine d’ application, nous avons ensuite présenté
déférentes techniques de chargement notamment la décharge couronne qui représente le
moyen le plus efficace de chargement des polymeéres et constitue une étape primordiale au
processus de traitement par voie électrostatique, ains que les phénomenes physiques
responsables du déeclin de potentiel.
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Chapitrel |

Contexte et mise en ceuvre de la

caractérisation des films isolants

Depuis I'apparition des sondes électrostatiques fiables en 1970 notamment celle a
« Condensateur vibrant » (type Trek ou Monroe), la technique de déclin de potentiel de
surface « DPS» occupe une place importante dans la caractérisation des matériaux
diélectriques. Dans ce chapitre, nous alons présenter la démarche expé&imentale de cette
technique (le processus de chargement, le principe de mesure...), ains des résultats de

mesures de déclin de potentiel de surface.

[1.1. Démarche expérimentale

La technique de déclin de potentiel de surface (DPS) est une méthode d’investigation des
propriétés éectriques des matériaux isolants. Son intérét réside essentiellement dans sa
simplicité et sa puissance dans la caractérisation de I’ aptitude d’un matériau a évacuer une
charge éectrique déposée a sa surface.

Le principe de la méthode du DPS est de suivre en fonction du temps I’évolution du
potentiel de surface d’ un échantillon préalablement chargé par décharge couronne. La mesure
du potentiel en surface de I’ échantillon au cours du temps a partir d’ une sonde é ectrostatique
a condensateur vibrant permet de fournir des informations sur le mode d écoulement
(surfacigque et/ou volumique) des charges déposées et sur lamobilité de ces charges.

La technique du DPS comprend pour son fonctionnement deux phases: une phase de
charge par décharge couronne durant dix secondes, en utilisant une configuration d’ électrodes
dite Triode et une phase de mesure de potentiel en surface qui se fait sans aucun contact avec
le matériau. Les films sont en contact avec une électrode plane reliée alaterre. Unefoisqu'ils
sont soumis a une décharge couronne, ils sont portés par un chariot a bande transporteuse qui
se déplace pour transférer les échantillons vers le poste de mesure (t = 3s). Un moteur
électrique a courant continu entraine la bande transporteuse & une vitesse réglable. A |'aide
d’ une commande é ectromécanique, on positionne I’ échantillon relativement sous |’ électrode

couronne puis sous la sonde.
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Voltmétre
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Figurell.l: Dispositif expérimental de caractérisation des filmsisolants par la mesure de
potentiel de surfaceinstallé al’Ingtitut PPRIME del’lUT d’ Angouléme (France),
(@) : Schéma du dispositif expérimental, (b) : Photographie du dispositif.
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[1.1.1. Poste de charge

Nous avons représenté dans la figure 11.2, le poste de charge utilisé pour charger les films
isolants. Il est composé essentiellement d'un systéme triode avec une grille répartitrice (figure
[1.4) intercalée entre le fil et la surface des échantillons [1,2]. La grille reliée a la terre a
travers une série de résistances ayant une valeur totale égale a R nous permet de contréler le
dépbt de charge sur la surface de I’ échantillon. En effet, pour une intensité (I) constante de
courant générée par la source HT, un potentiel Vg = R\l est imposé entre la grille et la plaque
d'éectrode de terre. L’isolant se charge alors au potentiel de lagrille (VQg).

Le dispositif de charge se distingue par I’ utilisation d'une classe d éectrodes filiforme
(électrode duale) [4,5] constituée essentiellement d’un support tubulaire en acier inoxydable
de diamétre 25mm sur lequel sont soudées deux tiges cylindriques servant d une part a fixer
les extrémités d’un fil fin et d’autre part ale maintenir tendu. L’ électrode est connectée a une

source de haute tension a double polarité et e fil est parallele ala surface de |’ éectrode plane.

FigureI1.2: Photographie du systéme Triode.

FigureI1.3: Photographie de I’ électrode fil. Figurell.4: Photographiedelagrille.
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[1.1.2. Processus de charge

La topographie du champ éectrique, définie par la distribution du champ et du potentiel
électrique dans le systeme triode de charge, permet de connaitre les caractéristiques
qualitatives du procédé de charge. En effet, ce procédé dépend du processus de génération
d'ions par effet couronne et de la dérive des charges sous I’ action du champ électrique le long
des lignes caractéristiques. La décharge couronne désigne I’ ensemble des phénomenes liés a
la modification de la conductivité d’un gaz a proximité d’ un conducteur de faible rayon de
courbure, porté a une tension assez élevée dont le champ éectrique environnant est intense,
mais non disruptif. Dans le cas de la configuration triode, cette conductivité est due aux
phénomenes d'ionisation intense de I'air au voisinage immédiat du fil qui est I’éément
ionisant de |’ électrode duale. Ainsi, | espace inter électrodes est répartie en trois zones (figure
[1.5).

Electrode
Dual

==

Plan de masse

Figurel1.5: Décharge couronne dans le systeme triode de charge.

Lazone active (1) est prés de I’ électrode active ou le champ est supérieur au champ critique
du minimum d'ionisation. Elle est caractérisée par une densité de charge totale nulle, ainsi le
champ électrique satisfait les équations de Laplace. L’ utilisation de |’ électrode duale dans des
procédés éectrostatiques permet de contrdler I’ orientation de la décharge couronne et son
intensification dans une direction. Cette classe d électrodes est caractérisée par la non-
uniformité de I’ injection de charge autour de I’ é ément ionisant.

Avant que la décharge se produise et I’ éectrode duale soit portée a un potentiel élevé, la

grille a le méme potentiel que celui du plan de masse. Ainsi, le champ électrique est tres
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inhomogene dans la zone (Il) et pratiquement nul dans la zone (I11). En présence de la
décharge, des charges de méme polarité que celle de I’ électrode duale sont collectées par la
grille s écoulent a travers la résistance gue relie celle-ci a la masse. La tension produite aux
bornes de larésistance fixe le potentiel de lagrille.

Les charges qui ont traverse la grille sont attirées par le plan de masse et interceptées par
I” échantillon déposeés sur celui-ci. Ainsi, la surface libre du matériau subit un dépbt de charges
sous I’action du champ éectrique di a la différence de potentiel entre la grille et le plan de
masse. Le matériau continue a se charger jusqu’ a ce que le potentiel de surface de celui-ci soit
égal acelui delagrille. Ainsi, lazone (1) est caractérisée par une charge d’ espace importante
tandis que la zone (I11) est caractérisée par un champ électrique et une charge d’ espace
pratiquement négligeable. La figure 1.6, illustre I’influence de la position de la grille sur la
largeur de la surface chargée qui se rétrécie lorsque la grille est trés proche de I’ électrode

couronne.
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. “' P |.L "1 % P : 1-. h2
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Figurell.6: Effet de la position dela grille sur la largeur de dépét.

S la grille est trés proche de la masse, telle qu'elle est présentée a la figure 11.7,
I"'inhomogénéité du champ électrique dans la zone (3) s accentue et il apparait des zones non
chargées. En effet, les dimensions des mailles de la grille ne sont plus négligeables par rapport
a cette distance d relativement petite [3], alors I’ uniformité de dépét n’est plus garantie. Ainsi,
il faut maintenir une distance minimale entre la grille et le plan de masse pour éviter tout
contact entre les échantillons et la grille et que I’ensemble grille-plan soit semblable a une

configuration plan-plan.
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Figurell.7: Effet dela position dela grille I’ uniformité de dépbt.

[1.1.3. Poste de mesure du potentiel en surface

La mesure de potentiel en surface aprés la fin de la phase de chargement, se fait par smple
transfert des films isolants sous une sonde électrostatique a condensateur vibrant de type
Trek 3450 [6] reliée a un voltmetre éectrostatique Trek, modéle 341B [3,7]. La sonde
électrostatique est située a une distance h = 3mm au dessus de la surface libre des
échantillons.

L'acquisition des données de mesures expérimental es a été traitée par un instrument virtuel,
développé sous un environnement LabView. Un éectrométre numérique Keithley modele
6514, est connecté au voltmétre éectrostatique, communique avec |’instrument virtuel
implanté sur ordinateur al’aide d’un bus GPIB de la norme IEEE 488. Lafigure 11.8, illustre

le principe de mesure du potentiel en surface.

) ) Voltmetre
electrometre .
électrostatique
Terk 341B
Kelthlayasm
HHe=—=mo
. NeoNeNe
Sonde

¢lectrostatique |

] h
- 3mm :l/

film

Instrument virtuel

(PC +LabView)

Figure11.8: Poste de mesure du déclin de potentiel en surface.
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La figure 11.9, présente la face avant de I'instrument virtuel LabView, qui n'est qu' une
interface utilisateur graphique. Cette interface permet I’ introduction des données des mesures
et I’ affichage de celles fournies, en sortie, par le programme. Cette face avant contient des

éléments de commande et un indicateur graphique du déclin de potentiel.
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Figurell.9: Panneau frontal de I’ instrument virtuel pour mesurer le DPSdes films isolants.

[1.1.4. Principe de mesur e sans contact de potentiel en surface

Le principe de voltmétre électrostatique est base sur | annulation du champ électrique pour
la mesure sans contact du potentiel. La figure 11.10, illustre le principe généra de la mesure

sans contact du potentiel de surface.
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Figurell.10: Principe de mesure sans contact de potentiel de surface.
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L’ annulation du champ est obtenue par asservissement du potentiel de la sonde au potentiel
de la surface libre de la cible. En effet la modulation de la position de la lame détectrice de la
sonde engendre un courant induit si le champ vu par cette électrode N’ est pas nul. Au moyen
d'un asservissement, e potentiel de la sonde est varié de maniére a annuler ce courant, d’ou
I”annulation du champ en face d'elle. Considérons le couplage capacitif entre la surface visée
et lasonde tel qu'il est présenté alafigure 11.11, dont la modulation de la lame détectrice et

les différents potentiels sont représentés.

dD | -~ ,
C Electrode de masse
A v, (la référence)
1
Sonde b= = = - = ‘
Dy

Echantillon

Figurell.11: Couplage capacitif entre la sonde et la surface de I’ échantillon.

Le déplacement de I’ électrode sonde est perpendiculaire a la surface de I’ échantillon. Pour
une modulation sinusoidale autour de la distance Dy avec une pulsation @, dont |’amplitude

est désigneée par Do, ladistance D (t) atout instant S écrit :
D(t) = +D._.sin(wt) E

Ains, la capacité C formée par la sonde et |'échantillon s exprime en fonction de la

permittivité e, la surface A de I’ électrode détectrice et la distance D (t).

C EA EA
D) D,+D,.sin(wt)

(11.2)

Le courant | (t) engendré par la modulation de la distance dépend de la variation de |a capacité
et de la différence des potentiels entre les surfaces qui définissent cette capacité, désignée par

U. aors, |’ expression du courant est :
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1) =u.9C _y oA Pmc0S(et)

ot (D, + D_.sin(at))>

(11.3)

Pour gue le courant soit nul, atout instant, il faut que latension U soit nulle, ce qui conduit
a ramener le potentiel de la sonde a celui de la surface de I’ échantillon, d'ou I’annulation du
champ et la détermination du potentiel de surface.

[1.2. Déclin de potentiel ala surface desfilms
Dans cette partie, nous présenterons des mesures de DPS en montrant |’ effet de certains

parametres et conditions sur I’ évolution de processus de déclin.

[1.2.1. Influence dela tension de dépét

La figurell.12, présente les courbes de déclin de potentiel de surface des échantillons de
polypropyléne "PP" chargé par une décharge couronne positive (axe en valeur absolue), pour
des niveaux différents de tension de dépot (tensions de grille).
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Figurell.12: Courbes de déclin de potentiel de surface de PP d’ une épaisseur de 0.08mm
(@) : enfonction delatension initiale, (b) : normalisé par apport au Vo, () : en coordonnées
logarithmiques, a T=20+2°C et RH=59+3 %, |g=50pA. (Polarité positive) [8].

On observe que le déclin de potentiel de surface reste modéré jusqu'a la tension de dépot
6 kV. Ce déclin s accentue et devient de plus en plus important au fur et a mesure que la
tension augmente. Un croisement des courbes, communément appelé « Cross-over » est
visible des le début du déclin.
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Nous discutons ci-aprés les résultats obtenus et nous essayons de répondre a la question de
la nature du phénomeéne de transport de charges dans le matériau isolant et identifier les
composantes fondamentales de la réponse diélectrique du matériau comme la conduction, la
relaxation dipolaire ou I'injection de charge. Nous avons suggéré |’ utilisation systématique
des représentations mettant nettement en évidence la dynamique du déclin et nous avons
proposé I'emploi de la représentation V () en fonction du temps en coordonnées
logarithmiques et la représentation du DPS normalisée. En coordonnées logarithmiques, on
observe pour les tensions de dép6t de 6 et 8 kV deux asymptotes ce qui suppose deux vitesses
différentes des porteurs de charges. Pour les autres tensions de dép6t, on remarque une seule
asymptote [9,10]. Nous avons représenté des courbes normalisees par rapport au potentiel Vo
(figure 11.12.b). Les résultats nous montrent que les courbes ne se superposent pas. Ceci peut
expliquer |’ existence d’un effet de champ sur le matériau. De plus, au fur et a mesure qu’'on
augmente la tension, le déclin s accentue davantage. |l est également important de noter
I’existence du phénomeéne de « Cross-over ». Le croisement des courbes du DPS montre
qu’ au bout du temps de mesure, la déclinaison de |’ échantillon le plus chargé est plus grande
gue celle du moins chargé.

L’ apparition du « Cross-over » est généralement significative d'une injection de charges
dans le volume du matériau. Par conséquent, les charges déposées sur la surface de
I” échantillon sont injectées dans le volume du matériau et la charge injectée dépend du niveau
de chargement. Une fois les charges injectées, ils peuvent dériver vers I'autre face de
I’ électrode sous I’ influence de leur propre champ.

Il est également important de signaler que le déclin de potentiel de surface enregistré est
plus significatif particulierement dans les premiers instants de mesure. Ceci refléete
probablement que le mécanisme physique qui gouverne I’ évolution de la charge aux premiers
instants du déclin est plus influencé par I’ effet de la tension initiale Vo. Ce comportement est
représentatif d’un mode d’injection partielle de charges dans le volume du matériau, en méme
temps, on observe le croisement des courbes de DPS. Pour les mesures de longue durée, on
observe une évolution moins rapide du DPS et un effet moinsimportant de la tension de dépét
Vo. Pour les basses tensions de dép6t, on observe un DPS quasi stationnaire. |l est possible
que ces charges n'aient pas assez d énergie pour étre injectées dans le volume du matériaul.

L es états profonds de la surface piégent durablement une partie de la charge déposee.
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[1.2.2. Influence du mode de char gement

Pour monter I’influence de la technique de chargement sur le DPS, nous avons d abord
effectué un dépdt de charge par décharge couronne sur des échantillons de polypropylene
puis, le chargement triboélectrique est obtenu par frottement des échantillons vierges de
polypropyléne contre des tissus de laine jusqu’ on obtient pratiquement les mémes tensions
que la décharge couronne.

L es résultats obtenus sont présentés sur lafigure I1.13.
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Figurell.13: Déclin de potentiel de surface de PP d’ une épaisseur de 0.2mm en fonction de la
technique de chargement, a T=22°C + 1 et RH=55 + 2%.

On observe un déclin initial rapide ains que I’ existence d' un intéressant phénomene du
« Cross-over » [12]. La surface du matériau chargée initialement a un potentiel supérieur
présente un déclin plus rapide que celle chargée a un potentiel inférieur. Le phénoméne du
Cross-over est généralement relatif a une injection de charge dans le volume du matériau et
que I'injection de charge dépend du niveau de chargement. Cette forte décroissance initiale
pourrait étre attribuée a I’ injection d’une fraction de charges déposées sous I’ effet du champ

crée par ces charges ellessmémes. Cet effet est mis en valeur si la quantité initiale de charges
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déposée augmente. Une fois les charges injectées, elles sont soumises au champ local qui les
entrainera vers la face arriére [11]. Dans le cas d’un chargement par triboélectricité (courbes
noires), on observe un déclin avec une trés faible vitesse de diminution. De plus, le
phénomeéne de croisement des courbes n’ a pas été observé dans e cadre de ces mesures ce qui
permet d écarter la prédominance du mécanisme d'injection de charges en volume pour

I"interprétation des résultats par tribochargement.

11.2.3. Distribution de potentiel de surface

Pour montrer la distribution des charges sur la surface des échantillons de polypropyléne
apres le chargement, nous avons chargé les échantillons au centre par une décharge couronne
négative, en utilisant une configuration pointe-plan, puis, on a mesuré des profils aux
différents intervalles de temps en passant par la zone de dépdt, ces profils nous permettent
d avoir plus d’'information sur la distribution de potentiel de surface, les résultats obtenus sont

représentés par lafigure [1.14.
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Figurell.14: Distribution de potentiel de surface de PP d’ une épaisseur de 0.2mm, Vy=-1400V
aT=15°C+1 et RH=50+£2%, [12].

On voit clairement que les charges initialement déposées sont concentrées dans la zone

centrale de I’ échantillon, la valeur de potentiel de surface de cette zone atteint -1400V, par
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contre hors la zone de chargement le potentiel de surface est presque nulle. Apres une durée
de 2100 s, on observe une décroissance de potentiel centrale avec une augmentation bien
visible de potentiel au périphérique, cette observation est trés importante et peut signifier que

la conduction surfacique contribue au déclin de potentiel de surface.

[1.2.4. Levieillissement par |’eau

Pour vérifier I'influence de I'eau sur les caractéristiques électriques de la surface de
polypropyléne "PP", nous avons trempé des échantillons de PP pendant 7 mois dans |’ eau,
nous avons ensuite nettoyé ces échantillons par un papier absorbant et laissé sécher a I'air
ambiant pendant quelques minutes.

Les résultats présentés sur la figure 11.15. qui regroupe le DPS d’un échantillon neuf et un

autre trempé dans I’ eau, ne montent aucune influence.
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Figurell.15: Déclin de potentiel de surface sur des échantillons de PP (0.2mm)
trempésal’eau, a T=20+1°C et RH=45+2%.
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Conclusion

La technique du DPS ou |’ étude de I’ évolution dans le temps du potentiel de surface est
une technique simple, mais riche en résultats, et une source aussi d'informations sur les
propriétés él ectriques des isolants et des polymeres en particulier.

L’ éude du déclin de potentiel de surface des films par décharge couronne montre que le
potentiel de surface dépend fortement du potentiel de chargement initial V.

Les mesures de lavariation du profil de potentiel de surface montrent un déclin significatif
de ce potentiel dans la zone de chargement. Cette diminution est compensée par une
augmentation du potentiel en dehors de la zone chargée. Cette observation suggere la
contribution de la conduction surfacique dans e processus de déclin de potentiel.

L’ étude de DPS sur des films de PP trempé a |’ eau, montre que |’ eau n’ a aucune influence

sur les caractéristiques é ectriques de la surface de polypropylene.
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Chapitrelll

Modélisation expérimentale du déclin

de potentiel en surface

Les plans d'expériences permettent d'organiser au mieux les essais qui accompagnent une
recherche scientifique ou des études industrielles ils sont applicables a de nombreuses
disciplines et a toutes les industries a partir du moment ou I’on recherche le lien qui existe
entre une grandeur d'intérét y et des variables x;. Il faut penser aux plans d'expériences si I’on
S intéresse a une fonction du type :

Y = f(X) (111.2)

Avec les plans d'expériences, on obtient le maximum de renseignements avec le minimum
d'expériences. Pour cela, il faut suivre des régles mathématiques et adopter une démarche
rigoureuse [1,2]. Il existe de nombreux plans d'expériences adaptés a tous les cas rencontrés
par un expérimentateur.

La compréhension de la méhode des plans d'expériences sappuie sur deux notions
essentielles, celle d'espace expérimental et celle de modélisation mathématique des grandeurs
étudiées [3].

[11.1. Méthodologie des plans d'expérience
[11.1.1. Notion d'espace expérimental

Un expérimentateur qui lance une éude Sintéresse a une grandeur qu'il mesure a chaque
essai. Cette grandeur sappelle la réponse, c'est la grandeur dintérét. La valeur de cette
grandeur dépend de plusieurs variables. Au lieu du terme "variable" on utilisera le mot
"facteur". La réponse dépend donc d un ou de plusieurs facteurs. Le premier facteur peut étre
représenté par un axe gradué et orienté (figure 111.1), la valeur donnée a un facteur pour
réaliser un est appelée niveau. Lorsgu'on étudie I'influence d'un facteur, en général, on
limite ses variations entre deux bornes. La borne inférieure est le niveau bas. La borne
supérieure est le niveau haut.
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Domaine du facteur
I , Facteur 1
| | >
-1 + 1

Niveau Bas Niveau Haut

Figurelll.l: Le niveau bas du facteur est noté par - 1 et le niveau haut par +1. Le domaine
de variation du facteur est constitué de toutes les valeurs comprises entre le niveau bas et le
niveau haut.

L'ensembl e de toutes les valeurs que peut prendre le facteur entre le niveau bas et le niveau
haut sappelle le domaine de variation du facteur ou plus simplement le domaine du facteur.
On al'habitude de noter le niveau bas par —1 et e niveau haut par +1.

Sil y a un second facteur, il est représenté, lui aussi, par un axe gradué et orienté. On
définit, comme pour le premier facteur, son niveau haut, son niveau bas et son domaine de
variation. L’ axe représentant le second facteur est disposé orthogonalement au premier.

On obtient ainsi un repére cartésien qui définit un espace euclidien a deux dimensions appelé

I'espace expérimental (figurel11.2).

Facteur 2

Espace
expérimental

Facteur 1

L
>

Figurelll.2: Chaque facteur est représenté par un axe gradué et orienté. Les axes des
facteurs sont orthogonaux entre eux. L'espace ainsi défini est |'espace expérimental.

Le niveau x; du facteur 1 et le niveau x, du facteur 2 peuvent étre considérés comme les
coordonnées d'un point de I'espace expérimenta (figure 111.3). Une expérience donnée est
alors représentée par un point dans ce systeme d'axes. Un plan d'expériences est représenté
par un ensemble de points expérimentaux.
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Facteur2 1

Point
expérimental

O Qoo

Facteur 1

>

X

Figurelll.3: Dans|'espace expérimental, les niveaux des facteurs définissent des points

expérimentaux.

Le regroupement des domaines des facteurs définit "le domaine d'étude’. Ce domaine
d'étude est la zone de I'espace expérimental choisie par |'expérimentateur pour faire ses essais.
Une étude, c'est-a-dire plusieurs expériences bien définies, est représentée par des points
répartis dans le domaine d'étude (figure I11.4).

Cette facon de représenter une expérimentation par des points dans un espace cartésien est

une représentation géomeétrique de I'étude.

Facteur2 4
., PPN
® o
¢ ®
@
1 @ -
!

-1 . +1 Facteur 1

Figurelll.4: Les points expérimentaux sont disposés dans le domaine d'étude défini par
I'expérimentateur.

[11.1.2. Notion de surface de réponse

Les niveaux X; représentent les coordonnées d'un point expérimental et y est lavaleur de la
réponse en ce point. On définit un axe orthogonal a |'espace expérimental et on |'attribue a la
réponse. La représentation géométrique du plan d'expériences et de la réponse nécessite un
espace ayant une dimension de plus que I'espace expérimental. Un plan a deux facteurs utilise
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un espace a trois dimensions pour étre représenté: une dimension pour la réponse, deux
dimensions pour les facteurs.

A chagque point du domaine d'étude correspond une réponse. A I'ensemble de tous les
points du domaine d'étude correspond un ensemble de réponses qui se localisent sur une
surface appel ée la surface de réponse (figure 111.5).

Le nombre et I'emplacement des points d'expériences est le probleme fondamental des
plans d'expériences. On cherche a obtenir la meilleure précision possible sur la surface de

réponse tout en limitant le nombre d’ expériences.

Réponse

& AN ‘ﬁ: ................ @
| e D
A — o
A " B Facteur 1
-1 +1

Figurelll.5: Lesréponses associées aux points du domaine d'étude forment la surface de
réponse. Les quelques réponses mesurées aux points du plan d'expériences permettent de
calculer I'équation de la surface de réponses.

[11.1.3. Notion de modélisation mathématique

On choisit a priori une fonction mathématique qui relie la réponse aux facteurs. On prend
un développement limité de la série de Taylor-Mac Laurin. Les dérivées sont supposees
constantes et |e développement prend laforme d'un polynéme de degré plus ou moins élevé:
Ou

e yestlaréponse ou lagrandeur dintérét. Elle est mesurée au cours de I'expérimentation
et elle est obtenue avec une précision donnée.

e X représente le niveau attribué au facteur i par |I'expérimentateur pour réaliser un essai.
Cette vaeur est parfaitement connue. On suppose méme que ce niveau est déterminé

sans erreur (hypothese classique de larégression).
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e 3, &, &, a&; sont les coefficients du modéle mathématique adopté a priori. 11s ne sont
pas connus et doivent étre calculés a partir des résultats des expériences.

L'intérét de modéliser laréponse par un polyndme est de pouvoir calculer ensuite toutes les

réponses du domaine d'éude sans étre obligé de faire les expériences. Ce modele est appelé

"modéle postul€" ou "modéle a priori”.

[11.1.4. Principaux avantages des plans d’ expériences

Les principaux avantages de cette méthode sont :
e Diminution du nombre d’ essais.
e Possihilité d’ éudier un grand nombre de facteurs.
e Détection desinteractions entre facteurs.
e Modélisation des réponses étudiées.
e Précision optimum des résultats.
La méthode des plans d' expériences permet une interprétation rapide et sans équivoque en

fournissant un modéle expérimental précis du systeme étudié.

[11.2. Plansfactoriels

L'étude d'un phénomeéne peut, le plus souvent, étre schématise de la maniére suivante : On
sintéresse a une grandeur y que nous appellerons Réponse qui dépend d'un grand nombre de
variables, X1, Xa,......, Xn, que nous appellerons Facteurs.

La modélisation mathématique consiste a trouver une fonction f telle que y = f (x4, X, ...,
Xn). Une méthode classique d'étude consiste en la mesure de la réponse y pour plusieurs
valeurs de la variable x; tout en laissant fixe la valeur des (n - 1) autres variables. On itere
alors cette méthode pour chacune des variables. Par exemple, si hous avons 4 variables et s
I'on décide de donner 5 valeurs expérimentales a chacune d'elles, nous sommes conduits a
effectuer 5* = 625 expériences. Ce nombre éevé dépasse les limites de faisabilité tant en
temps qu'en codt. |l faut donc réduire le nombre d'expériences a effectuer sans pour autant
perdre la qualité des résultats recherchés. Le traitement de ces résultats se fait a I'aide du
calcul statistique et de I'analyse de la variance.

[11.2.1. Plansfactoriels complets a deux niveaux

Il sagit de plans pour lesquels on étudie k facteurs prenant chacun deux niveaux. Le

modele mathématique adopté a priori est un polynéme prenant en compte la moyenne, les
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effets de chague facteur et toutes les interactions entre les facteurs pris deux a deux, trois a

trois, quatre a quatre,..., k ak.
Y=ao+Z & X% +Z & % X +Z & X X X +---+Z Ak X Xje X (111.2)

Un plan 2¢ comporte 2* points expérimentaux qui se situent aux 2* sommets d un hyper
cube de k dimensions. Le modéle mathématique contient 2% coefficients qui sont les
inconnues. L’ ensemble des résultats d’ un plan 2¢ conduit donc & un systéme de 2 ¥ équations a
2 inconnues, si 1'on ne tient pas compte des erreurs expérimentales. Ce systéme peut se
mettre sous laforme matricielle :

Y =X (111.3)

a

Avec:

Y : vecteur ayant pour composantes les réponses de chaque essai, et représentées par une
matrice colonne (2%, 1),

a: vecteur ayant pour composantes la moyenne, les effets des facteurs et toutes les
interactions, et représenté par une matrice colonne (2%, 1); ces composantes sont les
inconnues que I’ on cherche a déterminer.

X : matrice carrée (2%, 2¢) composée de— 1 et + 1 suivant les valeurs des niveaux x;.

Si nous reprenons le systéme du plan 22, larelation (11.3) prend laforme suivante :

y, | [+1-1-1+17
Y, +1+1-1-1
Ys +1-1+1-1
Y,| |+1+1+1+1

(111.4)

L » L

La matrice X comporte une colonne de + 1 et trois colonnes ayant chacune autant de signes
positifs que de signes négatifs. Si I'’on multiplie signe a signe deux quelconques de ces quatre
colonnes et que I’on additionne les produits, on trouve zéro. On dit que la matrice est
orthogonale. Cette propriété est tres importante, car, dans ce cas, I'inverse de X est égal ala
transposée de X divisée par le nombre de lignes n. En effet, d’ apres Hadamard, on a, pour ce

type de matrice, larelation suivante :
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XY = X'X,
XY =nla
1

a==-X'Y
n

(111.5)

Cette relation est valable pour tous les plans factoriels complets. Chaque éément de a est
donc delaforme:

1
B =—(E VY, E Yt +Y,) (111.6)

[11.2.2. Construction des plans factoriels complets

Une maniére simple de construire les plans factoriels complets est d’ éendre celle que nous

avons trouvé pour les plans "2 . La colonne de signes du facteur 1 est :

—+—+—+—+

C'est-a-dire, une suite de signes— et + alternés en commengant par un signe —. La colonne de

signes du facteur 2 est constituée de deux signes —, suivis de deux signes +, ... etc.

——tt+——++

Pour le facteur 3, la série de signes est constituée de quatre signesuivis de quatre
signes +, ...etc. Lesfacteurs suivants, s'il y en a, ont 8, 16, 32, ..., Signes—, suivis de 8, 16, 32,
..., Signes +... etc. Pour chaque facteur, il y aautant de signes — que de signes +.

S les signes et + de chaque facteur sont disposés comme indiqué, 1’ordre des
expériences ainsi écrites est couramment appelé ordre standard ou ordre de Yates. La
réalisation des expériences ne doit pas suivre cet ordre ; il est nécessaire de procéder a une
randomisation des essais lors de I’ expérimentation.

[11.2.3. Lesavantages et lesinconvénients

Les avantages des plans factoriels complets sont nombreux et nous en citerons que les

principaux :
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e Lesplansfactoriels complets sont faciles a construire.

e Comme chaque facteur ne prend que deux niveaux, les essais sont faciles a controler et
les risques d’ erreur sont minimisés.

e Le cacul des effets et des interactions est tres simple et ne demande pas d outils
informatiques évolués.

e L’interprétation des résultats est ala portée de tout expérimentateur et ne demande pas
de connai ssances approfondies en statistiques.

e Lamodélisation mathématique est immédiate.

e Lesrésultats obtenus avec un premier plan peuvent étre utilisés en partie ou en totalité
soit, pour explorer une autre zone du domaine expérimental, soit pour établir un
modél e mathématique de degré plus élevé.

e Un inconvénient maeur de ces plans factoriels complets est que le nombre
d’ expériences croit rapidement et cela peut étre trés colteux pour I’ expérimentateur ou
impossible aréaliser.

(Pour plus de détails voir 7, 8, 9).

[11.3. Logiciels des plans d’ expérience

Les logiciels de plan d'expériences [4,5] possedent des bibliothéques de plans classiques et

ils permettent aussi de construire le plan le mieux adapté a l'étude. Ces logiciels sont encore
trés marqués par leur origine statistique et peuvent rebuter certains utilisateurs.
On peut réaliser le calcul des coefficients avec un tableur [6], mais cela nécessite de la
programmation et du temps. Il est donc préférable dutiliser un logiciel qui effectue non
seulement le calcul des coefficients, mais aussi tous les calculs statistiques permettant
d'évaluer laqualité du modéele mathématique.

Leslogiciels de plans d'expériences sont aussi programmeés pour calculer des réponses dans
tout le domaine d'étude, pour effectuer les analyses de variance, pour tracer des courbes
d'isoréponses, pour construire les surfaces de réponse et pour déterminer les zones d'intérét.
Cet ensemble de possibilités permet d'effectuer rapidement de multiples analyses et de
regarder ces données sous tous les angles. On arrive aing a extraire, en peu de temps, toute
I'information présente dans les résultats d'un plan d'expériences. Les logiciels de plans
d'expériences sont devenus des outils absolument indispensables pour la construction de plans
complexes et l'interprétation approfondie des résultats du plan. Néanmoins, ces logiciels
nécessitent tous une bonne connaissance de la méthode des plans d’ expériences et ne peuvent

pas étre utilisés sans une formation appropriée.
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[11.4. Résultats du déclin de potentiel en surface sur desfilmsde polypropylene "PP"

Les mesures de déclin de potentiel de surface sont réalisées sur des films de polypropyléne
"PP" d'une épaisseur 0.08mm, chargé par une décharge couronne générée par une duale
électrode pendant 10 s, toutes les mesures de DPS ont été réalisées al’air ambiant (I’ humidité

relative : 56 a 62 % et latempérature T=20 a 22 °C).

[11.4.1. L’ influence delatension de dép6t

La figurelll.6, présente les courbes de déclin de potentiel de surface des échantillons de
polypropyléne "PP" chargé par une décharge couronne négative pour des niveaux différents

de tension de dépdt (tensions de grille).
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Figurelll.6: Courbes de déclin de potentiel de surface (a) : en fonction de la tension initiale,
(b) : normalisé par apport au Vo (courant de grille 1=-80 YA, langueur d' échantillon
L = 110mm) [15].
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Nous avons noté sur la figure 111.6.a, que le déclin du potentiel de surface dépend de la
guantité de la charge déposée. Plusieurs phénomenes peuvent agir sur I’ évolution de la charge
déposée par décharge couronne, leur distinction est parfois complexe a cause de la
morphologie du matériau et de la teneur en impuretés. Par ailleurs, pour voir I'influence du
potentiel déposé sur la surface de I'échantillon, nous avons représenté des courbes
normalisées par rapport au potentiel initial Vo (figure111.6.b).

Les résultats nous montrent qu’au fur et a mesure qu’on augmente la tension, le déclin
S accentue davantage. Ce qui conduit au phénomeéne de « Cross-over ». Le croisement des
courbes du DPS, montre qu’au bout du temps de mesure, la déclinaison de I’ échantillon le
plus chargé est plus grande que celle du moins chargé [11].

L’ apparition du « Cross-over » est généraement significative d une injection de charges
dans |e volume du matériau. La charge injectée dépend du niveau de chargement. Une fois les
charges injectées, elles peuvent dériver vers |’ autre face de I’ électrode sous I’ influence de leur
propre champ.

[11.4.2. L’ influence du courant de dépét

Lafigure 111.7, présente les courbes de déclin de potentiel de surface sur des échantillons
de polypropylene chargé par une méme tension négative Vo= - 8 kV, pour deux niveaux

différents de courant de dépét.
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Figurelll.7: Déclin de potentiel de surface (@) : en fonction du courant initial, (b) : normalisé par
apport au V.
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On observe que I'intensité du courant de dép6t a une influence significative. |l apparait
clairement que la déclination de |’ échantillon chargé a-90 pA est plus importante que celle de
-50pA [10]. Cela conduit a montrer que I’ effet de la densité de charge agit fortement sur la

cinétique des porteurs de charges et par conséquent sur la vitesse de déchargement.

[11.4.3. L’influence dela polarité

Lafigure 111.8, présente des résultats de la mesure brute de DPS et de potentiel de surface
normalisé par apport au potentiel initial Vo (Vo=- 8 kV) en double polarité (polarité positive et
négative). On remarque une symétrie presque parfaite. On retrouve pratiguement le méme
résultat sur les courbes des deux polarités normalisé par apport au potentiel V/Vo. Ces résultats
supposent le méme mécanisme physique qui gouverne |’ évolution des porteurs de charges.
Par rapport a la nature des charges déposées, nous pouvons prédire une polarisation du

matériau par la charge déposée (déplacement de dipdles) [10].

84 ——polarité positive

o

w

[
1

| —o— polarité négative 5
6 7 s g
| : —&— polarité positive

—a— polarité négative

0.90

0.85 4

L L B B I
[ 100 200 00 400 50 600 700

24 Temps (S)

0.80 4

0.75 4

Potentiel de surface (kV)
[ = ]

0.70 4

Potentiel de surface normalisé VIV

8- Temps (S)
(@ (b)

Figurelll.8: (a) : Déclin de potentiel de surface en double polarité,
(b) : normalisé par apport au V.

72

64
0.65 +—————————————————1—
1 0 100 200 300 400 500 600

700



Chapitre 111 Modélisation expérimentale du déclin de potentiel en surface

[11.5. Modédisation du taux de déclin de potentiel de surface de polypropylene " PP" par
la méthode des plans d’ expériences.

La méthodologie des plans d expériences permet de prévoir le nombre d expériences a
accomplir en fonction d’ un objectif bien défini, d’ éudier plusieurs facteurs simultanément, de
réduire la dispersion liée a la mesure, d apprécier les effets de couplage entre facteurs,
d évaluer I'influence respective des facteurs et leurs interactions. Cette méthode s appuie sur
des regles statistiques et analytiques pour modéliser le procédé éudié, afin de réduire et
contréler au maximum le temps d expérimentation et détecter les points expérimentaux de

mesure douteux [12-14].

[11.5.1. Grandeur d'intérét et facteurs

L’ objectif de ce travail est de caractériser le comportement de décharge des filmsisolants a
la surface d'une électrode reliée a la terre et de montrer I'efficacité de la méthode du plan
d’ expérience ala quantification des effets de certains facteurs, ainsi que les interactions entre
eux, par I'évaluation de taux de déclin de potentiel en surface D; [%)], aprés une période bien

définie du tempst.

D, = (V,, —V,) /V,,x100(%0) (111.7)

V; est e potentiel mesuré a I’instant t, pour ce travail deux valeurs de temps ont été choisies
t=300s et t=900s, V(o est le potentiel initial mesuré al’instant t = 0 s pour D3gos €t a I’ instant
t =300 s pour Dggos.

Les plans d expériences décrits ci-apres ont été congus pour étudier I'influence des trois
facteurs sur le taux de déclin de potentiel en surface d’un film de PP [15] :

o Potentiel degrille: Vomin)=-8KkV ; Vo (max = -12kV.

e Courantdegrille: | (miny=-50 PA ; | (max = -90 HA.

e Lalongueur del’échantillon : L miny= 70 mm; L max) =150mm.
[11.5.2. M odéle mathématique

Le modéle linéaire de la réponse du systéeme est un polynéme du premier degré (111.8), ou

la réponse de ce processus est exprimée en fonction de e facteurs u; (i=1,.., €).

73



Chapitre 111 Modélisation expérimentale du déclin de potentiel en surface

y:f(ui):c0+z clui+z Gl U+ (111.8)

On définit pour chague facteur une valeur normalisée et centrée comme suit :

X =(U -u,)/Ay =y (11.9)
Ou

U +U . u.. —Uu._.
uiC: ImaX2 Imln;Aui: |max2 I min (|||10)

Ainsi, prend lavaleur -1 pour lavaleur minimum u;min €t lavaleur +1 pour la valeur maximale
Uimax-

Lafonction de laréponse devient :

y=f(x)=a +) ax+) a, xXx (11.12)
Et pour les trois facteurs choisis pour cette éude x;=Vo, Xo=I, Xs=L on obtient le modele
linéaire suivant :

y=a +aV,+a,l +aL+a,Vl +a,V,L+alL (11.12)

Ou la valeur prédite de la réponse au centre de domaine expérimental, |’ effet de facteur,
I’interaction entre le facteur et. Ces coefficients peuvent étre calculés a partir des données
expérimentales du plan d’ expérience complet (figure111.10) en utilisant le logiciel MODDE
8.0 (développé par Umetrics, Umea, Suéde) pour la création et I’ évaluation statistique des

plans d’ expériences.
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L (mm)
I(I.IA) A
-90
-50
-8 -12 Vo(kV)

Figurelll.10: Diagramme d un plan factoriel complet des essaisréalisés[15].

[11.5.3. Résultatsdel’ é&ude

Les 11 essais du plan factoriel complet sont reportés dans le tableau.lll.1. Ils ont été
effectués sur des échantillons de PP. Les modéles linéaires: Dsgos €t Dooos Proposes par le
logiciel MODDE 8.0 sont :

D3oos = 25, 827 + 3,186 Vo + 2,582 | - 0,301 L -0,29 Vol - 0,309 VoL+ 0,39 IL (11.13)
Dooos = 8, 967 + 1,004V, + 0,328| - 0,353 L - 0,226Vl - 0,401V,L + 0,3661 L (111.14)

La qualité descriptive et prédictive de ces deux modeles est exprimée respectivement par
les coefficients statistiques R? et Q, le coefficient R* des modéles Dagos €t Dogos €St égale
0.993, 0.992 ce qui signifie que les polynémes (111.13) et (111.14) décrivent bien le taux de
déclin de potentiel de surface. Le coefficient de la qualité prédictive Q° des deux modéles est
aussi éevé: 0,809 et 0,814 respectivement.

L’ analyse des données réalisée par MODDE 8.0 a montré gue toutes les interactions entre
les facteurs sont statistiquement non significatives pour le court terme Dsgos (I'intervale de
confiance traverse le zéro), mais a long terme Dggos toutes les interactions sont significatives

(I'intervalle de confiance ne traverse pas le zéro) figure 111.11.
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Tableau.ll1.1: Résultats des expériences du plan factoriel complet.

Facteurs Réponses

No. | oorille | ceanle | c&nanton | D | Do
VokV) | 1 @A) | L(mm) | )| )

1 -8 -50 70 198 | 751
2 -12 -50 70 279 | 11.46
3 -8 -90 70 24.8 | 8.03
4 -12 -90 70 325 |10.58
5 -8 -50 150 184 | 6.94
6 -12 -50 150 26 | 862
7 -8 -90 150 26.4 | 9.03
8 -12 -90 150 315 | 9.83
9 -10 -70 110 251 | 872
10 -10 -70 110 26.1 | 9.04
11 -10 -70 110 256 | 882

I"'g I L VI V.L LL I’g TI L Vi V.L IL.L

Figurelll.11 : Coefficients des modéles polynomiaux quadratiques a cout et a long terme
calculés par le MODDE 8.0.
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ID300s

0
B
L]

/)

- -9 -0 -1 -2 -5 -0 -7 -8  -% 70 80 90 100 110 120 130 140 150
Potentiel de grille (kY) Courant de grille (1A) Longueur d'echantillon (mm)
(@

DO00Ds

4 -9 -0 - - -3 -6 -0 -8 -9 70 80 90 100 110 120 130 140 130

Potentiel de grille (KV) Courant de grille (1L4) Longueur 'échantillon (mm)
(b)

Figurelll.12 : Relevés graphiques des taux prédits du déclin de potentiel en surface a court
terme D3gos (@) et & long terme Dogos (b) en fonction de : potentiel initial Vo (polarité
négatives), I’intensité de courant | et la longueur de I’ échantillon L. les calculs ont été
effectués avec le logiciel MODDE 8.0, pour un niveau de confiance de 0,95.
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Déclin de potentiel de surface Doy,

Longueur d’échantillon (mm)

50 55 60 65 -70 -75 B0 -85 90
Courant de grille (uA)

Figurelll.13: Iso-contours des taux preédits du déclin de potentiel de surface a long terme
Daoos, €n fonction de la longueur de I’ échantillon et le courant de grille.

Le déclin de potentiel de surface (DPS) aux premiers moments Dspos (0-300 s) dépend
fortement de la tension initiale et de I'intensité de courant, par contre |’ effet de la taille de
" échantillon est presque négligeable (figure 111.12). A long terme Dgoos (300-900 ), il semble
que I’ effet des deux facteurs que ce soit latension initiale ou I’ intensité de courant sur le DPS
devient moins important que celle a court terme Dsgos, Mais I effet de la taille devient de plus
en plus important (figure 111.13). Il est également important de signaler que le déclin de
potentiel de surface enregistré est plus significatif particuliérement dans les premiers instants
de mesure (~300s). Le mécanisme physique qui gouverne I'évolution de la charge aux
premiers instants du déclin est influencé par latension initiale Vo.

Pour les mesures de longue durée > 300s, on observe une évolution moins rapide du DPS
et un effet moins important de la tension de dép6t V. On retient donc que I’ évolution du DPS
pour les temps courts est différente que pour les temps longs. Ce résultat peut confirmer
I"hypothése d’'un effet plus important de certains facteurs (potentiel de grille; courant de
grille) sur la premiere phase du DPS. Pour les temps longs, on observe un potentiel a déclin
tréslent voir quasi-stationnaire, il est possible que les charges n’aient pas assez d’ énergie pour
étre injectées dans le volume du matériau [16]. Les états profonds de la surface piegent
durablement une partie de la charge déposée [17]. Pour les temps longs, I'effet de la

dimension L de I’ échantillon devient de plus en plus important.
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Conclusion

La méthode des plans d expériences est un outil trés efficace dans I’ analyse des facteurs
qui influent sur le DPS et une source d’information qui nous permet de comprendre les
propriétés diélectriques des isolants. D’ apres cette étude nous pouvons conclure que :

L’influence des facteurs éectriques (le potentiel de grille et le courant de grille) sur
I’ évolution du potentiel de surface aux premiers moments est trés significative.

L’ influence du facteur physique (lalongueur d’ échantillon) sur le DPS est plus importante

alongue durée gu’ au début du processus.
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l Chapitre |V |

Caractérisation des films isolants par

mesure de déclin de potentiel en surface

La plupart des liquides sont des isolants (s on excepte le cas particulier des métaux
liquides). Pourtant, il existe en permanence, dans tous les liquides, deux types de porteurs de
charges: les porteurs de charges libres et les dipbles. Les dipdles sont des molécules ou des
atomes globalement neutres qui se polarisent en présence d un champ éectrique. Comme les
liquides sont des isolants, la quantité d’ éectrons libres qu’ils contiennent est négligeable et
les porteurs libres sont des ions.

L'objectif de cette étude est d' évaluer |’ effet de I’ électrode humide sur I'évolution du
potentiel de surface. Le principe consiste a charger par la décharge couronne des échantillons
POSés sur un tissu trempé a l’eau de mer et a l’eau de pluie sous forme une éectrode plane
(figurelV.1, a) relier alaterre.

Partie Partie du

d’aluminium tissu trempé

LIETAN
LIETAN

5.2cm 2.6cm 2.6cm

(a) (b)

FigurelV.1: Photographie de I’ éectrode : (a) éectrode humide (en tissu trempé)
(b) électrode composée (demi électrode en aluminium et I’ autre demi électrode en tissu

trempé).
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Cylindre

métallique

‘—
|J/ «——— Fil en tungsténe

T
Grille
ttallique

Echantillon

Electrode
composée

' )

FigurelV.2: Position du chargement.

N.B: Cette étude a été réalisée sur deux matériaux différents, ¢’ est une é&ude démonstrative
d'autant plus gu’ une étude comparative, en raison de I'indisponibilité des films qui possedent

les mémes caractéristiques physiques (notamment |’ €pai sseur).

IV.1. L’ effet del’ électrode humide sur le polyéthylene téréphtalate "PET"

Toutes les expériences ont été réalisees a I’air ambiant (humidité relative: 42 a 48 % et

température T=25 a 29 °C) sur des échantillons de PET 5x5 cm et d'une épaisseur de 1 mm.

IV.1.1. L’ influence dela tension de depot

La figure V.3, présente les courbes de déclin de potentiel de surface des échantillons de
polyéthylene téréphtalate "PET" chargé par une décharge couronne négative, pour des

niveaux différents de tension de dépét (tensions de grille).
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Potentiel de surface (kV)

T T T T T T T T T I T 1
0 100 200 300 400 500 600
Temps (S)

FigurelV.3: Courbes de déclin de potentiel en surface de PET en fonction du potentiel
initial Vo, Ig=-30pA, & T=27 +2 °C et RH=45 +3 %, [1].

On remarque que le déclin de potentiel de surface reste modéré a tension de dépot — 6 kV.
Ce déclin s accentue et devient de plus en plus important au fur et & mesure que la tension
augmente. Un croisement des courbes communément appelé « Cross-over » est visible des le
début du déclin. Ce comportement est représentatif d’un mode d’ injection partielle de charges

dans le volume du matériau [2].

IV.1.2. Ladistribution spatiale de potentiel de surface
V.1.2.1. L’ électrode seche

Les mesures des profils du potentiel de surface permettent d’ avoir plus d' informations sur
la conduction de surface. On mesure I’ évolution du potentiel de surface au long d’ axe centrale
"ox" d échantillon de polyéthyléne téréphtalate "PET" a différents temps de mesure apres la
fin du chargement, le balayage des échantillons assuré par un systeme qui se déplace d une
vitesse de 150 mm/min.

L es résultats obtenus sont représentés par lafigure IV 4.
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—=—10s |
| 450s/
5 P —&— 900s|

Potentiel de surface (k')

Points de mesure

FigurelV.4: Distribution spatiale du potentiel sur la surface de PET.
Vg=-6kV, Ig=-30uA, & T=27 +2 °C et RH=45+3 %,[1].

On observe que les charges initialement déposees sont concentrées dans la zone centrale de
I’ échantillon (zone de chargement), la valeur de potentiel de surface de cette zone atteint
- 5.6 kV, ce potentiel décline apres certain durée notamment 450 s (figure IV .4).

A I’extérieur de la zone de chargement, le potentiel de surface reste pratiquement
invariable, ce qui montre que la diminution du potentiel de surface a I’intérieur de la zone
chargée n’est pas compensée par une augmentation du potentiel en dehors de la zone chargée.

Cette observation peut étre considérée comme une évidence que les charges implantées sur
la surface du PET ne s éaent pas (I'éaement des charges sur une surface devrait étre
accompagné par une augmentation du potentiel de surface en dehors de la zone de dépbt).

L’ absence d'un étalement surfacique des charges déposées sur la surface du film suggere
gue le mécanisme de transport de charges al’intérieur du volume joue un réle important dans
I”évolution du déclin de potentiel observé au centre de la zone de dépét et la conduction
surfacique basée sur |’écoulement par diffusion de charges déposées sur la surface de

I’ échantillon ne contribue pas al’ évolution du déclin de potentiel de surface (figure IV.5).
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@ (b}
1 \ t=t0

Figure|V.5: Effet de la conduction surfacique sur la distribution des charges : (a) évolution
dela distribution du potentiel calculée par [3] et (b) représentation simplifiée du déplacement

des charges suite a la conduction surfacique.

IV.1.2.2. L'électrode humide

Pour montrer I"influence de la présence de I’ eau sur I’ évolution de potentiel de surface, on
a chargé des échantillons de PET posés sur un tissu trempé al’ eau de pluie et al’ eau de mer
(laquantité d' eau versée est : 1.6 a 1.8 ml) sous forme une électrode plane (figure IV.1.a), les

profils de potentiel obtenus sont représentés par lafigure 1V.6, aet b.

5 : . 5 , _
—4—10s : —4—10s
o— 4503 [ P e —o— 450!
—4—900s :
4 4
5 -
S 3
b Q
g 3 9 -3
s :
= =]
T -2 3 24
: ;
E [=]
A &
44 14
0 . 0 .
Points de mesure Points de mesure
(@ (b)

FigurelV.6: Distribution du potentiel sur la surface de PET posé sur un tissu trempé &:
(a) I'eau de pluig, (b) I’ eau de mer. Vg=-6kV, 1g=-30uA, a T=27+2 °C et RH=45t3 %.
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Dans les liquides, la quantité d’ électrons libres qu’'ils contiennent est négligeable et les
porteurs libres sont des ions. Les ions peuvent ére nombreux (cas de I’ eau de mer) ou rares
(cas de I’eau de pluie). Cependant, quel que soit le nombre de ces porteurs de charge, les
liquides sont naturellement neutres, ce qui signifie qu’ils contiennent autant de charges des
deux signes [4].

Il existe différents procédés physico-chimiques qui peuvent étre al’ origine de la création
de porteurs de charge, parmi ces procedes en trouve le principe de dissociation/recombinai son
sous |'effet de rayons ionisants ou en présence dimpuretés ou encore a cause dune
autodissociation du liquide lui-méme, certaines molécules neutres se dissocient de fagon
uniforme dans tout le volume du liquide en produisant desions positif et négatif.

Lorsque le champ électrique est faible [5] la réaction de dissociation recombinaison atteint
un niveau déquilibre, s le champ électrique est intense, dans ce cas, |I'effet de champ
renforce la dissociation des molécules, qui maintient en permanence la présence de n+ ions
positifs et n- ions négatifs par unité de volume.

La figure IV.6 (a et b) montre I’ effet majeur de I’ éectrode trempée sur I’ évolution de
potentiel, on voit clairement que la vitesse de déclination est trés importante aux premiers
moments (450s), apres cette durée le potentiel se maintient pratiquement constant, ce résultat
inspire que la présence de I'eau (I’eau de pluie ou I'eau de mer) a la face arriere de
I’ échantillon assiste I'injection des charges dans ce coté, donc le mécanisme d'injection

bipolaire [6] domine le déclin de potentiel de surface.

V.1.2.3. Etude comparative entre |’ é ectrode seche et |’ électr ode humide

Pour montrer I'influence de la nature de I'électrode en temps réel, on a posé les
échantillons de PET sur une éectrode composée (figure IV.1.b) préalablement chargée par
une décharge couronne (négative et positive), les résultats obtenus sont représentés par les
figuresIV.7 et 1V.8.

D’apres les figures1V.7 et 1V.8, on observe que la différence est trés claire, il y a une
asymétrie des profils (dans les deux polarités) notamment apres certaine durée (450 s), on voit
clairement que le déclin de potentiel dans la partie posée sur le tissu trempé (a droite) est trés
significatif que celle posée sur I’ électrode d’ aluminium. Cette observation est trés importante
et confirme que la nature de I’électrode joue un réle tres significatif sur I’évolution de

potentiel de surface[1].
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» Polarité négative
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FigurelV.7: Distribution du potentiel négatif sur la surface de PET posé sur une électrode
composee : a gauche en aluminium et a droite en : (@) eau de pluie, (b) eau de mer.
Vg=-6KV, Ig=-30pA, & T=27 +2 °C et RH=45 +3 %,

» Polarité positive
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Figure1V.8: Distribution du potentiel positif sur la surface de PET posé sur une éectrode
composee : a gauche en aluminium et a droite en : (@) eau de pluie, (b) eau de mer.
Vg=6kV, 1g=30pA, a T=27 £2 °C et RH=45 +3 %.
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IV.2. L' effet del’ électrode humide sur le polypropyléne "PP"

Toutes les expériences ont été réalisées a I’air ambiant (humidité relative: 42 a 48 % et

température T=25 a 29 °C) sur des échantillons de PP 5x5 cm et d'une épaisseur de 0.02 mm.

IV.2.1. L’ influence dela tension de depot
La figure V.9, représente les courbes de déclin de potentiel de surface des échantillons de
polypropyléne "PP" chargé par une décharge couronne négative, pour des niveaux différents

de tension de dépdt (tensions de grille).

Potentiel de surface (kV)

0 | 1(IJO | 2(30 | 360 | 450 | 560 | GCI)O | 760
Temps (S)
FigurelV.9: : Courbes de déclin de potentiel en surface de PP en fonction du potentiel
initial Vo 1g=-30pA, a T=27 +2°C et RH=45+£3 %, [7].

La figure 1V.9, montre le phénoméne de « Cross-over ». On observe nettement le
croisement des courbes particulierement aux premiers instants de déclin, la déclination des
échantillons chargé a -9 kV est plus importante que celle de -7 kV. Cela conduit a supposé
gue |’ effet de la densité de charge agit fortement sur la cinétique des porteurs de charges et

par consequent sur la vitesse de déclination [2].
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IV.2.2. Ladistribution spatiale de potentiel de surface
V.2.2.1. L’ électrode seche

Les mesures des profils du potentiel de surface, se font au long d'axe centrale "ox"
d’ échantillon de polypropylene "PP* a différents temps de mesure apres lafin du chargement.
Le balayage des échantillons assuré par un systeme qui se déplace a une vitesse de

150 mm/min. Les résultats obtenus sont représentés par lafigure 1V.10.

—a— 10s
—8— 450s/

Potentiel de surface (k)
Cad
1

Points de mesure

FigurelV.10: Distribution spatiale du potentiel sur la surface de PP.
Vg=-6kV, 1g=-30uA, a T=27+2 °C et RH=45+3 %,/[7].

La figure 1V.10, nous montre que le déclin de potentiel de surface au niveau de la zone de
dépbt devient de plus en plus important au cours du temps (notamment apres 450s), mais en
dehors de la zone de dépét, le potentiel de surface reste pratiquement invariable, ce qui
montre que la diminution du potentiel de surface au niveau de la zone chargée n'est pas
compensée par une augmentation du potentiel en dehors (dans les extrémités d’ échantillon),
cette observation est trés importante et nous confirme que la conduction de surface ne

contribue pas au déclin de potentiel de surface.
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[V.2.2.2. L'électrode humide

Les profils représentés par lafigure 1V.11, montrent I’ influence de la présence de I’ eau sur
I” évolution de potentiel de surface du PP posé sur un tissu trempé al’eau de pluie et al’ eau de

mer sous forme une éectrode plane (figure IV.1.a).

—+—10s
—8—450s
—4—900s
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3 shey % <
° (" \ 2
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o] Q
o &
A4 -1
0 - 0
Points de mesure Points de mesure
(@ (b)

FigurelV.11: Distribution du potentiel sur la surface de PP posé sur un tissu trempé a:
(a) I’eau de pluie, (b) I’eau de mer. Vg=-6kV, 1g=-30pA, & T=27+2 °C et RH=45%3 %.

On voit clairement I'influence de la présence de |I'eau sur I'évolution de potentiel de
surface notamment aux premiers moments ou la vitesse de déclination est trés importante, ce
résultat inspire que la nature de I'éectrode joue un réle tres important sur le déclin de
potentiel de surface.

V.2.2.3.Etude comparative entre |’ électr ode seche et I’ @ectrode humide

Pour montrer I'influence de la nature de I'éectrode en temps réel, on a posé des
échantillons de PP sur une éectrode composée (figure IV.1.b) préalablement chargé par une
décharge couronne (négative et positive), les résultats obtenus sont représentés par les
figuresIV.12 et 1V.13.
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» Polarité négative

Potentiel de surface (kW)
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FigurelV.12: Distribution du potentiel négatif sur la surface de PP posé sur une électrode

composée : a gauche en aluminium et a droite en : (a) eau de pluie, (b) eau de mer.

Vg=-6kV, 1g=-30pA, a T=27+2 °C et RH=45+3 %,[7].
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FigurelV.13: Distribution du potentiel positif sur la surface de PP posé sur une éectrode

composée : a gauche en aluminium et a droite en : (@) eau de pluie, (b) eau de mer.
Vg=-6kV, 1g=-30pA, & T=27+2 °C et RH=453 %.
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On voit clairement I'asymétrie des profils (dans les deux polarités) notamment apres
certaine durée (450 s), il est bien visible que le déclin de potentiel dans la partie posée sur le
tissu trempé (a droite) est plus rapide que celle posée sur I'éectrode d’ auminium. Cette
observation inspire que la nature de I’ électrode influe significativement sur I’évolution du
potentiel de surface.
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Chapitre IV Caractérisation des films isolants par mesure de déclin de potentiel en surface

Conclusion

L’ objectif de cette étude est de montrer I’influence de I’ électrode humide sur I’ évolution
gpatio-temporelle du potentiel a la surface des films en polyéthyléne téréphtalate et en
polypropyléne, préalablement chargés par |la décharge couronne. Les résultats expérimentaux
obtenus lors de cette éude ont permis de tirer que la présence de I’ eau de pluie, ou I'eau de
mer a une influence trés significative sur I’évolution de potentiel sur la surface des
échantillons de polyéthyléne téréphtalate "PET" ainsi que de polypropyléne "PP".

Ces résultats prouvent aussi que l'injection bipolaire des charges est le mécanisme
principal qui gouverne le déclin. L’injection des charges ala face arriére de I’ échantillon peut

jouer un réle tresimportant sur le processus de déclin de potentiel de surface.
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Chapitre V

Amélioration de dispositif de mesure de DPS

Les mesures de déclin de potentiel de surface (DPS) sont considérées comme la technique
la plus appropriée pour I'investigation des propriétés électriques d’un matériau isolant
préalablement chargé par décharge couronne, et elle demeure la seule technique utilisable en
dessous 5 pm d'épaisseur, mais I'inconvénient principal de cette technique est la perte
d’information pendant les 3 premieres secondes apres la décharge couronne, notamment pour
les matériaux qui perdent rapidement leurs charges. Dans ce contexte, |e laboratoire de génie
éectrique de Guelma (LGEG) a créé un nouveau dispositif de DPS qui nous permet de
prendre les mesures de potentiel de surface dans un temps record enregistré de 0.4s, le
principe de ce nouveau dispositif est basé sur le basculement d’ une plague en bois d’un angle
de 180° gréace & un ressort, la sonde de mesure et I’ éectrode de chargement sont positionnés
au centre et d’ une maniére symétrique par rapport ala plague.

Les résultats obtenus montrent I’ efficacité et I'importance de ce nouveau dispositif et son réle
dans la récupération des informations trés importantes pendant les 3 premiéres secondes.

V.1. Procédure expérimentale de mesure de DPS

La technique du DPS comporte deux phases :(1) chargement d’ un échantillon par décharge
couronne pendant 10 s dans une configuration d’électrodes de type duale pointe-plan; (2)
mesure du potentiel a la surface de I’ échantillon, sans contact avec le matériau. L’ électrode
haute tension, qui génere la décharge couronne est une pointe de tungstene (diamétre 0,2 mm)
connectée a une alimentation haute tension réglable jusgu’a -10 kV. La distance entre la
pointe et la surface de I’ @ectrode plane (en auminium, 130 mm x 110 mm reliée a la terre)
est de 15 mm. Le potentiel de surface est mesuré avec une sonde éectrostatique (sonde de
Monroe), équipé un voltmetre électrostatique (TREK, modele 347) et connecté avec un PC
par |I'intermédiaire d'une carte d'interface (international instrument) pour I'acquisition des

données expérimental es.
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Une fois que le chargement des échantillons se termine (figure V.2, @), la plaque se bascule
d’un angle de 180° de maniére & positionner la sonde au dessus de I’ échantillon pour mesurer

le potentiel de surface (figure V.2, b).

— Sonde électrostatique

Echantillon

¥ Veltnetre

Sourcede HT Carte d “acguisition E

-

FigureV.1: Dispositif expérimental de déchargement par décharge couronne et mesure du
déclin de potentiel en surface[1].

Pointe

Sonde ——— Source HT Source HT

Ressort ——— & Ressort

=0

Pointe S

Echantillon Echantillon

(€Y (b)
FigureV.2: (a) Position de chargement, (b) position de mesure.
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[ = :
“". ! . .‘;f"
/ M 5

Figure V.3 : Photographie du nouveau prototype de mesure de DPS.

1- Ressort.

2- L’électrode de chargement.
3- Lasonde éectrostatique.

4- Porte échantillon.
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Chapitre V

Amélioration de dispositif de mesure de DPS

V.2. La Comparaison des deux dispositifs

Dans le tableau V.1, nous voulons mentionner les principales différences entre les deux

dispositifs installés dans notre laboratoire, I'ancien dispositif (figureV.4, a) et le nouveau

dispositif (figure V .4, b).

ik ﬁ Pointe \j

(@)

FigureV.4 : (a) Ancien dispositif, (b) Nouveau dispositif.
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Tableau V.1: Les principales différences entre les deux dispositifs.

Ancien dispositif

Nouveau dispositif

Temps nécessaire de
déplacement entreles 2 >3s 0.4s
postes
Systeme d’ entr ainement Moteur Ressort
L’ échantillon Mobile Fixe
L’ électrode et la sonde . Rotatif
(poste de char gement et Fixe (Basculement de 180°)

poste de mesure)
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V.3. Résultats et discussion de nouveau dispositif

Lafigure V.5, (aetb), représente les courbes de déclin de potentiel de surface des films

de polypropyléne "PP" d une épaisseur de 0.2 mm, et des granules d ABS de diametre

0.9 mm [2] chargé par une décharge couronne négative, pour des niveaux de tension de dépot

différents.

Toutes les expériences ont été réalisees a I’air ambiant (humidité relative RH =30 % et

température T=18°C).

Potentiel de surface (V)

-2600
-2400
-2200
-2000
-1800
-1600
-1400

'1200 T T T T T T T T T T

-1400 4

Potentiel de surface (V)

-1200

T ] '1 000 T T T T T T T T T ]
0 50 100 150 200 250 300 0 20 40 60 80 100

Temps (S) Temps (S)
(@ (b)

Figure V.5 : Courbes de déclin de potentiel de surface en fonction du potentiel initial Vo
pour : (a) des films de polypropyléne "PP", (b) des granules d’ ABS.

On voit que le déclin de potentiel de surface s accentue davantage a mesure que la tension

de dépdt augmente (figureV.5. a et b). Un croisement des courbes communément appelé

« Cross-over » est visible dés le début du déclin. Ce comportement est représentatif d’un

mode d’ injection partielle de charges dans le volume du matériau [3].
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L’importance de potentiel de surface aux premiers moments est largement discutée dans la
littérature, d' apres la figure V.6, on observe qu’a mesure qu’ on augmente la tension de dépat,
le potentiel de surface mesuré pendant les 3 premieres secondes devient de plus en plus
important. Cette observation nous permet de quantifier la valeur de potentiel récupéré par ce
nouveau dispositif dans cette courte durée.

L’ un des problemes important et délicat pour la mesure du DPS est les premiers instants de
mesure. En effet pour passer de |'étape chargement a I'éape de mesure, on perd des
informations importantes concernant les premiers instants de mesure. Ces informations sont
trés importantes, ils peuvent nous étre utiles pour comprendre le mécanisme physique qui
gouverne I’ évolution des charges par une évolution rapide ou non du DPS. De plus, cette
perte d'information peut nous cacher une deuxiéme asymptote dans la caractéristique
dv/dt = f (logt). En effet, selon nos résultats, on peut remarquer que pour des tensions de
chargement : -2900 V pour des films de polypropyléne "PP" et -2200 V pour les granules
d ABS, on observe un déclin de plusde -160 V, et -200V respectivement.

& -0 T 1 T g M , , ,
g g
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Figure V.6 : Déclin de potentiel de surface mesuré pendant les 3 premiéres secondes pour :
(a) desfilms de polypropyléne "PP", (b) des granulesd’ABS, [1].
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Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté un nouveau prototype de mesure de DPS avec des
résultats issus de son utilisation, lors cette étude nous pouvons conclure I’ efficacité et
I”importance de nouveau dispositif et son réle dans la récupération des informations sont
assez importantes pendant les 3 premieres secondes. C'est un dispositif simple, et utilisable

pour tous les types des polymeres que ce soient en films ou en granules.
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Conclusion générale et perspectives

Le travail de notre these de doctorat S'inscrit dans le cadre général de |’ é&tude du déclin de
potentiel de surface des polymeres isolants, une des techniques les plus performantes parmi
celles utilisées pour I'investigation des propriétés éectriques des matériaux isolants, et elle

demeure la seule technique utilisable en dessous 5 pum d’ épaisseur des films.

Nous avons utilisé pour cette éude la méthode des plans d’ expériences. Cette méthode
simple est capable de caractériser le comportement des polymeres isolants préalablement
chargés par la décharge couronne. Nous avons montré |’ efficacité de cette méthode a la
guantification des effets des facteurs, ains que des interactions entre eux. Les résultats
obtenus par cette méthode ont montré que les facteurs électriques (tension et courant de
dépdt) et le facteur physique (longueur de I'échantillon) ne contribuent pas de la méme
maniere dans le processus de déclin de potentiel en surface. En effet, les facteurs éectriques
interviennent en accélérant ce processus aux premiers moments, tandis que le facteur

physique semble agir avec une constante de temps longue.

L’ étude de I’ éectrode humide nous a permis de mettre clairement en évidence I'impact de
la nature de I'éectrode sur le processus de déclin de potentiel a la surface des films en
polyéthylene téréphtalate "PET" et en polypropyléne "PP'. Les résultats expérimentaux
obtenus nous ont montré que la présence de |’ eau (quel que soit sa nature, I’ eau de pluie ou
I’eau de mer) a une influence tres significative sur I’ évolution de potentiel de surface. Ces
résultats nous permettent de constater que le mécanisme d'injection des charges a la face
arriere de I’échantillon peut jouer un role trés important dans le processus de déclin de

potentiel de surface.

Cequi est plusimportant, ¢’ est I’amélioration de dispositif de mesure de DPS installé dans
notre laboratoire LGEG. Il sagit d'un dispositif simple, efficace et original, capable de
prendre les mesures de potentiel en surface aux temps trés courts ~ 0.4 s. |1 est utilisable pour
tous les types des polymeres isolants, que ceux soient en films, en granules ou en medias non

tissés.
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Per spectives

e Utilisation la méthode des plans d expériences dans le traitement des résultats sur
I"influence d’ autre facteurs sur le DPS.

e FEtudier d'une maniére systématique |'influence des conditions atmosphériques
agressives sur d’ autres matériaux isolants.

e Amélioration du nouveau prototype pour permettre de faire une cartographie du DPS
sur tout le film.

e Traitement les résultats expérimentaux par dautres outils d analyse comme la
représentation log (dv/dt) = f (log (t)).
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A. Matériaux utilisés

A.l. Polyéthyléne téréphtalate "PET"
A.1.1. Caractéristiques fondamentales

Le polyéthyléne téréphtalate "PET" est un polyester linéaire, semi aromatique a
enchainement para (figure 1V.1). Cette structure lui conféere certaines caractéristiques
physico-chimiques, telles que la réversibilité chimique, la thermoplasticité, I'aptitude a
cristalliser et une relativement bonne stabilité thermique [1].

Les divers polyéthylénes téréphtalate sont des polymeres obtenus par polycondensation d'un

ou deux diacides avec un ou deux diols, selon le schéma réactionnel suivant :

. : 1
n diacide(s)+n diol(s) ‘_%_ PET+2n H20

C’est une réaction équilibrée : pour produire le polyester, il faut aller dans le sens (1) avec
élimination d’eau. Par contre, si le polyester est amené a I’ é&at fondu en présence d’ eau
I’ équilibre se déplace dans le sens (2).

L’ eau provogue la rupture de chaines macromoléculaires, ce qui conduit, entre autres, a une

diminution des propriétés mécaniques [2].

Le PET Sest d'abord développé dans le domaine du textile (fils et fibres) et du film
(emballage, arts graphiques, photos, audio et vidéocassettes), puis dans les fils industriels
(bande transporteuse, renfort pour pneumatique, tissus pour sérigraphie) et aujourd hui, de
plus en plus, dans les corps creux, grace ala parfaite maitrise de la cristallisation (cinétique et
morphologie cristalline) qui permet de concilier transparence et propriétés thermomeécaniques.
L e degré de polymérisation du polymeére et son indice de viscosité seront plus ou moins élevés

en fonction du type d’ applications visé [1].

0 0]
o — (’.'—@—C'—O— CH, CH,
n
Groupe Groupe
Téréphtalate Ethyléne

FigurelV.1: La structure chimique de polyéthylene téréphtalate PET.
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A.1.2. Lespropriétésde polyéthylénetéréphtalate

Les propriétés principales des résines d' une part, des films et des feuilles d autre part sont

rassembl ées dans le tableau A . 1.

Tableau A.1: Propriétés principales des PET (résine ou films et feuilles) mesurées a 23 °C et

50 % HR[2]
Norme Unite semi I?:E-ls—tallin amPoEr;he
PROPRIETESPHY SIQUES
Masse volumique................... NF T 51-063 |g/cm3 1,4 1,4
Indice limite de viscosité ......... mg/L 0,7420,85 |0,8a1,05
Absorption d’eau (24h)............ ASTM D570 | % 0,1a0,2 0,1a0,2
Température de fusion............ [NFT51-621 |°C 249a271 | 245a250
Conductivité  thermique............ NF X 10-021 |[W.m-1K-1 |0.13 0,25
Capacité thermique massique. ... KjKg-1K-1|11a13 11
PROPRIETES MECANIQUES
Desfilms d’ épaisseur 10a25um | 250 um
Résistance alarupture, L/T........ DIN 53455 MPa 240/225 58/39
Allongement alarupture, L/T.... DIN 53455 % 90/110 300/200
Moduled' Young, L/T.............. DIN 53457 MPa 5300/4500 | 2200/2200
Résistanceal’impact, L/T......... DIN 53448 mj.nm -2 1400/2000 | 40/50
Résistance aladéchirure, L/T..... | DIN 53463 N.mm -1 220/250
Retrait a150 °C, 165 min, L et T. DIN 53434 % <0,2
PROPRIETES OPTIQUES
Desfilms d’ épaisseur 10a25um | 250 um
Trouble........ccoooiiiiiiiii ASTM D 1003 | % <15 <1
Brillance, 45°................coeee... | ASTM D 2457 | % 108
Transparence...........c.ccveeunee. ASTM D 1746 | % 85 85
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A.1.3. Propriétés électriques

Les films et feuilles en PET sont des isolants tres efficaces. De plus, leurs performances
sont trés stables d’ une fabrication al’ autre, a épaisseur constante.

L es propriétés principales sont consignées dans le tableau A.2.

Tableau A.2: Propriétés électriques principales des PET [ 2]

Epaisseur du
s amo 0 ; :
Propriétésa 23 °C et 50 % Norme Unité Fréquence (en Hz) film (en pm)
d’humiditérelative
50 |10° |10° |10 |25 [100
Permittivité relative................. NF C 26-230 33 | 32 | 29
Facteur de dissipation diélectrique | NF C 26-230 0,002 | 0.0052 | 0.02
Rigidité diélectrique 250 Hz....... NF C 26-226 | K\/ mm-1 1 | 57|30 |15
Résistivité transversdle........... NFC26215 | oem | 10°
RéSIStiVité superficiel .............. NFC26215 | ¢ 10

Le facteur de dissipation diélectrique pour les fréguences de 50 a 100 KHz a une valeur
minimale comprise entre 50 et 90 °C et une valeur maximale entre 100 et 130 °C.
La permittivité relative diminue avec la fréquence. La rigidité diélectrique diminue en
fonction de I'épaisseur du film, et de la température. Les propriétés éectriques et, en
particulier la résistivité superficielle diminuent avec I’ augmentation de I’ humidité relative de
I"air [2].

A.1.4. Propriétés mécaniques

Les films et feuilles de PET sont caractérises par une rigidité et une résistance de rupture
élevées a la température ambiante, et satisfaisante a des températures allant jusqu’a 150 °C.

L es copolymeres amorphes ont de bonnes résistances aux chocs, méme a basse température.
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A titre d’ exemple, larésistance al’impact d’ un film de 250 um d’ épaisseur en PET est de

e f500ga23°C

e [400ga-18°C
En plus de leur rigidité trés élevée (> 4500 MPa), les films orientés ont une résistance a la
déchirure exceptionnelle [2].

A.1.5. Applications

Les divers films et feuilles en PET proposés sur le marché se différencient par leur
épaisseur, leur largeur, leur longueur, le diamétre extérieur de la bobine et leur composition.
En raison de leurs bonnes propriétés thermomécani ques, optiques et électriques, ils ont trouvé
de nombreuses applications dans les secteurs des industries électriques, I’ éectronique

I”audiovisuel, les arts graphiques, les fournitures des bureaux, les emballages divers, etc.

A.2. Polypropyléne "PP"

Le polypropyléne est obtenu par polymérisation catalysée du propyléne dont la mise au
point par Giulio Natta date des années 50. Il existe différents types de polymérisation
industriels [3] et il peut étre produit sous forme dhomopolymere (résultat de la
polymérisation de propyléne uniquement) ou copolymére statistigue ou sequencé (la
polymérisation se fait avec un autre comonomeére, en général |’ éthyléene).

L"homopolymére se présente sous trois formes qui dépendent de la maniére dont les groupes
méthyle sont ordonnés.

CH H H

Tiyly)t

! !

N
PP atactique !/ | \C / | \C / | \C
I H | H | H |
H H H H
CH CH CH S < =
lI']['”vH H'H'H'H
RIENPN | AN NN
PP isotactique !/ | \!/ | \!/ | \C PP syndiotactique C/ | \C /l \C- / | \C
| H | H | H ] | H | H | H |
H H H H H H H H

Figure A.2: Différentes configurations du polypropyléne. a) polypropylene isotactique,
b) polypropyléne syndiotactique, c) polypropylene atactique [5,7]
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a) polypropyléne isotactique (iPP), semicristallin, la seule forme véritablement intéressante et
produite en grand tonnage.

b) polypropylene atactique (aPP), amorphe et tres collant, exploité industriellement, mais en
faible tonnage, et pour des applications différentes de celles du polypropyléne isotactique.

c) polypropylene syndiotactique (sPP) dont les applications industrielles sont récentes [6].
Gréce al’ utilisation de catalyseurs metall ocenes, ses propriétés sont différentes desiPP et aPP

conventionnels.

Le polypropylene subit une transition vitreuse a une température proche de 0 °C avec une
constante de temps de I’ordre de 1 s. Comme il est susceptible d’ oxydation par la chaleur ou
le rayonnement UV on incorpore des antioxydants dans sa production.

Ses caractéristiques générales sont résumées dans le tableau suivant [3]

MasSe VOIUMIQUE..........cceeireeieiieesieeee e (g/cm 3) 0,900 a 0,905
Indice defluidité.........ccccovvevvvciiieeeec (9//10 min) 0,2a100
Température de fuSioN..........ccoeererenenese e (°C) 1402150
Température de cristallisation..........cccoceveveivcennenne (°C) 100a120
Résistance en traction a23°C.........ccccceeceeevevieennnne. (MPa) 30a35
Température de transition VItreuse...........cccceeveveeenene (°C) -50a+20
Module derigidité en flexion...........cccccvecereecenennnne. (MPa) 500 a 2000
Rigidité diélectrique..........cccoovrerrienincncrenne (kV/mm) 600
Permittivité relative (E1)....cccveeeeeenieeeeeee e 2,2
Pertes diélectriques (tandé a1 kHz t 25 °C)............ (x10-4) 2

Les faibles pertes diélectriques du polypropyléne isotactique ainsi que leur stabilité avec la
fréguence sont les raisons principales de I’ utilisation du polypropyléne dans les condensateurs
pour |I’éectronique de puissance [7] et des condensateurs de puissance [8] ou il est utilise
comme diélectrique sous forme de film biétiré mécaniquement, imprégné ou pas d huile.

Malgré ses caractéristiques électriques performantes, il n’a pas été utilisé pour |’isolation
de cébles a cause de sa fragilité pour des températures proches de 0 °C, et bien que sarigidité
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a haute température soit supérieure a celle du polyéthylene, ce dernier demeure le principal
polymere utilisé dans les isolations électriques (température de service jusgu'a 70°C et
exceptionnellement 90 °C). Egalement, dans I'industrie automobile, sa fragilité a basse
température réduit son utilisation sauf dans le cas de copolymeres choc (copolymeres
sequencés propylene/éthylene) dont les propriétés a basse température sont meilleures que
celle du polypropylene, mais dont les caractéristiques a haute température sont moins
performantes [4].
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