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Introduction générale 

Les matériaux diélectriques sont largement utilisés en tant qu’isolants électriques dans 

des applications très variées, allant du composant électronique jusqu’aux machines 

électriques. Afin de pouvoir garantir la fiabilité de ces composants et de ces machines, il est 

nécessaire de connaître les limites d’utilisation des isolants employés et leur évolution à long 

terme notamment lorsqu’ils doivent résister à de forts gradients de tension de l’ordre de 

quelques kV/mm.  

En effet, lorsqu’un isolant est soumis à diverses contraintes (champ électrique élevé, 

irradiation, rayonnement solaire UV, efforts et frottements mécaniques importants, variations 

de température), il apparaît dans certaines régions de l’isolant, un excès de charges 

électriques. Ces charges sont un facteur potentiel de vieillissement des matériaux à travers les 

distorsions de champ interne qu'elles provoquent, et peuvent être à l’origine d’un claquage 

électrique dans certains cas. Il est donc important de pouvoir caractériser de façon aussi 

ponctuelle que possible la charge d’espace piégée. 

Durant les trois dernières décennies, des nombreuses techniques non destructives de 

mesure de charges d’espace et de polarisation ont été développées. Elles ont été utilisées 

dans de nombreuses études portant sur les processus de vieillissement des matériaux 

piézoélectriques, le développement et l’optimisation de capteurs piézoélectriques, les 

phénomènes de rupture dans les câbles ou les revêtements diélectriques pour le contrôle 

thermique des satellites géostationnaires.  

Notre équipe a ainsi développé depuis une dizaine d’année, une méthode originale 

appelée FLIMM (Focused Laser Induced Modulation Method). Les avantages spécifiques de 

cette technique sont une excellente résolution près des interfaces et la possibilité d'effectuer 

des cartographies en trois dimensions des charges d’espace avec une résolution inférieure à 

la dizaine de microns. 
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L’objectif principal de ce travail de thèse était d’optimiser la méthode FLIMM, tant du 

point de vue théorique qu’expérimental. Les développements effectués nous ont permis de 

proposer une méthode pour calibrer le niveau de charge et d’effectuer des cartographies de 

charge d’espace en 3D avec une haute résolution spatiale et latérale. 

Le premier chapitre rappelle les principaux mécanismes d’injections, de transport de 

charges et de polarisation dans les polymères et détaille les différentes techniques de mesure 

de charges d’espace. Ce chapitre se termine en évoquant les tendances et les perspectives de 

développement des techniques de mesure de charges d’espace. 

Le second chapitre est axé plus particulièrement sur la méthode FLIMM. Après avoir 

rappelé le principe de cette méthode, détaillé le problème électrostatique et la description du 

banc de mesure expérimental, évoqué les problèmes de déconvolution, les performances 

escomptées sont précisées. Pour terminer les récentes évolutions de la FLIMM ainsi que les 

perspectives de développement sont évoquées. 

Le troisième chapitre est consacré à la modélisation thermique. Après un bref rappel 

des différents modèles existants, un nouveau modèle 1D multicouche est présenté, il rend le 

calcul plus souple, plus flexible et prend en compte l’environnement thermique de la 

nouvelle cellule de mesure. Un modèle adapté aux cartographies a également été développé, 

il consiste en une modélisation multicouche de la température en 3D par éléments finis qui 

permet une prise en compte plus fine de l’environnement thermique de l’échantillon, de 

l’absorption et de la focalisation du faisceau laser. Pour terminer ce chapitre, une méthode de 

calibration du niveau de charge permettant la vérification expérimentale de l’évolution 

théorique du gradient de température au sein de l’échantillon irradié par le faisceau laser, est 

également utilisé pour déterminer un coefficient de calibration. 

Le quatrième chapitre est consacré aux résultats expérimentaux obtenus sur divers 

échantillons. Des cartographies 3D de profil de charges d’espace ou de polarisation sont 

réalisées avec une très bonne résolution spatiale et latérale sur des films minces de PEN, de 

PVDF-TrFE ou de PTFE. Des cartographies de profil de polarisation sur des échantillons de 

PVDF ont été réalisées par les méthodes FLIMM et TPT en collaboration avec l’Institut pour 

la Physique de Potsdam. La complémentarité entre les méthodes FLIMM et PEA a été mise 
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en évidence  sur des mesures de charges d’espace effectuées sur les films minces de PTFE 

irradiés par un faisceau d’électrons. 

Enfin, une conclusion dressera les points forts et les points faibles des trois méthodes 

(FLIMM, TPT, PEA), ainsi que les perspectives, nombreuses, ouvertes par ce travail. 
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Chapitre 1. Etat de l’art 

1.1. Historique 

Les polymères en tant que matériau sont connus depuis longtemps : par exemple, 

l’emploi du caoutchouc naturel donné par l’hévéa est pratiqué depuis plus de cent ans 

(vulcanisation au soufre mise au point par Goodyear vers 1840). C’est ainsi que le premier 

câble transatlantique destiné aux communications téléphoniques, installé en 1860, utilisait 

comme isolant du gutta-percha, un polymère naturel. Avec l’arrivée des polymères 

synthétiques, les performances se sont améliorées et de nouvelles applications ont été 

développées. Depuis leur invention dans la première moitié du 20ème siècle, les polymères 

isolants ont été employés intensivement pour l’isolation de câble électrique. Depuis ces 

applications initiales, des matériaux capables de stocker les charges pendant plusieurs heures 

ont été développés comme électrets [KAW 69], [TUR 75]. Les applications de plus en plus 

exigeantes dans le domaine de l’électronique, ont amené le développement de composants à 

base de polymère comme des condensateurs à hautes performances en films minces, des 

isolants pour les hautes tensions, des connecteurs ou des substrats de circuits intégrés. Bien 

que la plupart des polymères soient des bons isolants électriques ne signifie pas que 

l’existence de polymères conducteurs ou semi-conducteurs ne soit pas recherchée. En 2000, 

pour leurs travaux novateurs, Heeger, Macdiarmid et Shirakawa ont obtenus le prix Nobel de 

chimie [GOS 00]. 

Sous l’action de nombreux facteurs (champ électrique, température, humidité, 

radiation, etc.), les propriétés des matériaux polymères se dégradent dans le temps de 

manière irréversible. Les mécanismes à l’origine de ce phénomène, appelé vieillissement, 
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font intervenir synergétiquement l’ensemble des contraintes auxquelles l’isolant est soumis. 

Le vieillissement engendre des effets défavorables pour les composants électriques, qui 

peuvent se manifester par l’apparition de défaillances sous contraintes bien plus faibles que 

celles prises en compte à la conception [TOU 07a]. 

Dans l’industrie spatiale, des films minces de polymères comme le Téflon (PTFE) et le 

Polyimide sont couramment utilisés. Ces matériaux utilisés sur des satellites en orbites 

spatiales sont exposés à des radiations gamma et des bombardements électroniques, qui 

provoquent le piégeage durable de charges. L’accumulation de ces charges peut conduire à 

des phénomènes de rupture dans les revêtements spatiaux voir la perte d’instruments par 

décharge électrostatique. 

Pour toutes ces raisons, les charges électriques qui ont tendance à s’accumuler dans les 

isolants font l’objet d’études approfondies depuis une vingtaine d’années. On assiste alors à 

l’apparition de nombreuses méthodes permettant de quantifier ces charges. Le 

fonctionnement de chacune de ces techniques est différent, mais leur principe de base est le 

même : appliquer une perturbation non uniforme à l’échantillon afin de mesurer un signal 

caractéristique de la distribution de la charge d’espace. La plupart de ces méthodes utilisent 

comme stimulus (révélateur de charge) soit la pression, soit la température, soit une 

impulsion de tension. 

La technique de l’impulsion thermique ou TPM (Thermal Pulse Method), mise au point 

à Washington par Collins [COL 75], utilise le laser pour créer un pulse thermique. La technique 

LIPP (Laser Induced Pressure Pulse) [LAU 77], mise au point à Paris par Alquié [ALQ 81], puis 

reprise à Darmstadt par Sessler [SES 81], utilise un laser pour créer un pulse de pression sur 

l’échantillon. La méthode LIMM (Laser Impulse Modulation Method), mise au point par 

Lang et Das-Gupta, utilise un faisceau laser pour créer un grandient thermique dans 

l’échantillon [LAN 81]. La technique PIPWP (Piezoelectrically Induced Pressure Wave 

Propagation), utilise une impulsion électrique appliquée sur un film piézoélectrique pour 

créer des ondes acoustiques dans l’échantillon, celles-ci provoquent alors un déplacement 

élémentaires des charges [EIS 82]. La MOT (méthode de l’onde thermique) ou TSM (Thermal 

Step Method) , mise au point à Montpellier par Toureille et son équipe [TOU 87], [TOU 91], utilise 

un front constant de température. Maeno [MAE 85], [MAE 88] a mis au point la méthode PEA 
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(Pulse Electro Acoustique), cette technique utilise une onde de pression créée par une 

impulsion électrique dans l’échantillon. Franceschi et notre équipe [FRA 97], [FRA 00] ont 

développé la méthode FLIMM (Focused Laser Intensity Modulation Method) basée sur la 

méthode LIMM, en focalisant le faisceau laser afin d’obtenir des distributions de charges 

d’espace en 3 dimensions sur des échantillons de plusieurs dizaines de microns. 

Ainsi, la multiplication des méthodes de mesure des charges d’espace est justifiée 

scientifiquement d’abord pour aboutir avec des nouveaux outils à une meilleure connaissance 

des isolants, et industriellement ensuite avec le développement de composants électriques 

d’encombrements toujours plus réduits tout en améliorant les performances. 

1.2. Charge d’espace 

Un isolant parfait ne devrait pas contenir d’autres charges que les noyaux atomiques et 

les électrons des couches internes et de valence. En réalité, les matériaux utilisés dans 

l’isolation électrique ne se comportent jamais comme des isolants parfaits. Ils sont 

susceptibles de se charger électriquement par des mécanismes dont la nature est connue et 

décrite théoriquement dans certaines situations idéalisées. 

Lorsqu’un isolant est soumis à de fortes contraintes (champ électrique élevé, 

irradiation, rayonnement solaire UV, efforts et frottements mécaniques importants, variations 

de température), il apparaît dans certaines régions de l’isolant un excès de charges 

électriques. Nous appellerons charge d’espace l’ensemble des charges réelles, positives ou 

négatives, contenu dans un isolant, ce qui inclut les charges de surface et de volume. Il 

semble aujourd’hui de plus en plus probable que les problèmes de baisse de performances et 

de rupture des isolants soient liés à la présence et à l’accumulation de la charge d’espace en 

volume et en surface. En effet, le champ électrique dû à la charge d’espace dit « champ 

résiduel » peut augmenter localement la contrainte électrique, en sur-sollicitant l’isolant. De 

plus, lors d’un piégeage massif de la charge accumulée, l’énergie relaxée est considérable et 

peut endommager localement ou complètement le matériau [TOU 07a], [LAU 99].  

Les charges injectées créent des homocharges qui diminuent le champ interfacial, et 

augment le champ volumique. Inversement, l’accumulation de porteurs aux électrodes y 
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constitue des hétérocharges qui conduisent donc à une augmentation du champ interfacial et 

à une diminution du champ volumique.   

Nous pouvons classer les charges électriques dans un diélectrique en deux catégories : 

- les charges extrinsèques sont les électrons et trous injectés à partir des électrodes, ou 

les ions qui diffusent des électrodes vers l’isolant. Elles peuvent aussi résulter du contact 

entre la surface libre du diélectrique et un plasma gazeux ou un faisceau de particules 

chargées ; 

- les charges intrinsèques sont les ions contenus initialement dans l’isolant, ou générés 

soit par électrodissociation d’espèces neutres, soit par ionisation des constituants du solide 

par interaction avec des rayonnements énergétiques ou des particules énergétiques. 

1.3. L’injection et le transport des charges 

Dans les matériaux diélectriques (matériaux polymères) de structure semi-cristalline 

complexe, plusieurs phénomènes ou mécanismes de conduction électriques peuvent générer 

de très faibles courants. 

Nous pouvons représenter la conductivité des isolants dans le cadre de la théorie des 

bandes d’énergie [KIT 83], en considérant le diélectrique comme un semi-conducteur de bande 

interdite supérieure à 5 eV. Pour les polymères, il faudra également tenir compte de leur 

structure moléculaire très spécifique et de leur grande densité de pièges. Cependant, la 

physique du solide prévoit des valeurs de conductivité extrinsèque (en présence d’impureté) 

extrêmement faibles, de l’ordre de 10ିଷହ S/m à 300 K, alors que des mesures effectuées sur 

des échantillons supposés ohmiques révèlent des conductivités minimales de 10ିଵ଼ S/m, [TAN 

69]. Ceci s’explique par l’existence de phénomènes qui augmentent le nombre de porteurs 

libres ou qui favorisent leur conduction. Ainsi, pour expliquer le comportement des 

matériaux non cristallins comme les polymères, plusieurs auteurs [DIS 92], [COE 93a] ont fait des 

ajustements à la théorie de bandes :  

- les frontières entre la bande de valence, la bande interdite et la bande de conduction 

ne sont plus parfaitement définies à un niveau donné et on peut trouver une certaine densité 
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d’états occupables dans ce qui était précédemment la bande interdite. Ces états, qui sont 

occupés ou vides selon leur position par rapport au niveau de Fermi, sont dits «localisés», car 

ils sont énergétiquement distincts de leurs plus proches voisins ; 

- la mobilité des porteurs occupant éventuellement ces états sera de plus en plus faible 

au fur et à mesure que l’on se rapproche du milieu de la bande de conduction.   

Figure 1.1. Diagramme de bande d’un isolant parfait (a) et d’un isolant imparfait  (b) [LAU 99] 

1.3.1. Conduction ionique 

Des ions, en plus ou moins grandes quantités, existent dans tous les matériaux 

diélectriques. Ils proviennent des impuretés, dépendent des procédés de fabrication, des 

processus d’ionisation liés par exemple, à l’absorption de rayonnement, des processus de 

dégradation du matériau ou, encore, de l’absorption de contamination, comme des molécules 

d’eau qui peuvent en se dissociant former des ions OH- [SEG 00]. 

Le transport des ions se différencie de celui des électrons par deux facteurs principaux : 

- la taille des espèces transportées est incomparablement plus importante et les simples 

effets stériques peuvent, à eux seuls, expliquer que les mobilités ioniques sont inférieures, de 

plusieurs ordres de grandeurs, aux mobilités électroniques ; 

- le transport d’ions résulte en un transport de matière. 
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1.3.2. Conduction électronique 

Imaginons les phénomènes de conduction comme un flux de porteurs entrant dans le 

diélectrique, puis étant transporté au sein de celui-ci pour, enfin, ressortir par l’autre face. Il 

est clair que le flux maximal pour un champ donné sera contrôlé par celle des trois étapes 

autorisant le flux le plus faible. Donc ce flux de porteurs sera soit contrôlé par des 

phénomènes d’interface électrode-diélectrique, soit par des phénomènes de volume au sein 

du diélectrique. 

1.3.3. Mécanismes contrôlés par l’interface 

Sous l’effet d’un champ électrique élevé, des charges peuvent être injectées dans 

l’isolant à partir de l’électrode et peuvent bouger vers l’intérieur. Ces mécanismes ne 

dépendent pas seulement de la tension appliquée, mais aussi d’autres facteurs comme la 

température, la nature du polymère et de l’électrode. D’après Ieda M. [IED 84], l’interface 

métal-isolant joue un rôle important dans la conduction et est à l’origine de plusieurs 

phénomènes : 

- injection des porteurs ; 

- états de surface ; 

- réactions électrochimiques ; 

- ionisation ; 

- courants ohmiques et limitation de la charge d’espace. 

La figure 1.2 représente le schéma de bande à l’interface électrode métallique-

diélectrique. EF est le niveau de Fermi du métal d’électrode, et ne dépend que de la nature de 

ce métal. ܧ௩ et ܧ௖ sont respectivement les énergies correspondant au niveau supérieur de la 

bande de valence du diélectrique et au niveau inférieur de la bande de conduction. 
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Figure 1.2. Diagramme de bande à l’interface électrode métallique-diélectrique 

Dans le métal, on trouve des électrons disponibles jusqu’au niveau de Fermi et 

pratiquement aucun au-dessus. Un électron situé au niveau ܧி à la cathode (métal de gauche 

sur la figure 1.2) a trois possibilités pour pénétrer dans le diélectrique où il doit arriver jusque 

dans la bande de conduction pour pouvoir participer au transport : 

- voie 1 : passage par dessus la barrière ; elle est appelée effet thermoélectronique (ou 

plus communément effet Schottky) ; 

- voie 2 : passage au travers de la barrière à énergie constante ; 

- voie 3 : passage au travers de la barrière après un gain d’énergie (énergie 

thermique ݇ܶ par exemple). 

Les voies 2 et 3 sont appelées effet Fowler-Nordheim et sont traitées comme l’effet 

tunnel à travers une barrière d’énergie triangulaire. 

1.3.3.1. Effet Schottky 

Si l’on considère que la hauteur de la barrière de potentiel est suffisamment basse, des 

électrons avec une énergie suffisante peuvent la franchir [DIS 92], [SEG 00]. La hauteur de barrière 

 :que doit franchir un porteur issu de l’électrode métallique est déterminée par trois facteurs ׎

- la hauteur de barrière, en l’absence de champ appliqué : ׎଴ ൌ ௖ܧ  െ ܧி 

où ܧ௖ est le niveau de la bande de conduction de l’isolant et ܧி le niveau de Fermi du métal ; 
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- le champ électrique extérieur, appliqué au système ; il est supposé uniforme dans 

l’isolant et donc égal à ܸ/ܮ où ܸ est la différence de potentiel appliqué entre les deux 

électrodes et ܮ l’épaisseur de l’isolant ; 

- l’énergie liée à la force image ; cette force est due au champ électrostatique créé par 

l’électron qui s’éloigne du métal et par la charge de signe opposé induite par l’électron à la 

surface de ce métal [PUR 98]. 

Le calcul détaillé [LAM 67] montre que la hauteur de barrière est donnée par : 

׎  ൌ ଴׎  െ   ଵ/ଶܧௌߚ

La constante de Schottky ߚௌ est donnée par : ߚௌ ൌ ሺݍଷ/4ߝ௥ߝ଴ሻଵ/ଶ  

où ߝ௥ étant la permittivité relative du diélectrique, ߝ଴ la permittivité du vide et ݍ charge 

élémentaire (ݍ ൌ 1,602.10ିଵଽ ܥ). 

La densité de courant quant à lui s’exprime :  

 
ܬ ൌ ݌ݔଶ݁ܶܣ ൤െ

׎
݇ܶ൨ ൌ ݌ݔଶ݁ܶܣ ቎െ

ሺ׎଴ െ ܧௌߚ
ଵ
ଶሻ

݇ܶ ቏ [1.1]

où A est constante de Richardson-Schottky, ݇ constante de Boltzmann, ܶ température 

thermodynamique. 

1.3.3.2. Effet Fowler-Nordheim 

L’injection par effet de champ, aussi appelée Fowler-Nordheim [FOW 28], [SIM 71] est liée à 

la théorie quantique. Un électron de la couche électronique du métal a une probabilité non 

nulle de se trouver à un instant donné de l’autre côté de la barrière de potentiel. Cette 

probabilité non nulle permet à certains électrons de passer à travers la barrière de potentiel 

sans avoir l’énergie nécessaire pour la franchir (tunnel). Le phénomène est intiment lié à la 

fonction d’onde des particules, qui décroît rapidement avec l’augmentation de la distance. 

L’injection de type Fowler-Nordheim ne devient significative que pour des champs élevés 

(109
 V.m-1), dans ce cas l’épaisseur de la barrière de potentiel est très fine. 
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La densité de courant a pour expression : 

ܬ  ൌ ଶexpܧܣ ൤െ
ܤ
൨ [1.2]ܧ

avec : 

ܣ ൌ
ଷݍ

଴׎݄ߨ8
ܤ ݐ݁  ൌ  

଴׎2݉√ߨ8
ଷ/ଶ

ݍ3݄  

où ݄ est la constante de Planck, ݉ masse de l’électron. 

L’équation [1.2] est indépendante de la température, et dépend principalement du 

champ électrique. Cependant, des études ont montré [GOO 56] que l’effet tunnel était aussi 

fonction de la température. Ainsi, lors de l’augmentation de température, des électrons se 

trouvant dans un état excité dans le métal ont une probabilité plus grande de passer dans la 

bande de conduction du diélectrique par effet tunnel. La densité de courant d’injection par 

effet tunnel sera donc plus grande pour des températures plus élevées. 

O’Dwyer [O’DW 73] a donné des développements plus complexes sur l’effet tunnel tenant 

compte notamment du renforcement de l’émission par les phonons optiques ou de l’influence 

des pièges dans l’isolant.  

1.3.4. Mécanismes contrôlés par le volume du polymère 

1.3.4.1. Courants limités par charge d’espace 

La conduction résulte du mouvement de porteurs de charges sous l’effet d’un champ 

appliqué. Elle est souvent fonction de l’épaisseur du diélectrique. Considérons le cas idéal 

d’un diélectrique sans piège, sans porteurs intrinsèques, où le transport est unipolaire. Les 

électrons sont injectés à la cathode par un bon contact ohmique, et la diffusion est négligée 
[LAM 70], [CAS 69]. Dans un premier temps, la charge d’espace ρ, injectée à la cathode, est faible 

à l’intérieur du diélectrique. Ces charges, de mobilité μ, soumises à un champ électrique E, 

auront une vitesse ν = μ.E. La densité de courant résultant du mouvement de ces charges 

libres, ρ, à la vitesse ν, est régie par la loi d’Ohm : JOhm = ν.ρ = ρ. μ.E 
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Cette relation ne reste valide que si les charges injectées ne modifient pas le champ 

interne. Lorsque le courant d’injection augmente sous tension appliquée croissante, un 

changement de comportement s’opère, dans lequel le champ local est contrôlé par la charge 

d’espace. En résolvant le système d’équations constitué de l’équation de Poisson, l’équation 

de continuité et la relation liant le champ à la tension, on arrive à une densité de courant 

limitée par charge d’espace (SCL) de la forme : 

ௌ஼௅ܬ   ൌ
9
8

ଶܸߤߝ

ଷܮ  [1.3]

Ainsi, pour un diélectrique sans piège qui contient la densité de porteurs intrinsèques 

݊଴, la densité de courant est fonction de la densité de charges à l’intérieur du matériau, et elle 

peut se résumer sous cette forme : 

௖௢௡ௗܬ  ൌ ߤ଴݊ݍ
ܸ
ܮ ൅

9
8

ଶܸߤߝ

ଷܮ  [1.4]

Si la densité de charges injectées est plus grande que celle déjà présente dans le 

diélectrique, alors n0 est négligeable et on obtient un courant exclusivement limité par la 

charge d’espace. Il est possible de calculer d’après l’équation [1.4] la tension limite pour 

laquelle le courant limité par charge d’espace est dominant par rapport au courant ohmique : 

 
௧ܸ௥ௌ ൌ

8
9

ଶܮ଴݊ݍ

ߝ  [1.5]

Considérons maintenant un diélectrique imparfait, dans lequel on peut trouver un 

niveau de pièges. La présence de pièges implique la création d’une nouvelle espèce de 

charges, les charges piégées nt. Il faut donc introduire un coefficient signifiant la proportion 

de charges libres par rapport aux charges piégées : ߠ ൌ ݊c/݊௧ . L’équation [1.3] devient 

alors : 

ௌ஼௅ܬ  ൌ ߠ
9
8

ଶܸߤߝ

ଷܮ  [1.6]

et  
௧ܸ௥௉ ൌ

1
ߠ

8
9

ଶܮ଴݊ݍ

ߝ  [1.7]

Ce coefficient ߠ peut être très faible, c’est à dire qu’il existe un grand nombre de 

pièges, et que le nombre de charges disponibles pour le transport est très faible. Alors la 
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tension de transition entre le comportement ohmique et le comportement limité par charge 

d’espace sera infiniment grande. 

Cependant, la densité de pièges n’étant pas infinie, un changement de régime s’opère 

pour une tension ்ܸ ி௅ correspondant à la limite de remplissage des pièges (Trap Filled 

Limit). La conduction augmente brusquement et les charges libres peuvent se mouvoir, 

comme si le diélectrique était exempt de pièges. La valeur de ்ܸ ி௅ peut être déterminée par :  

 ்ܸ ி௅ ൌ ݍ ௧ܰ
ଶܮ

ߝ  [1.8]

où ௧ܰ est la densité de pièges.  

La figure 1.3 résume les 4 différents comportements de la densité de courant en 

fonction de la tension pour un diélectrique contenant un seul niveau de piégeage. 

 

Figure 1.3. Caractéristique de la densité de courant limité par charge d’espace en fonction de la tension, dans 
le cas d’un niveau de piège unique 

Cependant, il y a des différents types de pièges présents dans les polymères isolants. 

Ceux-ci ne peuvent donc pas être considérés comme des diélectriques ayant un seul niveau 

de pièges. Il est donc nécessaire de revoir l’analyse du courant limité par charge d’espace 

pour une distribution de pièges plus réaliste (exponentielle par exemple), et de prendre en 

compte un transport bipolaire (électrons et trous). Les calculs sont plus complexes, mais la 
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caractéristique courant-tension se rapproche plus des mesures expérimentales de courant [TAR 

03]. Les limites entre deux régions sont moins marquées, et les pentes de chaque région 

diffèrent de celles précédemment exposées. 

1.3.4.2. Conduction par « hopping » 

Dans ce modèle, les défauts de structure entraînent l’existence de sites énergétiques 

pouvant être occupés par les porteurs. D’autre part, le niveau de Fermi ܧி est une valeur 

d’énergie qui, en première approximation, sépare les niveaux occupés des niveaux vides. La 

situation autour du niveau de Fermi à l’intérieur du matériau peut être représentée comme sur 

la figure 1.4. 

 

Figure 1.4. Sauts de site à site dans un mécanisme de Hopping 

À chaque site est associé une fonction d’onde, qui d’après la mécanique quantique est 

liée à la probabilité de présence. Lorsque les sites sont spatialement et/ou énergétiquement 

proches, il y a un recouvrement non négligeable des fonctions d’onde et donc une probabilité 

de passage d’un site à l’autre. Plus on se rapproche du niveau de Fermi, plus la probabilité 

d’occupation se rapproche de 1/2 et plus on a de chance de trouver des sites donneurs 

(occupés) ou accepteurs (vides) proches les uns des autres. On peut donc avoir un processus 

de migration de porteurs d’origine purement quantique qui se manifeste autour du niveau de 

Fermi [SEG 00]. Pour être mis en évidence, il ne faut pas que ce processus soit masqué par un 
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transport plus classique qui se produit par émission vers la bande de conduction. C’est 

pourquoi il a été le plus souvent mis en évidence à basse température. 

En optimisant les compromis entre distance énergétique et distance spatiale N. Mott 
[MOT 79] a montré que la conductivité pouvait s’écrire : 

ߪ  ൌ ଴exp ൬െߪ
ܣ

ܶଵ/ସ൰ [1.9]

où A est une constante dépendant de la densité et de la nature des pièges. Cette loi a été 

vérifiée à la température de l’azote liquide ou inférieure. 

1.3.4.3. Mécanisme de Poole-Frenkel 

Le mécanisme de Poole-Frenkel dans le volume est l’analogue de l’injection de 

Schottky à l’interface métal-isolant. Ce mécanisme tient compte du possible piégeage et 

dépiégeage des porteurs de charges par activation thermique. Contrairement au phénomène 

de Schottky, où la barrière d’injection est diminuée par la charge présente dans le 

diélectrique, le mécanisme de Poole-Frenkel est basé sur la diminution de la hauteur de la 

barrière de potentiel à franchir grâce à l’application d’un champ électrique. L’expression de 

la densité de courant résultant de ce phénomène peut être écrite selon [O’DW 73]: 

 
௉ிܬ ൌ ݌ݔ௢݁ܬ ൤െ

׎∆
2݇ܶ൨ . ݌ݔ݁ ቎

ݍ
݇ܶ

ඨ ܧݍ
቏ [1.10]ߝߨ4

où ∆׎ est la hauteur de la barrière, ܬ଴ la densité de courant à ܶ ൌ  .ܭ 0

1.4. Polarisation 

Les propriétés électriques des diélectriques peuvent s’interpréter à l’échelle 

macroscopique par l’apparition dans tout volume (initialement neutre) soumis à un champ 

électrique d’un moment dipolaire électrique. C’est le phénomène de polarisation. Il 

correspond à des modifications dans la répartition des charges liées qui constituent les 

groupements stables de la matière (atomes, molécules, ions), modifications dues aux 
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déformations ou réorientations de ces groupements : de fait, sous l’effet d’un champ 

électrique le barycentre des charges positives et celui des charges négatives, initialement 

confondus, se séparent, formant ainsi un dipôle électrique. 

On caractérise alors l’état électrique du milieu par son moment dipolaire par unité 

volume : 

 ሬܲԦ ൌ ሺߝ െ ሬԦ [1.11]ܧ଴ሻߝ

où E est le champ électrique macroscopique appliqué et ߝ ൌ  ଴ la permittivité duߝ ௥, avecߝ଴ߝ

vide et ߝ௥ la permittivité relative du diélectrique. 

Au niveau microscopique, la polarisation est liée au champ électrique local dans le 

matériau par la relation :  

 ሬܲԦ ൌ ሬԦ௟௢௖௔௟ [1.12]ܧߙܰ

où N étant la concentration de dipôle par unité de volume, ߙ la polarisabilité globale du 

matériau et Elocal le champ électrique local.  

 

Figure 1.5. Evolution de la polarisabilité en fonction de la fréquence  
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La polarisabilité globale d’un matériau diélectrique en fonction de la fréquence est 

représentée schématiquement sur la figure 1.5. Cette figure montre que la polarisabilité 

résulte de plusieurs processus : des processus lents (résultant du déplacement thermiquement 

activé d’ions ou réorientation de dipôles) et des processus rapides (les plus rapides 

impliquant seulement les nuages électronique). 

En fonction de la polarité des molécules, les diélectriques peuvent être classés en 2 

catégories : 

- les diélectriques non polaires, constitués de molécules possédant un centre de 

symétrie, les barycentres des charges positives et négatives sont confondus en l’absence de 

champ extérieur ; 

- les diélectriques polaires, constitué de molécules possédant un moment dipolaire 

permanent. 

Les mécanismes de polarisation sont de différentes origines : ils sont dus à la 

modification des répartitions spatiales des particules élémentaires électroniques et ioniques et 

à la réorientation des entités dipolaires. Ces mécanismes étant multi-échelles, les cinétiques 

d’établissement de la polarisation sont dans des gammes de temps/fréquence très différentes. 

1.4.1. Polarisation électronique et ionique 

Sous l’effet d’un champ électrique extérieur, les orbites électroniques se déforment 

avec une cinétique très rapide (10-15 s.) à l’origine de la polarisation électronique. Les 

déplacements ioniques vont s’effectuer avec une cinétique plus lente (10-13 s.) : ils sont 

responsables de la polarisation ionique (figure 1.6). 

1.4.2. Polarisation dipolaire   

Dans les diélectriques polaires, en l’absence de champ électrique appliqué, les 

moments dipolaires permanents ne présentent pas d’orientation particulière, du fait de 

l’agitation thermique. Lorsque un champ électrique est appliqué au diélectrique, les dipôles 

ont tendance à s’orienter dans la direction du champ appliqué, donnant naissance à une 

polarisation appelée polarisation d’orientation (voir figure 1.6). 
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Cette polarisation a été étudiée en détail par Debye, Clausius, Mossotti, Lorentz, 

Onsager et Frölich entre autres. Un panorama complet de ces théories est proposé dans les 

références [FOU 86], [COE 93b]. 

 

Figure 1.6. Représentation schématique des mécanismes de polarisation. De haut en bas : polarisations 
électronique, ionique, dipolaire  

1.4.3. Polarisation inter-faciale (Maxwell-Wagner) 

Ce type de polarisation intervient dans les diélectriques hétérogènes (ex : les 

polymères). Il provient de l’accumulation de charges aux interfaces des différentes phases 

constituant le matériau (centres d’impuretés ou de dislocation, interfaces entre des zones 

amorphes ou cristallines). L’application d’un champ électrique fait apparaître aux interfaces 

une accumulation localisée de charges électriques qui induit une polarisation dite inter-

faciale. 

1.4.4. Polarisation par charge d’espace 

Cette notion est liée au concept de « dipôle macroscopie» [MAT 01], [DID 04]. Si l’on 

considère un isolant d’épaisseur d pourvu d’électrodes, contenant autant de pièges que de 

charges libres (en l’absence d’injection), lors de l’application d’un champ électrique 

extérieur, les porteurs libres vont migrer vers les électrodes de signe opposé, et donner 

naissance à une polarisation moyenne :    
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ܲ ൌ

1
݀ න ݔሻ݀ݔሺߩݔ

ௗ

଴

 [1.13]

où ߩሺݔሻ désigne la densité volumique de charge à l’équilibre à la profondeur ݔ dans le 

matériau. 

La répartition de ߩሺݔሻ est fonction de la distribution et de la grandeur des pièges dans 

le matériau, ce qui traduit au niveau microscopique l’effet macroscopique Maxwell-Wagner. 

Les interfaces existantes dans isolant (défauts, impuretés, zone de transition 

cristalline/amorphe [IED 84],[SER 98]) représentent des centres de pièges qui stockent les porteurs 

de charge entraîné par le champ électrique appliqué. Le champ électrique créé par la 

polarisation ܲ et sa répartition dans l’isolant va donc dépendre, à tout moment, de la charge 

présente dans l’isolant, de la fraction de charge piégée, de son signe et de l’endroit où les 

pièges sont situés. 

1.5. Méthodes de mesure de charges d’espace dans les isolants solides 

Durant les trois dernières décennies, des nombreuses techniques de mesure de charges 

d’espace et de polarisation ont été développées et l’on peut les diviser en deux catégories : 

les méthodes dites « destructives » et les méthodes dites « non destructives ». Les techniques 

dites « destructives » sont appelées ainsi puisqu’elles « détruisent » soit l’échantillon, soit 

l’état de charges de l’échantillon ou modifie la dynamique des charges. Ces méthodes ne 

donnent pas de renseignement sur la localisation des porteurs, mais peuvent permettre 

d’estimer la quantité totale de charge et les énergies nécessaires pour évacuer les différents 

types de porteurs. Comme à la fin de la mesure l’échantillon est déchargé, les techniques 

destructives ne permettent pas d’étudier l’évolution de charges. Les méthodes dites « non 

destructives » n’évacuent pas les charges accumulées et permettent de déterminer leur 

distribution spatiale. Ces techniques ont l’avantage de permettre un suivi de l’évolution de la 

charge dans le temps. Dans les paragraphes suivants, nous allons concentrer sur les 

techniques non destructives. 
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Dans la plupart des méthodes non destructives, on provoque généralement un 

déplacement relatif des charges par rapport aux électrodes de mesure et souvent une variation 

locale de la permittivité par une variation locale de la température. La charge d’influence est 

ainsi modifiée et un signal proportionnel à la charge interne apparaît sur les électrodes. Ce 

signal se traduit par l’apparition d’une variation de tension aux bornes de l’échantillon si la 

mesure est effectuée en circuit ouvert, ou d’une variation de courant si la mesure est 

effectuée en circuit fermé. 

Le déplacement relatif des charges est provoqué par une perturbation extérieure 

appliquée à l’échantillon de telle sorte qu’elle modifie de façon non uniforme sa dimension 

transversale, cette dernière condition étant nécessaire à l’obtention d’une réponse électrique 

par déformation d’un matériau chargé. On doit de plus connaître la forme et l’évolution 

temporelle de la perturbation pendant la mesure. 

Nous distinguerons les méthodes thermiques et les méthodes acoustiques en fonction 

de la nature de la perturbation utilisée (thermique ou acoustique) ou du signal détecté 

(électrique ou acoustique). 

1.5.1. Méthodes thermiques 

Dans ce cas, l’échantillon est soumis à une élévation brusque de température sur l’une 

de ses faces, qui entraîne une dilatation non uniforme du matériau, ainsi qu’une variation 

locale de sa permittivité. Il est à noter que les facteurs de variation sont très faibles (de 

l’ordre de 10-4 à 10-6), ce qui n’empêche pas ces techniques d’afficher les meilleures 

sensibilités (1 mC/m3) et résolution (< 0,1 µm), la raison étant un rendement du transfert 

thermique bien meilleurs que ceux des transferts d’énergie d’origine mécanique [TOU 07a]. 

Plusieurs méthodes thermiques ont été développées dans les annnées 1970, afin 

d’analyser de façon non destructive les distributions des charges et de la polarisation dans les 

polymères isolants. Le principe commun de ces méthodes consiste dans l’analyse du courant 

ou de la tension générés par le matériau diélectrique après une excitation thermique.  

Bien que des aperçus initiaux du potentiel de ces techniques aient été obtenus par 

Phelan et Peterson dans leur recherche sur la réponse en fréquence des détecteurs 
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pyroélectriques [PHE 74], la première étude sur des profils de charge d’espace par la méthode  

TPM (Thermal Pulse Method) a été rapportée en 1975 par Collins [COL 75]. La méthode 

LIMM (Laser Impulse Modulation Method) a été présentée par Lang et Das-Gupta en 

1981[LAN 81]. La méthode MOT (Méthode de l’Onde Thermique) ou TSM (Thermal Step 

Method) a été mise au point à Montpellier par Toureille et son équipe en 1987 [TOU 87]. 

L’avantage majeur de ces techniques réside dans la résolution spatiale qui peut être 

atteinte avec les différentes implémentations expérimentales bien que la nature diffusive de 

la chaleur implique une résolution spatiale non uniforme dans l’échantillon. Ainsi, une 

grande résolution spatiale peut être obtenue proche de la surface excitée mais elle décroît 

avec l’épaisseur du matériau [PLO 92], [BAU 93], [BAU 94], [LAN 91]. Une autre question largement 

débattue porte sur la nécessité d’un traitement mathématique complexe des données afin d’en 

déduire la distribution du champ ou le profil de polarisation dans les matériaux diélectriques 
[COL 77]. Il semblerait que la déconvolution mathématique délicate des signaux soit un 

argument majeur contre les méthodes thermiques. Pourtant, il a été montré [PLO 92], [BAU 93] 

qu’en utilisant une méthode approximation basée sur un changement d’échelle, la 

distribution du champ ou le profil de polarisation peut être estimée directement à partir des 

données expérimentales, sans faire appel à des méthodes mathématiques fastidieuses. Cette 

méthode sera détaillée dans le chapitre suivant. De plus, les méthodes mathématiques, 

comme par exemple la régularisation, ont atteint une maturité qui permet l’extraction de la 

charge sans aucune équivoque [PET 04a]. 

1.5.1.1. Implémentation expérimentale des méthodes thermiques 

La différence entre les méthodes thermiques se fait notamment au niveau du moyen 

d’obtention de l’échauffement localisé, qui influe directement sur l’amplitude de la 

perturbation thermique (donc sur l’épaisseur mesurable) et sur l’appareillage à mettre en 

œuvre.  

Une vue très schématique des différentes techniques utilisant le laser comme source 

d’excitation est représentée sur la figure 1.7. Pour la simplification, seulement l'arrangement 

avec un échantillon métallisé sur les deux faces est montré. La TPM est une méthode 

temporelle, alors que la LIMM est une méthode fréquentielle. Le laser provoque un gradient 
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de température ou ondes thermiques non uniformes à l’intérieur du matériau. L’interaction 

entre ces ondes et la charge et/ou la  polarisation génère, entre les deux électrodes de 

l’échantillon, un signal porteur information. La TPM fournit une réponse rapide (en quelques 

µs) de la distribution de charge ou polarisation. Cette technique convient donc à l’étude des 

phénomènes qui évoluent rapidement avec le temps. En LIMM, afin d’assurer une bonne 

résolution en profondeur, le balayage en fréquence doit s’effectuer sur une plage importante, 

rendant ainsi cette technique relativement lente. Elle est utilisée pour étudier des phénomènes 

qui évoluent peu avec le temps. 

Figure 1.7. Implémentation expérimentale de TPM et LIMM  [BAU 03]  

La méthode de l’onde thermique (MOT) consiste en la mesure du courant de 

thermodilatation de l’échantillon après application d’un échelon de température sur l’une de 

ses faces (figure 1.8). L’échelon thermique est créé par une circulation brutale d’un liquide 

froid (ou chaud) dans un radiateur en contact avec l’échantillon. 

Dans les trois techniques, la différence majeure concerne la quantité de chaleur mise en 

jeu. Elle est très faible dans la TPM et LIMM et ne correspond qu’à une élévation de 

température de quelques fractions de degré. Le courant pyroélectrique ou la tension générée 

dans les régions éloignées de quelques dizaines de microns de l’électrode chauffée devient 
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rapidement indétectable. En conséquence, ces deux méthodes sont limitées à l’étude de films 

minces. La MOT met en jeu des quantités de chaleur beaucoup plus importante puisqu’on 

maintient une différence de température de l’ordre de 25 °C entre les électrodes durant toute 

la durée de la mesure (plusieurs minutes), ce qui lui confère un avantage certain pour l’étude 

des échantillons épais. 

Une attention particulière est demandée dans l’implémentation expérimentale de ces 

méthodes, notamment en ce qui concerne la source thermique utilisée, les conditions aux 

limites des équations de chaleur, les performances de l’amplificateur, l’épaisseur et la nature 

des électrodes, etc. Une excellente discussion des diverses sources d’erreurs systématiques 

dans la TPM a été fournie par Collins [COL 80]. Quelques pièges et difficultés de la LIMM ont 

été décrits par Wübbenhorst et al. [WUB 94]. Cependant, en tenant compte de ces erreurs, des 

données précises peuvent être obtenues, comme la distribution du champ ou de la 

polarisation.  

      

Figure 1.8. Implémentation expérimentale de MOT  [TOU 07b]  

1.5.1.2. Génération du signal 

Dans ce paragraphe, les sources pour la génération de signaux dans des techniques 

thermiques sont discutées. Le signal utile est généré par les contributions du champ 

électrique et de la polarisation, qui, en général, ne peuvent pas être séparées. Cette séparation 

est néanmoins possible, dans certains cas, si l’on connaît les caractéristiques du matériau. Ce 

phénomène est rencontré dans toutes les méthodes, thermiques ou acoustiques. 
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Considérons un matériau diélectrique métallisé sur les deux faces, les dimensions 

latérales de l’électrode excitatrice sont beaucoup plus grandes que l’épaisseur de 

l’échantillon. Ceci permet une modélisation unidimensionnelle de la température ܶሺݔ,  ,ሻݐ

utilisée actuellement par la majorité des techniques. 

Quelque soit la méthode TPM, MOT, LIMM, en conditions de court-circuit, un signal 

électrique ܫሺݐሻ est généré entre les deux électrodes et il apporte une information concernant 

les distributions de la polarisation ܲሺݔሻ et du champ électrique ܧሺݐሻ dans l’échantillon [PLO 

92] :  

 
ሻݐሺܫ ൌ

ܣ
݀ නሼߙ௉ܲሺݔሻ െ ሺߙ௫ െ ሻሽݔሺܧߝ଴ߝఌሻߙ

߲
ݐ߲ ܶሺݔ, ݔሻ݀ݐ

ௗ

଴

 [1.14]

où A est la surface de l’électrode, ݀ est l’épaisseur de l’échantillon, ߝ଴ est la permittivité du 

vide et ߙ௉ ൌ ሺ1/ܲሻ݀ܲ/݀ܶ, ߙ௫ ൌ ሺ1/ݔሻ݀ݔ/݀ܶ et ߙఌ ൌ ሺ1/ߝሻ݀ߝ/݀ܶ sont respectivement le 

coefficient de variation de la polarisation, de la dilatation thermique et de la permittivité du 

matériau avec la température.   

La fonction ݎሺݔሻ ൌ ሻݔ௉ܲሺߙ െ ሺߙ௫ െ  ሻ est appelée « fonction de charge » etݔሺܧߝ଴ߝఌሻߙ

elle est composée des distributions de la polarisation ߙ௣ܲሺݔሻ et du champ électrique ሺߙ௫ െ

 ሻ. En général, les méthodes thermiques fournissent une information globale deݔሺܧߝ଴ߝఌሻߙ

 ሻ peuvent être séparées à partir desݔሺܧ ሻ etݔሻ. Néanmoins, les contributions de ܲሺݔሺݎ

données expérimentales, seulement dans les deux cas suivants : 

- si le matériau est non polaire, seulement ܧሺݔሻ contribue dans l’équation [1.14]. A 

titre d’exemple, le Téflon (PTFE) et ses copolymères, le polyéthylène (PE) font partie de 

cette classe de matériaux.  

- si le matériau est polaire, alors la contribution de ܲሺݔሻ sera prédominante dans 

l’équation [1.14]. Le PVDF (polyvinylidène fluoride) et ses copolymères sont les matériaux 

les plus connus de cette classe. 

Dans les matériaux où les contributions au signal total de la polarisation et du champ 

électrique lié à la présence de charge d’espace sont équivalentes, une détermination unique 
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de ܲሺݔሻ et ܧሺݔሻ est généralement impossible. Ici, l'information préalable du protocole de 

polarisation est exigée afin d'analyser des données des méthodes thermiques. 

1.5.1.3. Distribution de la température 

La connaissance de la distribution de la température à l’intérieur de l’isolant est très 

importante pour déterminer le profil de charge ou polarisation. La propagation de l’onde 

thermique dans l'échantillon est décrite par l'équation de chaleur en géométrie plane : 

௧ܦ 
߲ଶܶሺݖ, ሻݐ

ଶݖ߲ ൌ
߲ܶሺݖ, ሻݐ

ݐ߲  [1.15]

où ܶሺݖ,  ௧ est la diffusivité thermique du matériau. On considère queܦ ሻ est la température etݐ

le diamètre de l’électrode excitatrice est beaucoup plus grand devant l’épaisseur du matériau, 

ce qui permet une analyse unidimensionnelle du gradient thermique, comme montré par 

Emmerich et al. [EMM 92] et Lang [LAN 86]. A partir des conditions aux limites, l'équation [1.15] 

peut être résolue [PLO 91],[BLO 94]. 

Dans la méthode MOT, l’onde thermique traverse des interfaces radiateur/électrode et 

électrode/isolant et entraîne un étalement de température qu’on ne peut négliger lors du 

traitement du courant. Le calcul de la température s’effectue des conditions aux limites 

compatibles avec le dispositif expérimental. Ainsi, plusieurs modèles ont été proposés, tels 

que le modèle à deux sources de température [TOU 94], [CHE 92], le modèle à une source de 

température [MAT 01] et le modèle général [DID 04].  

Afin de réaliser des cartographies tridimensionnelles de charges d’espace, il est 

indispensable de connaître les variations de température en en trois dimensions. En TPT, une 

modélisation tridimensionnelle de la température dans le domaine temporel ܶሺݔ, ,ݕ ,ݖ  ሻ a étéݐ

réalisée par élément finis [MEL 05a]. Ainsi, la diffusion thermique rapide dans l'électrode en 

métal peut devenir un facteur de limitation de la résolution spatiale. Dans notre équipe, un 

modèle thermique multicouche tridimensionnelle a été développé et utilisé par la méthode 

FLIMM. Une description détaillée de ce modèle sera effectuée dans le chapitre 3. 
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1.5.1.4. Déconvolution mathématique 

La détermination de la distribution de charges ou la polarisation nécessite un traitement 

mathématique du signal pyroélectrique. Chaque méthode thermique possède ses propres 

méthodes de déconvolution, liées au calcul de la distribution de la température dans 

l’échantillon. Ainsi, plusieurs processus ont été implantés et utilisés pour chaque technique. 

Concernant la méthode TPM, étant donné qu’elle fût la première développée, nous 

permet de voir l’évolution de ces procédés de déconvolution. Le traitement mathématique, 

proposé par Collins [COL 77], consiste à choisir une discrétisation de la distribution de charges 

et à calculer la tension que cette distribution génère. Plusieurs itérations sont ensuite utilisées 

pour la distribution de charges et la tension est calculée jusqu’à ce que les données 

expérimentales soient en accord avec la discrétisation proposée. Ce procédé est laborieux et 

peu précis, seule l’expérience permettra une reproduction des résultats. Plus tard, DeReggi et 

al. [DER 78] ont montré que le signal électrique pouvait être analysé en utilisant la transformée 

de Fourier. Cette méthode a été implantée par Mopsik et DeReggi [MOP 82] rendant ainsi 

possible l’obtention des 10 premiers coefficients de Fourrier de la distribution de charges. La 

résolution, non uniforme sur l’épaisseur de l’échantillon est de l’ordre de 2,5 µm pour un 

film de 25 µm. 

En LIMM, au départ, les auteurs ont proposé également une analyse basée sur la 

transformée de Fourier. Par la suite, Lang [LAN 91], [LAN 98] a introduit les méthodes de 

régularisation. Une autre méthode de déconvolution a été développée par Ploss et al. [PLO 92] : 

la méthode d’approximation, basée sur un changement d’échelle. Mellinger a proposé une 

approche itérative [MEL 04]. La technique Polynomial Regularization L-Curve Method 

(PRLCM) [LAN 04], [LAN 06] a été récemment présentée par Lang. Elle permet d’analyser les 

données de LIMM avec exactitude et une bonne stabilité. La méthode de Monte Carlo 

proposée par Tuncer et Lang [TUN 05], [LAN 09] est une des plus nouvelles techniques.  

En ce qui concerne la méthode MOT, trois techniques numériques sont généralement 

utilisées. La méthode par analyse de Fourier est utilisée quand on considère une modélisation 

avec deux sources de température. Ce traitement est lourd à mettre en œuvre numériquement 
[CHE 92], [NOT 01]. Dans le cas d’une seule source de température, on utilise un traitement basé 
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sur des dérivations successives. Cette approche est beaucoup plus simple que l’analyse 

inverse de Fourier [NOT 01]. La troisième technique consiste à prendre en compte la 

température réelle sur chaque face de l’échantillon en fonction du temps de mesure. On écrit 

équation [1.14] sous forme matricielle et le courant se traite en inversant la matrice des 

températures [ABO 97], [NOT 98], [MAT 01]. 

1.5.1.5. Méthode TPT 

Ce paragraphe vise à présenter en détails la méthode TPT (Thermal-Pulse 

Tomography) [MEL 05b], puisque cette méthode a été utilisée dans le cadre de la collaboration 

avec l’équipe du professeur Gerhard-Multhaup de l’Institut pour la Physique de Potsdam. 

En s’inspirant des travaux réalisés sur la méthode FLIMM, le groupe de Potsdam a 

ajouté un système optique à leur équipement TPM afin de focaliser le faisceau laser et 

obtenir des distributions en trois dimensions de profil de la polarisation ou du champ 

électrique interne [MEL 05c], [MEL 08]. Le principe de cette méthode consiste à générer un courant 

de court-circuit par impact d’un faisceau laser pulsé sur l’échantillon. En utilisant un laser 

pulsé de l’ordre de la nanoseconde, des résolutions de l’ordre du micromètre sont facilement 

obtenues [COL 76]. L’implémentation expérimentale est similaire à celle appliquant dans le 

domaine de fréquence et est représenté dans la figure 1.9. L’impulsion thermique est produite 

par un laser Nd:YAG (Polaris III, New Wave Research) fonctionnant dans une gramme de 

fréquence de 2 à 6 Hz (imposés par la vitesse du système par acquisition de données).  Les 

échantillons (généralement des films de polymère de 10 à 250 μm) ont été métallisés sur 

deux côtés avec une couche de 50 nm d’aluminium ou de cuivre et collées à un substrat 

d'acier inoxydable afin d'éviter les résonances thermoélastiques. En variant la longueur de 

l’axe optique, la taille de spot du faisceau laser peut être ajustée de 30 à 400 µm. 

Le courant de court-circuit a été amplifié par un préamplificateur de courant FEMTO 

LCA-200K-20M et enregistré par un oscilloscope numérique (Agilent 54833A). Pour 

améliorer le rapport signal/bruit, le signal est obtenu à partir d’un moyennage sur 30 à 50 

impulsions pour chaque point de mesure. 
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Figure 1.9. Implémentation expérimentale de TPT  

L'analyse des données a été décrite dans un article de Suarez en 2006 [SUA 06]. Le 

courant transitoire thermique pulsé ܫሺݐ௞ሻ a été transformé dans le domaine fréquentiel par la 

transformation de Fourier et divisé par le spectre complexe de gain ߙ෤ሺ ௡݂ሻ du FEMTO. 

ሚ௘௫௣ ሺܬ  ௡݂ሻ ൌ
ݐ∆

෤ ሺߙ ௡݂ሻ ෍ ௞ሻ݁ିଶగ௜௞௡/ேݐሺܫ
ேିଵ

௞ୀ଴

 [1.16]

avec ௡݂ ൌ
݊

ݐ∆ܰ ;        ݊ ൌ 1 … ܰ/2 

où ∆t est l’intervalle d’échantillonnage. Le courant pyroélectrique complexe dans le domaine 

fréquentiel est alors analysé par la méthode d’approximation [PLO 92] ou de régularisation [HAN 

93]. 

1.5.2. Méthodes acoustiques 

Un autre groupe de techniques de détection des charges d’espace est celui des 

méthodes acoustiques. Certaines techniques utilisent une impulsion de pression ou un 

échelon de pression, générés par un transducteur piézoélectrique (Pressure Wave 

Propagation, PWP) [LAU 77], [ALQ 85])ou par l'intermédiaire de l'absorption d'une impulsion ultra 

courte de laser (Laser Induced Pressure Pulse, LIPP) [SES 82], [ALQ 82] afin de récupérer un 

signal électrique directement proportionnel à la variation du champ électrique et donc relié à 

la distribution des charges d’espace.  
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D’autre part, la méthode PEA (Pulsed Electro-Acoustic, PEA) [TAK 87], [MAE 88] utilise 

une impulsion de tension appliquée à l’échantillon pour générer des ondes acoustiques qui 

sont converties par un capteur piézoélectrique en un signal de tension électrique représentatif 

de la densité de charges. Un avantage potentiel de la méthode PEA est le fait que les 

électrodes et le circuit de détection sont électriquement séparés, de sorte que des 

investigations sous les champs électriques élevés puissent être effectuées sans risque 

d'endommager l'amplificateur et les composants associés [TAK 99]. Récemment, Imai et al. [IMA 

04] ont proposé un système sans contact pour la méthode PEA permettant de mesurer le 

phénomène de la surface chargée aussi bien que la distribution de charges internes. 

 Plusieurs groupes de recherche ont combiné les méthodes acoustiques avec un 

balayage dans le plan de l’échantillon afin d’obtenir les cartographies en deux ou trois 

dimensions de polarisation ou de charges d’espace. Alquié et al. ont employé la LIPP pour 

déterminer la distribution de charges électriques à la surface du Téflon FEP [ALQ 82] avec une 

résolution latérale de 0,2 mm. Imaizumi a rapporté des images tridimensionnelles de la 

distribution de charges d’espace sur le PMMA avec une résolution de 1 mm par la méthode 

PEA en déplaçant l’électrode par laquelle la haute tension appliquée [IMA 95]. Ce procédé étant 

très lent, Maeno [MAE 01] a mis au point un nouveau système de mesure 3D PEA en ajoutant 

une lentille acoustique au détecteur d’un système classique 1D PEA. Les résolutions de ce 

système sont de 12 µm en profondeur et 0.5 mm dans la direction latérale. Pour une 

conception plus simple, un capteur matriciel [FUK 04] basé sur la méthode PEA normale avec 

plusieurs capteurs acoustiques a été mise au point. La résolution latérale est déterminée par la 

distance entre les capteurs et cette distance est environ 3 mm. Un développement de méthode 

PWP [XIA 99] a donné une résolution de l’ordre du millimètre sur le plan ݔ െ  et 60 µm dans ݕ

la direction ݖ respectivement. 

Dans les paragraphes suivants, on va présenter en détail les méthodes PEA classique et 

sans contact, méthodes utilisées lors de ce travail. 

1.5.2.1. Méthode PEA classique 

La méthode PEA a initialement été mise au point au Japon dans les années 1980 [MAE 

85], [MAE 88]. Le principe de cette méthode est de mesurer les ondes acoustiques crées par des 
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charges d’espace lorsque celles-ci sont soumises à une impulsion de champ électrique (figure 

1.10.a). En effet, lorsqu’une impulsion électrique est appliquée sur une charge, celle-ci se 

voit astreinte à une force de type Coulombien qui induit un déplacement élémentaire 

transitoire de cette charge autour de sa position d’équilibre. Une onde de pression, 

d’amplitude proportionnelle à la quantité de charges, est alors générée. Cette onde est ensuite 

convertie par un capteur piézoélectrique. Le signal de tension délivré par le capteur donne 

une information qualitative sur les charges et un traitement numérique adéquat est appliqué 

sur pour établir une distribution quantitative de la charge d’espace en fonction de la 

profondeur de l’échantillon. 

 

 Figure 1.10. (a)Principe de la méthode PEA, (b) Dispositif PEA [FUK 04]  

Dans le dispositif classique (voir figure 1.10.b), l’échantillon est placé entre deux 

électrodes. A partir de l’électrode supérieure, il est possible de polariser l’échantillon et 

d’appliquer les impulsions de tension qui jouent le rôle de sonde pour effectuer les mesures. 
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Une des premières conditions pour obtenir un profil de charge est d’utiliser une largeur 

d’impulsion beaucoup plus étroite que le temps de transit des ondes acoustiques à travers 

l’échantillon. L’amplitude d’impulsion doit être adaptée à l’épaisseur de l’échantillon. Il est 

conseillé d’utiliser une tension qui produit un champ électrique maximum de 1 kV/mm car le 

champ est supposé ne pas modifier l’état de charge du matériau. L’impulsion est appliquée 

de manière répétitive (fréquence de répétition de l’ordre 400 Hz) car le signal détecté est 

faible en amplitude et il doit donc être moyenné pour améliorer le rapport signal/bruit.  

Chaque impulsion de tension est appliquée sur l’échantillon via un circuit électrique 

d’adaptation composé de résistances et de capacités et d’un semi-conducteur permettant une 

bonne transmission acoustique. Le semi-conducteur est utilisé pour assurer un meilleur 

contact mécanique avec l’échantillon et pour limiter ainsi la réflexion du signal acoustique à 

l’interface. Le générateur d’impulsion est aussi relié à l’oscilloscope pour synchroniser le 

déclenchement de l’acquisition sur une impulsion de tension. Un générateur de haute tension 

peut être connecté à l’électrode supérieure pour polariser l’échantillon étudié à travers une 

résistance de 5 MΩ et une capacité de découplage de 250 pF (de manière à protéger le 

générateur d’impulsion). 

L’électrode inférieure dite électrode de détection, utilisé comme récepteur, est 

composée d’une plaque d’aluminium d’épaisseur supérieure à 1 cm pour retarder le signal 

acoustique et donc éviter la superposition du signal incident et du signal réfléchi. Cela 

permet de faciliter son extraction du bruit lors du traitement. Sous cette plaque se trouve le 

film piézoélectrique. Dans le système utilisé, le transducteur piézoélectrique est un film de 

PVDF fortement polaire de 9 µm d’épaisseur. Il est couplé à un absorbeur de réflexion 

d’onde acoustique. La tension générée par le transducteur est amplifiée par un amplificateur 

large bande faible bruit et enregistrée par un oscilloscope numérique relié à un ordinateur.  

Afin d’obtenir un profil de charges, cela nécessite deux mesures. La première mesure 

(qui correspond au signal de référence) nous donne ݒ௦ଵሺݐሻ qui sera converti grâce à la 

transformée de Fourier en ௦ܸଵሺ݂ሻ à partir de laquelle nous pouvons déterminer la fonction de 

transfert du système. La deuxième mesure nous permet d’obtenir les signaux de sortie ݒ௦ሺݐሻ 

qui sera converti en ௦ܸሺ݂ሻ. Il est alors possible de remonter à la densité de charge en utilisant 

la fonction de transfert du système. 
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On utilise le logiciel de traitement de données PEANUTS (Pulsed Electro-Acoustic 

NondestrUctive Test System) pour effectuer le traitement numérique du signal électrique en 

sortie du PEA. Il permet, à partir du signal enregistré à la sortie du détecteur piézoélectrique, 

de recalculer et de visualiser instantanément la distribution spatiale du champ électrique Eሺxሻ 

et du potentiel Vሺxሻ. 

La résolution spatiale dans le volume des échantillons repose en premier lieu sur la 

manière dont l’onde acoustique se génère, se propage ou est détectée. Cette résolution peut 

être améliorée en réduisant la largeur du signal acoustique en augmentant la bande passante 

globale de la PEA qui dépend par exemple de la forme du pulse appliqué à l’échantillon, de 

la bande de passante de l’oscilloscope, de l’épaisseur du capteur ou de l’épaisseur de 

l’échantillon. L’onde acoustique est détectée par un capteur piézoélectrique dont son 

épaisseur détermine la résolution en volume de la charge. Au cours du temps, la résolution 

spatiale initialement de 100 µm est passée à 5 µm [MAE 96] puis à 2 µm [MAE 98] en utilisant 

respectivement un capteur piézoélectrique de 100 µm puis un capteur évaporé. 

En jouant sur ces deux facteurs, il est possible d’améliorer la résolution en volume. Les 

systèmes classiques offrent généralement une résolution de l’ordre de 10 µm [GRI 07].  

1.5.2.2. Méthode PEA sans contact 

Suite aux demandes toujours plus exigeantes, en particulier pour les mesures sous 

irradiation, un système sans contact a vu le jour. Des travaux montrant la faisabilité de ce 

système ont été réalisés récemment [IMA 04]. L’électrode supérieure est placée à une distance 

de l’ordre du mm au dessus de la surface de l’échantillon à étudier. Cette surface est donc 

flottante et il est possible d’y détecter des charges déposées sans perturbation. 

L’inconvénient d’un tel système est la diminution de l’amplitude du signal avec 

l’éloignement de l’électrode supérieure qui s’avère nécessaire lorsque l’état de charge du 

système étudié augmente et que le risque de décharge électrostatique croît. Il faut également 

modifier le protocole expérimental pour l’enregistrement du signal de référence, puisque 

l’échantillon ne peut plus être polarisé de la manière classique. Ainsi, l’enregistrement du 

signal de référence peut s’effectuer de deux manières différentes : soit par application aux 
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bornes de l’échantillon d’une tension continue ; soit par irradiation de l’échantillon avec des 

électrons de faible énergie [GRI 07]. 

 

Figure 1.11. Dispositif PEA sans contact [PER 08]  

1.6. Comparaison entre les méthodes thermiques et acoustiques 

Les principales caractéristiques des méthodes thermiques et acoustiques sont 

présentées dans le tableau 1.1. 

Les méthodes thermiques et acoustiques sont des méthodes complémentaires : les 

techniques acoustiques sont utilisées pour l’étude des films épais avec une bonne résolution 

spatiale en volume, par contre les méthodes thermiques sont excellentes pour déterminer les 

distributions des charges ou de la polarisation dans les films minces, avec une très bonne 

résolution spatiale proche de la surface excitée. Cette conclusion résulte de plusieurs 

comparaisons effectuées entre les techniques acoustiques et thermiques qui ont été rapportées 

par beaucoup d'équipes de recherche au cours des années [DER 92], [ALQ 92], [BLO 96], [DAS 96], [BOU 

97], [BLO 00], [PHA 09b]. 

Les techniques TPT et PEA donnent des résultats plus rapidement tandis que la 

FLIMM possède une très bonne résolution latérale. Ainsi, ces trois méthodes apparaissent 

comme des techniques complémentaires pour l’étude de charges d’espace ou de la 

polarisation des matériaux diélectriques. 
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 Méthodes thermiques Méthodes acoustiques 

Nom de la 
méthode 

Impulsion 
thermique  

TPM, TPT 

Modulation 
thermique 

LIMM,FLIMM 

Échelon 
thermique 

TSM 

Impulsion de 
pression 

LIPP 

Échelon de 
pression 

PIPWP 

Électro-
acoustique 

PEA 

Année 
d’émergence 1975 1981 1987 1977 1982 1985 

Nature de la 
perturbation 
et mode de 
génération 

- Dilatation 

-Impulsion 
laser de courte 
durée devant 
le temps de 
relaxation 
thermique 

- Dilatation 

- Faisceau laser 
modulé en 
amplitude à 
différentes 
fréquences 

- Dilatation 

- Brusque 
modification 
de la 
température 
entre les 
électrodes de 
mesure 

- Compression 

- Impulsion 
laser de courte 
durée devant 
temps de transit 
acoustique 

- Compression 

- Échelon de 
compression 
généré par 
effet piézo-
électrique sur 
un cristal 

- Champ 
électrique 

- Impulsion 
de tension 
appliquée à 
l’échantillon 

Quantité 
mesurée Réponse électrique par effet pyroélectrique Réponse électrique par effet 

piézoélectrique 
Réponse 

acoustique 

Rapport 
signal/bruit Faible 

- Faible 

- Intégration de la 
réponse 
pyroélectrique 

- Important 

- Lecture sur mesure unique 

- Faible 

- Intégration de la réponse 
possible car perturbation 
reproductible  

Traitement 
mathématique 

Première 
analyse 

possible sans 
déconvolution  

Déconvolution toujours nécessaire Déconvolution non nécessaire dans la 
majorité des cas 

Résolution 
spatiale  < 0,5 µm près 

de la surface 
< 1 µm près de la 

surface, moins 
bonne dans le 

volume 

< 10 nm 2 µm  

Limitée aux électrodes, bonne 
dans le volume 

> 2µm 

Limitée aux 
électrodes, 

bonne dans le 
volume 

Résolution 
latérale 38 µm 10 µm - 1 mm2 sur le plan x-y 0,5 mm 

Temps 
nécessaire à la 
mesure 

Courte  

1 - 10 µs 

Longue 

1 - 100 min 

Moyen 

5 - 20 s 

Courte  

0,5 – 10 µs 

Type 
d’échantillon  < 100 µm 

10 µm–1 cm  

MOS < 10 nm 
50µm–20mm 100µm–1mm 100µm-20mm 

Domaine 
d’application 
spécifique 

Composants en microélectronique, 
films minces 

Câbles, condensateurs, films et plaques 

Tableau 1.1. Caractéristiques principales des méthodes de mesure de charges d’espace [LAU 99] 
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1.7. Tendances et perspectives 

Il nous paraît indéniable que ces méthodes vont jouer, dans l’avenir, un rôle important 

aussi bien dans les aspects scientifiques, qu’industriels. La MOT « haute tension » et la PEA, 

qui sont installées industriellement, contribuent au choix des matériaux pour câbles isolés 
[NOT 01], [FUK 08]. Etant donné l'intérêt récent pour les nanomatériaux diélectriques [LEW 05], [NEL 

05] il semble probable que les mesures de charges d’espace joueront une part importante dans 

ce domaine, en particulier leurs interfaces avec les électrodes [LEW 04]. Dagher et al. [DAG 06] 

ont proposé une approche applicable aux méthodes de mesure de charges d’espace pour 

améliorer la résolution dans la gamme du nanomètre en utilisant un laser femtoseconde 

pulsé. Pour des méthodes TP et PWP, une résolution environ de 60 nanomètre dans SiO2 a 

été démontrée. Par ailleurs, la MOT a montré très récemment de nouvelles possibilités de 

caractérisation pour la micro ou la nanoélectronique [FRU 07].  Concernant la méthode PEA, un 

système innovant de mesure de charge d’espace sans contact a été mis au point pour l’étude 

de la distribution des charges dans les matériaux sous l’effet d’un bombardement 

électronique [PER 08]. Ce système permet donc d’effectuer des mesures de profils de charge 

entre deux périodes d’irradiation et de suivre la relaxation des charges sous vide. 

Dans notre équipe, une évolution de la LIMM a été mise au point, donnant naissance à 

la méthode FLIMM [FRA 97], [FRA 00]. Grâce à la focalisation du faisceau laser, des platines 

micormétriques permettent un balayage suivant les axes X et Y, des cartographies 

multidimensionnelles de charges d’espace ou de la polarisation peuvent être réalisées [PET 06], 

[PET 09], [PHA 09a], avec une résolution spatiale en volume d’environ 1µm, et latérale d’environ 

10 µm.  

Durant les trois dernières décennies, des nombreuses techniques non-destructives de 

mesure de charges d’espace et de polarisation ont donc été développées. Elles donnent toute 

une information sur la charge d’espace et ont toute un domaine d’utilisation particulier : 

toutes ces méthodes sont « complémentaires » et donc utiles quant à l’étude des isolants. 

Néanmoins, essentiellement en raison des différences de leur principe même, chaque 

technique a ses spécificités et ses domaines d’application. De plus, l’adéquation des 

techniques dépend de la nature des matériaux considérés (polymères, céramiques, verres) et 

de la géométrie (épaisseur) des échantillons. Selon les phénomènes que l’on veut observer, il 
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est peut être nécessaire d’avoir une bonne résolution spatiale, latérale, des valeurs 

quantitatives précises. Dans le cadre de cette étude, nous avons utilisé trois méthodes : 

FLIMM, TPT, PEA. 
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Chapitre 2.  Evolution et perspectives de 

développement de la méthode FLIMM 

2.1. Introduction 

La présence de charge d’espace dans les matériaux est un phénomène qui est étudié 

depuis de nombreuses années [IED 84], [SES 97]. Cependant la compréhension des modes de  

génération, de transport, et de piégeage de ces charges n’est pas achevée. Dans les années 80, 

une nouvelle technique de détection de profils de charges ou de polarisation a été développée 

par Lang et Das-Gupta [LAN 81]. Cette méthode, appelée LIMM (Laser Intensity Modulation 

Method), consiste à irradier la surface de l’échantillon étudié par un faisceau laser modulé en 

intensité à une fréquence variable. On mesure ensuite le courant pyroélectrique qui résulte de 

l’interaction de l’onde thermique produite par le laser avec les charges d’espace ou la 

polarisation. Durant les vingt dernières années, beaucoup de progrès ont été faits en ce qui 

concerne la détection de la distribution des charges ou de la polarisation dans les matériaux 

diélectriques par cette technique [LAN 04]. Afin de répondre à des champs d’applications plus 

vastes, la méthode LIMM a évolué vers des nouvelles variantes, comme la SLIMM (Surface 

LIMM) [LAN 94], [LAN 96]. 

La méthode FLIMM (Focused LIMM) a été mise en œuvre dans notre équipe [FRA 97], 

[FRA 00], et a fait objet des travaux de trois thèses de doctorat [HAA 97], [BIE 01], [PET 04b]. La 

particularité de cette méthode réside dans la focalisation du faisceau laser qui permet une 

détection ponctuelle des charges d’espace et la réalisation de cartographie 3D de charges 

d’espace ou de polarisation avec une résolution latérale de quelques microns et une 
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résolution spatiale dans le volume inférieure à 1 µm. Dans ce chapitre, après un bref rappel 

du principe de cette méthode, le problème électrostatique sera rappelé. La description du 

banc de mesure expérimental ainsi que des performances escomptées fera l’objet du 

paragraphe suivant. Les limitations seront ensuite illustrées. Enfin, les récentes évolutions de 

cette technique seront présentées. 

2.2. Principe de la méthode 

La méthode FLIMM, basée sur la technique LIMM, consiste à irradier la surface de 

l’échantillon à l’aide d’un faisceau laser modulé en intensité et focalisé à la surface de 

l’échantillon afin de créer un gradient thermique non uniforme à l’intérieur de l’échantillon 

(voir figure 2.1). L’interaction entre cette onde thermique avec la charge et/ou la polarisation 

spatiale produit un courant pyroélectrique.   

 

Figure 2.1. Schéma de principe de la méthode FLIMM 

Ce courant pyroélectrique est converti en tension par un préamplificateur de 

transconductance faible bruit. La tension issue de ce préamplificateur est extraite du bruit par 

un détecteur synchrone qui fournit la partie réelle et la partie imaginaire du courant 

pyroélectrique. Une déconvolution mathématique permet alors de déterminer les profils de 

charges d’espace ou de polarisation. Un micro-ordinateur gère la fréquence de modulation du 
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faisceau laser, l’acquisition du signal utile et la position de faisceau laser à la surface de 

l’échantillon. En associant à chaque point de mesure, le profil de charge d’espace ou de 

polarisation, il est possible de réaliser des cartographies 3D de la charge d’espace ou de 

polarisation. 

2.3. Description du banc de mesure 

Le schéma du banc de mesure est représenté sur la figure 2.2. La diode laser est 

modulée en intensité par l’intermédiaire d’un générateur BF à une fréquence variable. Son 

optique et son driver déterminent les caractéristiques du faisceau incident, c’est-à-dire sa 

puissance, son intensité et son type de modulation. L’amplitude du signal pyroélectrique, 

ainsi que la résolution spatiale et latérale sont directement dépendants de la forme du 

faisceau laser qui irradie l’échantillon. La diode actuellement utilisée (PMT45) peut être 

modulée par un signal TTL jusqu’à la fréquence de 20 MHz. 

 

Figure 2.2. Schéma du banc de mesure 

Le faisceau laser issu de cette diode est focalisé à la surface de l’échantillon par un 

système optique performant (objectif Nachet 20X). La résolution latérale dépend du diamètre 

du spot de focalisation.  

Au niveau de l’échantillon, une partie de la lumière est absorbée par l’objet, l’autre 

partie est réfléchie et détectée par une webcam qui permet le réglage de la focalisation et 
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l’estimation de la taille de spot. La webcam utilisée est une Philips ToUcam avec une 

résolution de la caméra de 640/480 pixels. 

Les cartographies multidimensionnelles de charges ou de polarisation sont effectuées 

grâce à des platines microcontrôle qui permettent des déplacements suivant les axes X et Y 

de l’échantillon étudié sous le faisceau laser avec une précision submicronique. L’échantillon 

est métallisé sur les deux faces avec une couche fine d’or (20 à 50 nm). Il est placé dans la 

cellule de mesure (voir figure 2.3) servant à la fois de support et de protection contre les 

perturbations électromagnétiques. Sur le capot de la cellule de mesure, une ouverture de 

diamètre de 20 mm a été prévue afin de permettre un balayage en X et Y de la surface de 

l’échantillon. L’intégration d’une plaquette de verre permet d’une part de maintenir 

l’échantillon en contact électrique avec l’électrode porteuse du signal et de visualiser le 

positionnement du faisceau laser sur la zone à étudier, d’autre part.  

Figure 2.3. Détails de la cellule de mesure 

A la sortie de la cellule, le préamplificateur de transconductance faible bruit (FEMTO 

LCA-200k-20M) est chargé d’effectuer à la fois l’adaptation d’impédance à l’entrée en 

tension du détecteur synchrone et l’amplification du signal pour l’amener à un niveau 

convenable pour être traité. Il est également utilisé pour remplir la condition de court-circuit 

virtuel en régime alternatif entre les électrodes qui est nécessaire pour réaliser nos mesures. 

Le signal amplifié est ensuite extrait du bruit par l’intermédiaire d’un détecteur synchrone. 

Ce signal pouvant atteindre des niveaux très faibles (0,1 pAeff), un détecteur synchrone 

(EG&G 5210) travaillant jusqu’à 100 kHz avec 130 dB de réserve dynamique, est utilisé 
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pour extraire le signal du bruit. L’ensemble du dispositif est piloté par un ordinateur, qui 

permet l’incrémentation de la fréquence avec un certain pas et l’enregistrement de 

l’amplitude et de la phase du signal ou les parties réelle et imaginaire. 

2.4. Problème électrostatique 

Le signal électrique que nous recueillons est lié à la variation de la charge induite au 

niveau des électrodes de l’échantillon par une perturbation thermique. Il faut donc résoudre 

le problème électrostatique lié à l’apparition et à l’évolution de ces charges pour pouvoir 

clairement établir l’équation fondamentale décrivant l’évolution de notre information utile, 

en l’occurrence le courant pyroélectrique de court-circuit. 

Le gradient thermique qui interagit avec les charges d’espace ou la polarisation, 

génère, entre les deux électrodes, un courant pyroélectrique ܫሺ݂ሻ. Comme montré dans la 

figure 2.4, l’électrode supérieure côté impact laser est à la masse. On considère une charge 

surfacique ܳ௜ située à l’intérieur du matériau, dans une couche plane infiniment mince, 

parallèle aux électrodes et située à la distance ݖ et ሺܮ െ   .ሻ de celles-ciݖ

 

Figure 2.4. Création des charges images 
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Comme le système électrode/échantillon/électrode est en équilibre électrostatique, la 

charge interne ܳ௜ induit sur les électrodes, des charges images ܳ௜ଵ et ܳ௜ଶ, qui dépendent des 

distances ݖ et ሺܮ െ  ሻ (figure 2.4). La pénétration d’une onde de chaleur à partir de l’une desݖ

électrodes entraîne une dilatation du matériau et une variation de la permittivité qui font 

varier les valeurs relatives de ces distances et modifient l’équilibre des charges images. La 

condition d’influence totale impose la neutralité électrique des charges ce qui traduit par : 

 ܳ௜ଵ ൅ ܳ௜ଶ ൅ ܳ௜ ൌ 0 [2.1]

L’induction électrique ܦ ൌ .ߝ  : vaut ܧ

Sur [ 0, .ߝ : [ݖ ܧ ൌ ܳ௜ଵ 

Sur [ ݖ, .ߝ : [ܮ ܧ ൌ െܳ௜ଶ ൌ ܳ௜ଵ ൅ ܳ௜ 

où ߝ représente la permittivité du matériau (Fm-1) et ܧ le champ électrique interne (Vm-1). 

L’exposition au laser provoque sur l’électrode supérieure une variation de la 

charge ∆ߪ. On en déduit : 

 ܳԢ௜ଵ ൌ ܳ௜ଵ ൅  ߪ∆

ܳԢ௜ଶ ൌ ܳ௜ଶ െ  ߪ∆

Les deux électrodes étant en condition de court-circuit, le théorème de Gauss permet 

d’écrire : 

 ර ሬԦܧ . ݀Ԧ݈ ൌ 0 [2.2]

D’où න
ܳ௜ଵ ൅ ߪ∆

Ԣߝ Ԣݑ݀
௭

଴

൅ න
ܳ௜ଵ ൅ ܳ௜ ൅ ߪ∆

Ԣߝ Ԣݑ݀
௅

௭

ൌ 0 [2.3]

Soit ∆ߪ න
ᇱݑ݀

ᇱߝ

௅

଴

൅ ܳ௜ଵ න
ᇱݑ݀

ᇱߝ

௅

଴

൅ ܳ௜ න
ᇱݑ݀

ᇱߝ

௅

௭

ൌ 0 [2.4]

Le changement de température provoque une dilatation du matériau et une variation 

locale de la permittivité, qui s’écrivent : 
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ᇱݑ݀  ൌ ሺ1 ൅ ; ݑ௫ܶሻ݀ߙ Ԣߝ ൌ ଴ሺ1்ߝ ൅ ఌܶሻ [2.5]ߙ

avec ߙ௫,  ఌ respectivement le coefficient de dilatation thermique du matériau et le coefficientߙ

de dépendance à la température de la permittivité du matériau et ଴ܶ la température 

d’équilibre. 

௫ߙ  ൌ
1
ݑ

ݑ݀
݀ܶ  ; ఌߙ ൌ

1
ߝ

ߝ݀
݀ܶ  [2.6]

De sorte que : 

Ԣݑ݀ 
Ԣߝ ൌ ൤

1 ൅ ௫ܶߙ
1 ൅ ఌܶ൨ߙ

ݑ݀
଴்ߝ

 [2.7]

Un développement limité au premier ordre implique : 

 1 ൅ ௫ܶߙ
1 ൅ ఌܶߙ ൎ 1 െ ఌܶߙ ൅ ௫ܶߙ ൌ 1 ൅ ;ܶߙ ሺߙ ൌ ௫ߙ െ  ఌሻߙ

L’équation [2.4] devient alors : 

 
ߪ∆ නሺ1 ൅ ሻܶߙ

ݑ݀
ߝ

௅

଴

൅ ܳ௜ଵ නሺ1 ൅ ሻܶߙ
ݑ݀
ߝ

௅

଴

൅ ܳ௜ නሺ1 ൅ ሻܶߙ
ݑ݀
ߝ

௅

௭

ൌ 0 

Soit ∆ܮߪ ൅ ሺܳ௜ଵ ൅ ߙሻߪ∆ න ݑ݀ܶ
௅

଴

൅ ܳ௜ଵܮ ൅ ܳ௜ሺܮ െ ሻݖ ൅ ܳ௜ߙ න ݑ݀ܶ
௅

௭

ൌ 0 

D’où ∆ߪ ൌ െሺܳ௜ଵ ൅ ሻߪ∆
ߙ
ܮ න ݑ݀ܶ

௅

଴

െ ܳ௜ଵ െ ܳ௜
ሺܮ െ ሻݖ

ܮ െ ܳ௜
ߙ
ܮ න ݑ݀ܶ

௅

௭

 [2.8]

Sachant que ܳ௜ est donnée par : 

 ܳ௜ሺݖሻ ൌ .ሻݖሺߩ [2.9] ݖ݀

où ߩሺݖሻ est la densité de charge dans la direction de l’épaisseur de l’échantillon. En intégrant 

sur l’épaisseur de l’échantillon, l’équation [2.8] devient alors : 

ߪ∆ ൌ െሺܳ௜ଵ ൅ ሻߪ∆
ߙ
ܮ න ݑ݀ܶ

௅

଴

െ ܳ௜ଵ െ ܳ௜
ሺܮ െ ሻݖ

ܮ െ
ߙ
ܮ න ሻݖሺߩ

௅

଴

න ݑ݀ܶ
௅

௭

. [2.10] ݖ݀
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Calcul de  න ሻݖሺߩ

௅

଴

න .ݑ݀ܶ ݖ݀
௅

௭

 

Posons : ݃ሺݖሻ ൌ න ܶሺݑሻ݀ݑ ൌ න ܶሺݑሻ݀ݑ
௅

଴

െ න ܶሺݑሻ݀ݑ
௭

଴

௅

௭

 

=> ߲݃ሺݖሻ
ݖ߲ ൌ െܶሺݖሻ 

න ሻݖሺߩ
௅

଴

න ݑ݀ܶ
௅

௭

. ݖ݀ ൌ න ሻݖሺߩ
௅

଴

݃ሺݖሻ. ݖ݀ ൌ ൥݃ሺݖሻ න ݑሻ݀ݑሺߩ
௭

଴

൩
଴

௅

െ න න .ݑሻ݀ݑሺߩ
߲

ݖ߲ ݃ሺݖሻ. ݖ݀
௭

଴

௅

଴

 

ൌ ቌන ܶሺݑሻ݀ݑ.
௅

௅

න ߩ
௅

଴

ሺݑሻ݀ݑቍ െ ቌන ܶሺݑሻ݀ݑ.
௅

଴

න ߩ
଴

଴

ሺݑሻ݀ݑቍ െ න න .ݑሻ݀ݑሺߩ
߲

ݖ߲ ݃ሺݖሻ. ݖ݀
௭

଴

௅

଴

 

ൌ െ න න .ݑሻ݀ݑሺߩ
߲

ݖ߲ ݃ሺݖሻ. ݖ݀
௭

଴

௅

଴

 

=> න ሻݖሺߩ න .ݑ݀ܶ ݖ݀
௅

௭

௅

଴

ൌ െ න න .ݑሻ݀ݑሺߩ
߲

ݖ߲ ݃ሺݖሻ. ݖ݀
௭

଴

௅

଴

 [2.11]

D’un autre côté, si on désigne par ܧሺݖሻ champ électrique interne, on a : 

 
ሻݖሺߩ ൌ ߝ

ܧ߲
ݖ߲   ൌ൐  න ݑሻ݀ݑሺߩ

௭

଴

ൌ ሻݖሺܧሺߝ െ  ሺ0ሻሻܧ

On remplace dans l’équation [2.11] pour trouver : 

 න ሻݖሺߩ න .ݑ݀ܶ ݖ݀
௅

௭

௅

଴

ൌ න ሻݖሺܧሺߝ െ ݖሻ݀ݖሺ0ሻሻܶሺܧ
௅

଴

 [2.12]

En remplaçant [2.12] dans [2.10], on obtient : 

ߪ∆ ൌ െሺܳ௜ଵ ൅ ሻߪ∆
ߙ
ܮ න ݑ݀ܶ

௅

଴

െ ܳ௜ଵ െ ܳ௜
ሺܮ െ ሻݖ

ܮ െ
ߙ
ܮ න൫ܧߝሺݖሻ െ ሺ0ሻ൯ܶܧߝ

௅

଴

.  ݖ݀
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       ൌ ሺܧߝሺ0ሻ െ ܳ௜ଵ െ ሻߪ∆
ߙ
ܮ න ݑ݀ܶ

௅

଴

െ ܳ௜ଵ െ ܳ௜
ሺܮ െ ሻݖ

ܮ െ
ߝߙ
ܮ න ሻܶݖሺܧ

௅

଴

ሺݖሻ݀ݖ 

D’autre part, on a : ܧߝሺ0ሻ ൌ ܳ௜ଵ
ᇱ ൌ ܳ௜ଵ ൅  ߪ∆

Alors, on obtient : 

 
ߪ∆ ൌ െܳ௜ଵ െ ܳ௜

ሺܮ െ ሻݖ
ܮ െ

ߝߙ
ܮ න ሻܶݖሺܧ

௅

଴

ሺݖሻ݀[2.13] ݖ

La variation des charges d’influence se traduit par l’apparition d’un courant de court-

circuit dans le circuit extérieur. La densité de ce courant est donné par : 

ሻݐ௖௖ሺܬ  ൌ െ
݀ܳԢ௜ଶ

ݐ݀ ൌ
ߪ∆݀
ݐ݀  

Soit ܬ௖௖ሺݐሻ ൌ
݀
ݐ݀ ቐെܳ௜ଵ െ ܳ௜

ሺܮ െ ሻݖ
ܮ െ

ߝߙ
ܮ න ݖሻ݀ݖሻܶሺݖሺܧ

௅

଴

ቑ [2.14]

Les deux premiers termes de cette expression sont indépendants de la variation de la 

température. Car ce sont les parties constantes de la charge d’influence. L’équation [2.14] 

devient : 

ሻݐ௖௖ሺܬ  ൌ െ
ߝߙ
ܮ න ሻݖሺܧ ൭

߲
ݐ߲ ܶሺݖ, ሻ൱ݐ ݖ݀

௅

଴

 [2.15]

On rappelle que ܶሺݖ, ሻݐ ൌ ܶሺݖ, ݂ሻ݁௝ఠ௧ pour une modulation sinusoïdale. On en déduit : 

 
௖௖ሺ݂ሻܬ ൌ െ݆߱

ߝߙ
ܮ න ,ݖሻܶሺݖሺܧ ݂ሻ݀ݖ

௅

଴

 [2.16]

L’expression du courant de court-circuit s’écrit : 

 
௖௖ሺ݂ሻܫ ൌ න ௖௖ሺ݂ሻܬ

ௌ

ൌ െ݆߱
ܵߝߙ

ܮ න .ሻݖሺܧ ܶሺݖ, ݂ሻ݀ݖ
௅

଴

 [2.17]
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où ܧሺݖሻ est le champ électrique interne dans l’échantillon ܶሺݖ, ݂ሻ la température qui se 

propage à l’intérieur du matériau et S la surface du faisceau laser. 

D’une façon plus générale, et dans le cas où l’échantillon possède une distribution de 

polarisation, l’équation [2.17] se généralise : 

 
௖௖ሺ݂ሻܫ ൌ ݆߱

ܵ
ܮ න .ሻݖሺݎ ܶሺݖ, ݂ሻ݀ݖ

௅

଴

 [2.18]

avec ݎሺݖሻ ൌ ሻݖሺ݌௉ߙ െ  « ሻ appelée « fonction de chargeݖሺܧߝߙ

où ߙ௉ est le coefficient de variation de la polarisation, ݌ሺݖሻ le coefficient pyroélectrique dans 

la direction de l’épaisseur de l’échantillon ݖ. 

En trois dimensions [MEL 05a], l’équation [2.18] devient :   

 
௖௖ሺ݂ሻܫ ൌ ݆

݂ߨ2
ܮ න න න ,ݔሺݎ ,ݕ .ሻݖ ܶሺݔ, ,ݕ ,ݖ ݂ሻ݀ݖ݀ݕ݀ݔ

ஶ

ିஶ

ஶ

ିஶ

௅

଴

 [2.19]

Avec ݎሺݔ, ,ݕ ሻݖ ൌ ,ݔሺ݌௉ߙ ,ݕ ሻݖ െ ,ݔሺܧߝߙ ,ݕ  ሻݖ

L’extraction de la fonction de charge ݎሺݖሻ par des méthodes mathématiques de 

déconvolution, à partir de l’équation [2.18] nécessite la connaissance du courant ܫሺ݂ሻ et de la 

température ܶሺݖ, ݂ሻ. Les mesures du courant pyroélectrique ܫሺ݂ሻ sont très délicates. Afin de 

palier ce problème, plusieurs solutions ont été envisagées [PET 04b], [LAN 91], [LAN 06], [TUN 05].  

On note également l’importance fondamentale de la température. Les différents 

modèles proposés seront présentés dans le chapitre 3 consacré à la modélisation thermique. Il 

reste cependant à résoudre le problème mathématique d’inversion consistant à 

retrouver ݎሺݖሻ. C’est là le cœur du problème. Les méthodes d’inversion « classiques » ne 

donnent pas de solution fiable car la matrice des résultats expérimentaux est très mal 

conditionnée. Plusieurs méthodes mathématiques ont été implémentées, testées et comparées, 

afin de trouver celle qui convient le mieux à nos expérimentations [PET 04a]. 
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2.5. Déconvolution mathématique 

2.5.1. Problématique 

Si l’on connait les variations du courant pyroélectrique, et en supposant un gradient de 

température donné, on peut estimer la forme du profil de la charge d’espace ou de 

polarisation en utilisant un traitement mathématique de l’équation [2.18]. Cette équation est 

une intégrale de Fredholm de première espèce où la fonction de charge ݎሺݖሻ est la fonction 

inconnue à déterminer. ܶሺݖ, ݂ሻ constitue la répartition de la température et ܫሺ݂ሻ l’ensemble 

des mesures expérimentales. Les problèmes basés sur de telles intégrales sont très mal 

conditionnés, très sensibles aux perturbations du système. Plusieurs méthodes sont utilisées 

pour résoudre le plus finement ce type de problème. Pour la procédure FLIMM, on peut 

citer : 

- la méthode d’approximation [PLO 92], 

- les méthodes de régularisation [LAN 91], [LAN 98], [PET 04a]. 

2.5.2.   Méthode d’approximation 

La méthode d’approximation a été mise au point par Ploss [PLO 92]. Cette méthode ne 

nécessite pas l’inversion de matrice. Elle est basée sur l’approximation de la température 

pour les fréquences les plus élevées utilisées par une fonction dite « fonction fenêtre 

normalisée » : 

 ௔݂ሺݖ, ௥ሻݖ ൌ
2
௥ݖ

sin ൬
ݖ
௥ݖ

൰ ݁
௭

௭ೝ [2.20]

avec ݖ௥ ൌ ට஽೟
గ௙

 étant la profondeur de pénétration thermique, ܦ௧ la diffusivité 

thermique et ݂ la fréquence de modulation du faisceau. 

Elle permet alors une simplification de l’équation du courant pyroélectrique [2.18], 

mais également l’extraction d’une approximation de la fonction de charge ݎ௔ሺݖ௥ሻ dans le 

matériau à une profondeur  ݖ௥ : 
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௥ሻݖ௔ሺݎ ൌ

ܮ߯
଴ܵ߶ߟ௧ܦ

ሺԸ െ Աሻఠୀଶ஽೟/௭ೝ
మ ൌ න ሻݖሺݎ ௔݂ሺݖ, ݖ௥ሻ݀ݖ

ஶ

଴

 
[2.21]

où Ը et Ա sont les parties réelles et imaginaires du courant pyroélectrique, ߯ la conductivité 

thermique, ߟ le coefficient d’absorption optique des électrodes, ߶଴ la densité de puissance du 

faisceau laser. 

Il a été démontré que la résolution spatiale décroît avec la profondeur de pénétration. 

Une bonne approximation est donc obtenue avec une résolution maximale près de la surface. 

Il est donc nécessaire d’effectuer une deuxième mesure sur la face opposée afin de 

reconstruire le profil complet de la charge. Le principal avantage de cette méthode est 

d’éviter les traitements mathématiques complexes. Sa mise en œuvre est facile et immédiate. 

2.5.3. Méthode de régularisation 

Une méthode plus complexe mais plus efficace a été également mise en œuvre. Il s’agit 

de la méthode de régularisation. Elle consiste à imposer une contrainte supplémentaire sur le 

système d’équations pour rendre la solution unique.  

L’équation fondamentale de type Fredholm tenant compte d’un environnement bruité 

est donnée par : 

 
න ,ݏሺܣ ݐሻ݀ݐሺݔሻݐ

ଵ

଴

ൌ ܾ଴ሺݏሻ ൅ ݁ሺݏሻ [2.22]

où ܾ଴ሺݏሻ ൅ ݁ሺݏሻ constitue le signal mesuré, ݁ሺݏሻ le bruit, ܣሺݏ,  ሻ laݐሺݔ ሻ la fonction noyau etݐ

solution recherchée. 

Le signal mesuré étant constitué d’un ensemble fini de valeurs de ݏ, nous pouvons 

remplacer le modèle continu [2.22] par une équation linéaire discrète : 

ݔܣ  ൌ ܾ଴ ൅ ݁ ൌ ܾ [2.23]

Il est très difficile de résoudre ces équations linéaires discrètes en raison d’un grand 

nombre de petites valeurs singulières qui tendent à augmenter l’influence des erreurs. Une 
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solution significative de ces équations peut être calculée en utilisant les méthodes de 

régularisation. Leur but consiste à introduire une information additionnelle par rapport à la 

solution recherchée afin de stabiliser le problème inverse, puis à extraire une solution proche 

de la réalité. Plusieurs contraintes additionnelles peuvent être ajoutées, mais on impose 

généralement une minimisation de la norme d’ordre 2 de la solution. 

Plusieurs méthodes de régularisation ont été décrites dans la littérature notamment par 

Hansen [HAN 96], [HAN 94] : les méthodes de Tikhonov [TIK 77], [HAN 93], [HON 90], Singular Value 

Decomposition (SVD), Truncated SVD [HAN 00] et Piecewise Polynomial TSVD (PP-TSVD) 
[HAN 96]. La différence entre ces techniques réside dans la manière dont on impose les 

contraintes additionnelles sur la solution afin de réduire l’effet des erreurs. 

La forme de régularisation que nous utilisons est celle développée par Tikhonov et elle 

est appliquée à des domaines très variés, comme par exemple le traitement des images [AND 

77] ou la technologie biomédicale [SKI 02]. Le principe de cette méthode consiste dans le choix 

d’une solution ݔఒ qui satisfasse le problème : 

 min
௫

ሼԡݔܣ െ ܾԡଶ
ଶ ൅ ԡଶݔԡܲߣ

ଶሽ [2.24]

ܲ est l’opérateur différentiel de premier ordre et ߣ le paramètre de régularisation qui 

contrôle le poids de la minimisation de la contrainte latérale ԡܲݔԡଶ par rapport à la 

minimisation de la norme résiduelle ԡݔܣ െ ܾԡଶ. 

Plusieurs méthodes permettant la détermination du paramètre de régularisation ߣ 

existent, les plus récentes et les plus fiables sont L-Curve (LC) [HAN 93] et Self-Consistency 

(SC) [HON 90]. 

2.6. Performances et limitations 

Les critères de performance reposent sur la résolution spatiale et la sensibilité. La 

résolution en épaisseur dépend en premier lieu de la manière dont se propage l’onde 

thermique. La taille de la zone thermique est conditionnée par les caractéristiques thermiques 

du matériau mais aussi par la fréquence de modulation. Plus la fréquence est basse et plus la 
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zone thermique est grande. On définit la longueur de diffusion thermique ߙ௧ [MAR 92] par la 

distance à laquelle une source de chaleur est atténuée de ݁ିଵ . Elle peut s’écrire : 

 
௧ߙ ൌ ඨ

௧ܦ

[2.25] ݂ߨ

où ܦ௧ (m2/s) est la diffusivité thermique et ݂ la fréquence de modulation du faisceau.  

Ainsi, la résolution proche de la surface peut être améliorée en augmentant la 

fréquence de modulation. Pour des matériaux avec une grande diffusivité thermique, la 

résolution est moindre par rapport aux matériaux polymères. Cependant d’autres facteurs 

doivent être pris en compte comme par exemple la bande passante du préamplificateur, 

l’épaisseur de l’échantillon. Le système FLIMM offre généralement une résolution en 

profondeur inférieure à 1 µm. 

La focalisation du faisceau laser avec une taille de spot de 5 µm permet d’effectuer des 

mesures localisées. Grâce à des platines motorisées permettant un balayage suivant les axes 

X et Y de la surface de l’échantillon, des cartographies multidimensionnelles de charges 

d’espace ou de la polarisation peuvent être réalisées [PHA 09a], [PET 09], avec une résolution 

latérale d’environ 10 µm comme nous le verrons au chapitre 4. Afin d’obtenir la meilleure 

résolution latérale, il faut une taille de spot la plus petite possible, et une fréquence de 

modulation la plus grande possible. 

L’intensité du signal utile étant liée à l’absorption du faisceau laser, pour augmenter le 

rapport signal/bruit, on a cherché à améliorer l’absorption optique du faisceau laser par les 

électrodes. Expérimentalement, une mise au point minutieuse a été menée pour éliminer 

toute source parasite, et la chaine de conditionnement de signal a été tout particulièrement 

soignée pour réduire le niveau de bruit. 

Les limites de cette méthode, comme la plupart des méthodes thermiques, sont 

relatives au type de source utilisée. Le but étant de localiser la charge en profondeur, il 

faudra exciter le matériau sur une large bande de fréquences. La modélisation thermique 

donne alors des indications sur le choix de cette bande mais montre également les limites : à 

basse fréquence, la zone thermique est grande et le signal capté est donc issu de l’état de 
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charge général dans cette zone. Il devient donc difficile d’obtenir une bonne résolution sur 

toute la profondeur de l’échantillon. Une solution consiste à retourner l’échantillon, et à 

renouveler l’opération. L’association des réponses obtenues successivement sur les deux 

faces permet de reconstituer le profil intégral à l’intérieur de l’échantillon. En outre, afin 

d’assurer une bonne résolution spatiale, le balayage en fréquence doit s’effectuer sur une 

plage importante, rendant ainsi cette technique relativement lente.  

2.7. Mesures FLIMM sous contrainte électrique continue 

Les études de mesures de charges d’espace par la méthode FLIMM menées jusqu’à 

présent ont concerné la caractérisation des échantillons en condition de court-circuit. Avec le 

développement par exemple des câbles HVDC, les efforts se sont recentrés sur la possibilité 

de donner une information «temps réel» et in-situ sur l’apparition, le développement et 

l’évolution de la charge d’espace dans l’isolant du système étudié. Ainsi, la FLIMM a donc 

évolué vers des mesures sous champ DC. 

La FLIMM en conditions de court-circuit nous informe sur l’état statique résiduel des 

charges dans le matériau avant et après l’application de la contrainte. Cependant, pour rester 

proche des conditions de service des systèmes isolés et pour une meilleure compréhension 

des phénomènes apparaissant lorsqu’un champ électrique extérieur est appliqué, la FLIMM a 

été adaptée pour réaliser des mesures sous champ électrique appliqué [PHA 07]. De plus, les 

mesures sous tension peuvent apporter des informations utiles pour la calibration des 

mesures de charge d’espace de la technique.  

2.7.1. Principe 

Compte tenu des similitudes entre les méthodes MOT et FLIMM, une adaptation de la 

technique du « double condensateur » [AGN 00], [NOT 01] a été étudiée pour la méthode FLIMM. 

Cette technique consiste à associer un échantillon de mesure à un échantillon de 

compensation aux dimensions identiques. Ces deux échantillons sont disposés dans deux 

cellules strictement identiques reliées à la source de tension et au préamplificateur. 

L’utilisation de deux échantillons identiques apporte l’avantage de compenser les courants 
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transitoires de polarisation et de conduction pouvant apparaître sous forts champs ; le courant 

mesuré est ainsi dû uniquement eu champ électrique interne de l’échantillon mesuré [TOU 07b]. 

Figure 2.5. Schéma de principe du banc de mesure FLIMM sous champ 

Le schéma de principe de banc de mesure FLIMM sous champ est représenté sur la 

figure 2.5. L’électrode supérieure de la cellule de mesure, soumise au faisceau laser, est mise 

à la masse, tandis que l’électrode inférieure est connectée à l’électrode supérieure de la 

cellule de compensation. Celles-ci, qu’on appellera « électrodes de charge », sont reliées à 

source de haute tension continue ( ு்ܸ) via un interrupteur.  

La mesure « sous champ » est ainsi réalisée en deux étapes. Dans un premier temps, 

l’électrode inférieure de la cellule de compensation est reliée à la masse et on applique entre 

les deux cellules une tension de quelques centaines de volts. Afin d’éviter le transport de 

charges d’influence aux électrodes à travers la source HT, celle-ci doit être déconnectée 

pendant la mesure et le préamplificateur est rebranché à la cellule de compensation. 

Lorsque l’on souhaite évoluer vers une analyse sous champ, des problèmes spécifiques 

se posent. L’application d’un champ continu entre les électrodes de l’échantillon (par le biais 

d’une HT) peut induire une destruction de la chaîne de traitement du signal. De plus, ce 

signal FLIMM doit rester spécifique de la charge interne, et ne pas être bruité par des 

courants liés à l’instrumentation (de conduction, de polarisation par exemple). Une mesure 
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directe sous tension n’est donc pas envisageable. Ainsi, il faut pouvoir déconnecter la HT 

pendant la mesure, ce qui supposera une absence de déclin de potentiel sur les électrodes. La 

durée d’enregistrement d’un spectre FLIMM ܫሺ݂ሻ n’étant pas instantanée, c’est un paramètre 

dont il va falloir évaluer l’influence. 

2.7.2. Problème électrostatique 

Comme mentionné précédemment, il est essentiel de supposer que les deux 

échantillons ont  la même distribution des charges. Ainsi, les échantillons étant identiques, si 

une charge ܳ௜ se trouve à une distance ݖ de l’électrode mise à la masse dans un des 

échantillons, il doit en être de même pour le deuxième.  

Figure 2.6. Étapes de mesure et création des charges images pour la FLIMM sous champ 

a) Application de la haute tension ; b) Mesure du signal  

On considère une charge ܳ௜ située à la distance ݖ et ሺܮ െ  ሻ des électrodes et seݖ

trouvant dans une couche plane infiniment mince parallèle à celles-ci pour chaque 

échantillon. Par influence totale, cette charge interne ܳ௜ induit sur les électrodes, des charges 

images ܳ௜ଵ௝ et ܳ௜ଶ௝, qui dépendent des distances ݖ et ሺܮ െ ݆ ሻ avecݖ ൌ ݉, ܿ. On notera avec 
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l’indice ݉ les quantités relatives à l’échantillon de mesure et avec l’indice ܿ les quantités 

relatives à l’échantillon de compensation. La condition d’influence totale impose la neutralité 

électrique des charges ce qui traduit par : 

 ܳ௜ଵ௝ ൅ ܳ௜ଶ௝ ൅ ܳ௜ ൌ 0,   ݆ ൌ ݉, ܿ [2.26]

Au terme de l’étape de charge, on a : ܳ௜ଵ௠ ൌ ܳ௜ଵ௖ ൌ ܳଵ 

En présence de ு்ܸ, il apparaît sur les électrodes des charges surfaciques ߪ ൌ ߝ ு்ܸ/ܮ. 

L’induction électrique ܦ ൌ .ߝ  : vaut ܧ

Sur [ 0, .ߝ : [ݖ ܧ ൌ ܳ௜ଵ௝ െ  ߪ
݆ ൌ ݉, ܿ 

Sur [ ݖ, .ߝ : [ܮ ܧ ൌ െܳ௜ଶ௝ െ ߪ ൌ ܳ௜ଵ௝ ൅ ܳ௜ െ  ߪ

où ߝ représente la permittivité du matériau (Fm-1) et ܧ le champ électrique interne (Vm-1). 

Le théorème de Gauss permet d’écrire ׯ ሬԦܧ . ݈݀ሬሬሬԦ ൌ െ ு்ܸ  ׷

 

ە
ۖ
۔

ۖ
ሺܳ௜ଵ௠ۓ െ ሻߪ න

ݑ݀
ߝ

௭

଴

൅ ሺܳ௜ଵ௠ ൅ ܳ௜ െ ሻߪ න
ݑ݀
ߝ

௅

௭

ൌ െ ு்ܸ

ሺܳ௜ଵ௖ െ ሻߪ න
ݑ݀
ߝ

௭

଴

൅ ሺܳ௜ଵ௖ ൅ ܳ௜ െ ሻߪ න
ݑ݀
ߝ

௅

௭

ൌ െ ு்ܸ

 [2.27]

Quand on ouvre l’interrupteur relié à ு்ܸ, la somme des charges présentes sur les deux 

électrodes de charges reste constante durant toute l’étape de mesure (ܳ௜ଶ௠ ൅ ܳ௜ଶ௖ ൌ  En .(݁ݐܿ

s’appuyant sur [2.26], on déduit que : 

 ܳ௜ଵ௠ ൅ ܳ௜ଵ௖ ൌ ݁ݐܿ ൌ 2ܳଵ [2.28]

L’exposition au laser provoque sur l’électrode supérieure de la cellule de mesure une 

variation de la charge ∆ߪ : 

 ܳԢ௜ଵ௠ ൌ ܳଵ ൅ [2.29] ߪ∆

A partir des équations [2.28] et [2.29], on trouve : 

 ܳԢ௜ଵ௖ ൌ ܳଵ െ [2.30] ߪ∆
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De plus, le laser engendre une variation locale de ݀ݑ et ߝ dans l’échantillon de mesure. 

Alors, si on considère que le potentiel des électrodes de charge devient ଴ܸ et en utilisant les 

équations [2.29] et [2.30], l’équation [2.27] devient : 

 

ە
ۖ
۔

ۖ
ሺܳଵۓ ൅ ߪ∆ െ ሻߪ න

Ԣݑ݀
Ԣߝ

௭

଴

൅ ሺܳଵ ൅ ߪ∆ ൅ ܳ௜ െ ሻߪ න
Ԣݑ݀
Ԣߝ

௅

௭

ൌ െ ଴ܸ

ሺܳଵ െ ߪ∆ െ ሻߪ න
ݑ݀
ߝ

௭

଴

൅ ሺܳଵ െ ߪ∆ ൅ ܳ௜ െ ሻߪ න
ݑ݀
ߝ

௅

௭

ൌ െ ଴ܸ

 [2.31]

D’où : 
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ۖ
۔

ۖ
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Ԣݑ݀
Ԣߝ

௅

଴
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En soustrayant les deux équations précédentes, on trouve : 

ߪ∆ ቎න
ᇱݑ݀

ᇱߝ

௅

଴

൅ න
ݑ݀
ߝ

௅

଴

቏ ൅ ሺܳଵ െ ሻߪ ቎න
ᇱݑ݀
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ݑ݀
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௅

଴
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଴
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ᇱݑ݀

ᇱߝ

௅

௭

െ න
ݑ݀
ߝ

௅

௭

቏ ൌ 0 [2.32]

Le changement de température provoque une dilatation du matériau et une variation 

locale de la permittivité, qui s’écrivent : 

ᇱݑ݀  ൌ ሺ1 ൅ ; ݑ௫ܶሻ݀ߙ Ԣߝ ൌ ଴ሺ1்ߝ ൅  ఌܶሻߙ

De sorte que : 

Ԣݑ݀ 
Ԣߝ ൌ ൤

1 ൅ ௫ܶߙ
1 ൅ ఌܶ൨ߙ

ݑ݀
଴்ߝ

ൎ ሺ1 ൅ ሻܶߙ
ݑ݀
ߝ avec ׷ ߙ ൌ ௫ߙ െ  ఌߙ

On remplace cette expression dans l’équation [2.32] pour trouver :  
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ߪ∆ ൌ െሺܳଵ െ ߪ ൅ ሻߪ∆

ߙ
ܮ2 න ݑ݀ܶ

௅

଴

െ ܳ௜
ߙ

ܮ2 න ݑ݀ܶ
௅

௭

 [2.33]

De la même manière la FLIMM classique (voir paragraphe 2.4), on trouve : 

 
ߪ∆ ൌ ߪ

ߙ
ܮ2 න ܶሺݖሻ݀ݖ

௅

଴

െ
ߝߙ
ܮ2 න ݖሻ݀ݖሻܶሺݖ௥ሺܧ

௅

଴

 [2.34]

où ܧ௥ሺݖሻ est le champ résiduel induit par les charges. Posons ܧ௔ le champ électrique 

appliqué : 

ߪ  ൌ
ߝ ு்ܸ

ܮ ൌ െܧߝ௔ 

En remplaçant dans l’équation [2.34], on obtient : 
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଴
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La densité de courant dans le circuit extérieur est donné par : 

ሻݐሺܬ  ൌ െ
݀ܳԢ௜ଵ஼

ݐ݀ ൌ
ߪ∆݀
ݐ݀  

Donc ܬሺݐሻ ൌ
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௅

଴

െ
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௅

଴
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௅

଴

െ
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߲
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௅

଴

 

On rappelle que ܶሺݖ, ሻݐ ൌ ܶሺݖ, ݂ሻ݁௝ఠ௧ pour une modulation sinusoïdale. On en déduit : 

ሺ݂ሻܬ  ൌ െ݆߱
ߝߙ
ܮ2 නሺܧ௥ሺݖሻ ൅ ,ݖ௔ሻܶሺܧ ݂ሻ݀ݖ

௅

଴

 [2.35]

L’expression du courant s’écrit : 
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ሺ݂ሻܫ  ൌ න ሺ݂ሻܬ
ௌ

ൌ െ݆߱
ߝߙ
ܮ2 න නሺܧ௥ሺݖሻ ൅ ,ݖ௔ሻܶሺܧ ݂ሻ݀ܵ݀ݖ

௅

଴ௌ

 [2.36]

où ܵ la surface du faisceau laser. 

Sous faible champ appliqué, la technique permet de séparer les contributions du champ 

externe et du champ interne. Ceci est très utile pour effectuer une calibration des mesures de 

charges d’espace comme cela est montré dans le chapitre 3. Nous envisageons également 

d’utiliser cette technique pour d’étudier la dynamique de la charge d’espace sous champs. 

2.8. Nouvelle stratégie de mesure 

2.8.1. Principe 

Les cartographies en 3 dimensions de charges d’espace nécessitent un balayage de la 

surface et une analyse fréquentielle du signal FLIMM. Ce balayage de la surface nécessite un 

nombre de points de mesure d’autant plus important que la surface analysée est grande et que 

la résolution souhaitée est grande. Chaque point de mesure nécessite au minimum 65 

fréquences pour reconstituer le profil de charge en profondeur au point de mesure. Cela 

entraine un temps d’acquisition excessivement long. Afin d'améliorer le temps d'acquisition, 

la précision et la fiabilité de nos mesures expérimentales, nous avons développé une nouvelle 

stratégie suivant 3 étapes : 

1. La première étape consiste à effectuer un balayage de la surface de l’échantillon à 

une fréquence fixe avec une résolution latérale de 150 µm. La différence entre les 

parties réelle et imaginaire du courant mesuré représente le champ électrique 

interne ou la polarisation. De cette façon, on peut obtenir très rapidement une 

cartographie du champ électrique interne ou du profil de polarisation dans la zone 

thermique qui permet la localisation des zones d’étude. 

2. En seconde étape, un balayage de la zone d’étude sélectionnée est effectué à 

différentes fréquences et avec une bonne résolution latérale. La mesure à de 

diverses fréquences fixes permet la connaissance du champ électrique interne ou la 

polarisation à différentes profondeurs (tomographie tridimensionnelle). En utilisant 
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la méthode d’approximation [PLO 92], la profondeur d’investigation est donnée par la 

profondeur de pénétration thermique est donnée par ݖ௥ ൌ ට஽೟
గ௙

 où ܦ௧ (m2/s) est la 

diffusivité thermique. Ce nouveau protocole nous permet de réduire fortement le 

temps d'acquisition, par exemple 10 fois moins de temps pour 5 plans de mesure. À 

partir de ces mesures, une ligne d'étude peut être choisie afin d'obtenir une 

résolution spatiale dans le volume et latérale plus élevée. 

3. Enfin, nous réalisons un balayage fréquentiel entre 105 Hz et 10 kHz pour chaque 

point de la ligne d’étude choisie. La déconvolution mathématique des signaux 

enregistrés permet la reconstruction de la distribution spatiale des charges à 

l'intérieur de l'échantillon. Les profils de charge obtenus pour chaque point de 

mesure donnent l’état de charge dans un plan perpendiculaire à la surface de 

l’échantillon. 

Cette nouvelle stratégie de mesure permet de choisir la zone d’étude et de mesurer 

l’état de charge dans l’échantillon avec une haute résolution de l’ordre du micromètre dans 

un temps réduit. 

2.8.2. Programme d’acquisition 

En se basant sur la nouvelle stratégie de mesure, nous avons développé un nouveau 

programme d’acquisition sous Delphi. L’interface entre le dispositif de mesure et 

l’ordinateur est assuré par ce programme permettant d’une part une souplesse dans le choix 

des paramètres de mesures et l’enregistrement des courants dans des fichiers ASCII (*.dat) 

ou des fichiers compatibles avec Matlab (*.m) et le mode de balayage de la surface de 

l’échantillon à une fréquence fixe ou à différentes fréquences. Les cartographies de charges 

sont effectuées automatiquement grâce à deux platines motorisées qui sont commandés par le 

programme d’acquisition. 

Dans le mode de balayage à fréquence fixe, ce logiciel permet d’afficher très 

rapidement une cartographie du champ électrique interne ou du profil de polarisation. Il est 

facile de modifier la valeur de la fréquence et la zone d’étude si les résultats obtenus ne sont 

pas satisfaisants. 
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En ce qui concerne le balayage FLIMM, le choix de la gamme de fréquences se fait en 

sélectionnant les fréquences minimales et maximales et le nombre des points entre ces deux 

valeurs. L’espacement des fréquences peut se faire de façon linéaire ou logarithmique. Pour 

chaque point de mesure, ce logiciel permet l’affichage instantané de l’évolution des spectres 

de courants (les parties imaginaire et réelles). Afin de faciliter le traitement des données 

ultérieurement, on peut intégrer dans le fichier de mesure les paramètres d’acquisition et les 

caractéristiques de l’échantillon. Ainsi, avant de lancer le programme d’acquisition, on 

renseigne le fichier avec le type du matériau étudié, sa permittivité et son épaisseur. Ces 

constantes seront nécessaires lors du traitement mathématique des données. 

 

Figure 2.7. Interface du programme d’acquisition      

2.9. Perspectives de développement et conclusions 

Depuis son implantation dans notre équipe, la méthode FLIMM n’a cessé d’évoluer et 

les différentes études et recherches menées ces dernières années ont permis d’en faire une 

des meilleures méthodes de mesure de charge d’espace ou de polarisation compte tenu de sa 

très bonne résolution latérale et en profondeur. Afin de la rendre plus puissante et fiable, de 
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nombreuses avancées, par exemple les mesures sous tension continu et la nouvelle stratégie 

de mesure, ont été apportées. 

Le développement de la méthode FLIMM sous champ électrique continu est d’une 

grande importance pour nos futures études, car il permet à la fois d’effectuer des mesures des 

charges d’espace dans des conditions proches des conditions industrielles et de calibrer le 

gradient thermique qui se diffuse dans le matériau. 

La nouvelle stratégie de mesure permet de choisir la zone d’étude et de mesurer l’état 

de charge dans l’échantillon avec une haute résolution de l’ordre du micromètre dans un 

temps réduit. Un nouveau logiciel d’acquisition, avec son interface interactive, rend 

l’acquisition des données facile et fiable. 

La méthode FLIMM offre l’avantage d’être relativement simple à mettre en œuvre 

avec l'équipement conventionnel du laboratoire. Elle permet une détection ponctuelle des 

charges d’espace et la réalisation de cartographie 3D de charges d’espace ou de polarisation 

avec une résolution latérale de quelques microns et une résolution spatiale dans le volume 

inférieure à 1 µm.  
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Chapitre 3. Modélisation de la température 

3.1. Introduction 

La détermination des distributions de charges d’espace ou de polarisation à partir des 

données expérimentales de la méthode FLIMM nécessite la modélisation du gradient 

thermique à l’intérieur du matériau. Plus la modélisation est proche des phénomènes 

physiques, plus les résultats obtenus se rapprochent d’une solution réelle. 

C’est selon cette trame que va s’articuler ce chapitre. Dans un premier temps nous 

exposerons la modélisation de la température. La calibration du niveau de charge sera 

abordée dans une deuxième partie ainsi que la caractérisation de la diode laser (taille de spot 

du faisceau laser et sa puissance à la surface de l’échantillon). Le dernier paragraphe portera 

sur l’ablation des électrodes. 

3.2. Modélisation de la température 

En instrumentation FLIMM, il est impossible d’évaluer expérimentalement la variation 

de la température à l’intérieur du matériau. Ainsi, la nécessité de mettre au point un modèle 

mathématique cohérent pour estimer la température locale dans un échantillon s’est imposée.  

Plusieurs modèles de température ont été développés dans notre équipe. 

Historiquement, le premier modèle mis au point était un modèle unidimensionnel considérant 

un apport de chaleur surfacique. Ce modèle nous donnait une estimation de la charge à 

l’intérieur de l’échantillon. Mais l’originalité de la méthode FLIMM, c’est la focalisation du 
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faisceau laser qui permet de détecter point par point une distribution de charges et de réaliser 

ainsi une cartographie 3D. Le développement d’un nouveau modèle tenant compte d’une 

propagation multidimensionnelle du gradient thermique s’est donc avéré nécessaire. Il s’agit 

d’un modèle tridimensionnel analytique de la température avec apport de chaleur qui a été le 

sujet d’une thèse de doctorat dans notre équipe [MOU 00]. 

En outre, les échantillons mesurés étant généralement thermiquement et optiquement 

mince, il est donc indispensable de tenir compte de l’environnement thermique de 

l’échantillon dans la cellule de mesure ainsi que de l’absorption du faisceau par les différents 

milieux. Ceci nous conduira à une modélisation à quatre couches en une dimension qui sera 

utilisée pour la détermination du profil de la charge d’espace en profondeur, mais afin 

d’étudier des systèmes plus complexes ou des échantillons multicouches dans de futures 

études, un modèle 1D multicouches sera adopté. Pour les cartographies, nous avons 

développé un modèle en trois dimensions multicouches par éléments finis prenant en compte 

son environnement thermique au sein de la cellule. 

3.2.1. Equation générale de la chaleur 

Pour un milieu homogène, isotrope dont les coefficients ne dépendent pas de la 

chaleur, l’expression de la température en tout point localisé par son vecteur position ݎԦ est 

donné par l’équation de diffusion de la chaleur :  

 ∆ܶሺݎԦ, ሻݐ െ
1

௧ܦ

߲ܶሺݎԦ, ሻݐ
ݐ߲ ൌ െ

ܳሺݎԦ, ሻݐ
߯  [3.1]

ܳሺݎԦ,   .ሻ modélise l’apport de chaleur volumiqueݐ

߯ est la conductivité thermique (W/m/K), ܥ௣ la chaleur spécifique (J/kg°C), ߩ la masse 

volumique (kg/cm3) et ܦ௧ la diffusivité thermique (m2/s) définie par ܦ௧ ൌ ఞ
ఘ஼೛

. 

 En fonction des hypothèses faites sur l’apport de chaleur, de la géométrie de 

l’échantillon et des conditions aux limites, différentes expression de la température peuvent 

être obtenues. 
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3.2.2. Modèle 3D trois couches de la température 

3.2.2.1. Géométrie du problème 

On considère un échantillon à faces parallèles distantes d’une longueur ܮ et aux 

dimensions latérales infinies. La face dite avant de cet échantillon reçoit l’impact d’un 

faisceau laser dont la répartition d’énergie est supposée gaussienne. Pour tenir compte des 

flux de chaleur sur les deux faces avant et arrière de l’échantillon, deux milieux de diffusion 

sont ajoutés de part et d’autre de l’échantillon. 

 

Figure 3.1. Modèle tridimensionnel avec apport volumique 

3.2.2.2. Equation de chaleur 

La distribution de la température dans le volume est définie par l’équation de 

conduction de chaleur. Dans le modèle à trois couches air (1) / échantillon (2) / milieu de 

fond (3) (figure 3.1) et en régime harmonique, elle prend trois formes différentes [MOU 97], 

[MOU 00] : 
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air (a) 

échantillon (s) 

fond (f) 

[3.2]

avec ܦ௧௜ diffusivité thermique du milieu ݅, ߯௜ conductivité thermique du milieu ݅ et ݔ, ,ݕ  les ݖ

coordonnées du point où la température est calculée. 

Les conditions de continuité de la température et du flux de chaleur aux interfaces 

imposent les conditions aux limites suivantes : 

   

ە
ۖۖ
۔

ۖۖ
ۓ ௔ܶሺݖ ൌ 0ሻ ൌ ௦ܶሺݖ ൌ 0ሻ

௦ܶሺݖ ൌ ሻܮ ൌ ௙ܶሺݖ ൌ ሻܮ

െ߯௔
݀ ௔ܶ

ݖ݀ ฬ
௭ୀ଴

ൌ െ߯௦
݀ ௦ܶ

ݖ݀ ฬ
௭ୀ଴

െ߯௦
݀ ௦ܶ

ݖ݀ ฬ
௭ୀ௅

ൌ െ߯௙
݀ ௙ܶ

ݖ݀ ฬ
௭ୀ௅

 [3.3]

3.2.2.3. Modélisation de la source de chaleur 

Soit ׎଴ le flux surfacique du faisceau laser incident à l’interface air / échantillon. Il 

représente la puissance par unité de surface du faisceau laser incident et a pour expression 
[AUS 89], [JAC 80] : 

଴׎  ൌ
ܲ

଴ݎߨ2
ଶ ݁ିቀ ௥

௥బ
ቁ

మ

݁௝ఠ௧ [3.4]

où P (W) est la puissance de la diode laser et ݎ଴ (m) est le rayon du faisceau laser à 1/݁ଶ. 
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Figure 3.2. Modélisation de la source de chaleur 

Au niveau de l’interface air / échantillon, une partie de l’énergie du faisceau est 

réfléchie. La partie transmisse se propage en subissant une atténuation jusqu’à l’interface 

entre échantillon / milieu de fond. Une partie de cette énergie est transmise au dernier milieu, 

la partie réfléchie se propage de nouveau jusqu’à la première interface en subissant une 

atténuation et ainsi de suite. 

Chaque milieu est caractérisé par son indice optique complexe défini par : 

 ෤݊௜ ൌ ݊௜ െ ݆݇௜ [3.5]

où ݊௜ est l’indice de réfraction, lié à la vitesse de propagation de l’onde dans le milieu 

considéré, ݇௜ l’indice d’extinction décrivant l’atténuation de l’onde lors de cette 

propagation. . 

Au niveau d’une interface, la propagation d’énergie réfléchie est définie par la 

réflectivité spéculaire ܴ௜௝ : 

 
ܴ௜௝ ൌ

൫݊௜ െ ௝݊൯ଶ ൅ ൫݇௜ െ ௝݇൯ଶ

൫݊௜ ൅ ௝݊൯ଶ ൅ ൫݇௜ ൅ ௝݇൯ଶ [3.6]

L’atténuation au cours de la propagation est définie par ߚఒ, le coefficient spectral 

d’absorption, donné par :  
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ఒߚ ൌ

௜݇ߨ4

ߣ  [3.7]

avec ߣ est la longueur d’onde du faisceau. 

Au sein de l’échantillon, il existe deux flux de lumière ׎ା et ି׎, qui se propage dans 

deux directions opposées. Ces deux flux vérifient les équations différentielles suivantes : 

 

൞

ሻݖାሺ׎݀
ݖ݀ ൅ ሻݖାሺ׎ఒߚ ൌ 0

െ
ሻݖሺି׎݀

ݖ݀ ൅ ሻݖሺି׎ఒߚ ൌ 0
 [3.8]

Ces équations différentielles ont pour solutions : 

 
ቊ׎ାሺݖሻ ൌ ܰ݁ିఉഊ௭

ሻݖሺି׎ ൌ   ఉഊ௭݁ܯ
 [3.9]

Un bilan des flux au niveau des interfaces permet d’établir les conditions aux limites, 

donnant ainsi les constantes d’intégration ܯ et ܰ. 

 ൜׎ାሺ0ሻ ൌ ሺ1 െ ܴଵሻ׎଴ ൅ ܴଵି׎ሺ0ሻ
ሻܮሺି׎ ൌ ܴଶ׎ାሺܮሻ        [3.10]

d’où : 

 

ە
ۖ
۔

ۖ
ܰۓ ൌ

1 െ ܴଵ

1 െ ܴଵܴଶ݁ିଶఉഊ௅ ଴׎

ܯ ൌ
ሺ1 െ ܴଵሻܴଶ

1 െ ܴଵܴଶ݁ିଶఉഊ௅ ଴݁ିଶఉഊ௅׎
 [3.11]

La source de chaleur est générée par le faisceau laser incident dans le milieu s’exprime 

comme la divergence du flux radiatif créé en chaque point du matériau : 

 
ܳሺݖሻ ൌ

ሻݖሺି׎݀
ݖ݀ െ

ሻݖାሺ׎݀
ݖ݀ ൌ ఒ൫ܰ݁ିఉഊ௭ߚ ൅ ఉഊ௭൯ [3.12]݁ܯ

Ce qui donne : 

 
ܳሺݖሻ ൌ

ఒܲ݁ିቀߚ ௥
௥బ

ቁ
మ

݁௝ఠ௧

଴ݎߨ2
ଶ ቈ

ሺ1 െ ܴଵሻ݁ିఉഊ௭ ൅ ሺ1 െ ܴଵሻܴଶ݁ିଶఉഊ௅݁ఉഊ௭

1 െ ܴଵܴଶ݁ିଶఉഊ௅ ቉ [3.13]



Chapitre 3. Modélisation de la température 

 

78 

 

3.2.2.4. Résolution 

La méthode de résolution des équations est basée sur l’utilisation des transformées de 

Fourier. On effectue une double transformée de Fourier de l’équation de conduction de la 

chaleur par rapport aux variables spatiales ݔ et ݕ. L’importante simplification qui en découle 

permet de résoudre dans le plan des transformées à l’aide de fonctions de Green. 

L’hypothèse de milieux thermiquement épais autour de l’échantillon aboutit à une expression 

de la chaleur simple dans le plan de Fourier. Le retour dans le plan réel est effectué à l’aide 

d’un logiciel de calcul numérique permettant d’exploiter au mieux les résultats obtenus.  

L’expression de la température dans le plan réel s’exprime alors [MOU 97], [MOU 00] : 

 
ܶሺݎ, ሻݖ ൌ

1
ሺ2ߨሻଶ න න ෨ܶሺ݇ሻ݁௝௞௥௖௢௦ఎ݇݀݇݀ߟ

ଶగ

ఎୀ଴

ஶ

௞ୀ଴

 [3.14]

où ෨ܶሺ݇ሻ ൌ
ሚܵ଴ሺ݇ሻ

ௌߜ
ଶ െ ఒߚ

ଶ ൤
ఒߚ

ௌߜ
݁ିఋೄ௭ െ ݁ିఉഊ௭൨ 

avec kଶ ൌ mଶ ൅ nଶ ൌ Q,   S෨଴ሺkሻ ൌ െ ଶ
஧஠మ P଴ሺ1 െ Rሻβ஛eିୟమ୩మ et ߜௌ ൌ ܽ ൅ ݆ܾ 

Où ܽ ൌ ඨܳ ൅ ඥܳଶ ൅ ଶߗ4

2 , ܾ ൌ ඨെܳ ൅ ඥܳଶ ൅ ଶߗ4

2 ݐ݁ ߗ ൌ
߱

௧ܦ2
  

3.2.3. Modèle 1D quatre couches 

Le modèle 1D quatre couches a été réalisé suite aux améliorations apportées à la 

cellule de mesure [PET 04b], la superposition d’une plaquette de verre par dessus l’échantillon 

modifiant les conditions aux limites et entraînant une modification dans la propagation de la 

température. Ainsi, le modèle 1D quatre couches tient compte de la propagation de la chaleur 

en fonction des caractéristiques thermiques de chaque milieu composant le système de 

mesure.  
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3.2.3.1. Géométrie du problème 

On considère une association de milieu à faces parallèles aux dimensions latérales 

infinies. La face dite avant de l’électrode reçoit l’impact d’un faisceau laser dont les 

dimensions sont grandes vis-à-vis de l’épaisseur de l’échantillon. La propagation se fait 

suivant l’axe ݖ du faisceau incident (figure 3.3).  

Chaque milieu reçoit un apport de chaleur en fonction des indices optiques complexes. 

 

Figure 3.3. Modèle unidimensionnel quatre couches 

3.2.3.2. Equations de la chaleur 

La distribution de la température dans le modèle est définie par l’équation de 

conduction de la chaleur. Dans notre modèle à quatre couches (air, électrode supérieure, 

échantillon, électrode inférieure) [MAD 89], on obtient dans chaque milieu : 
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ە
ۖ
ۖ
ۖ
۔

ۖ
ۖ
ۖ
ଶ݀ۓ

ଵܶሺݖሻ
݀ଶݖ െ ଵߜ

ଶ
ଵܶሺݖሻ ൌ 0

݀ଶ
ଶܶሺݖሻ

݀ଶݖ െ ଶߜ
ଶ

ଶܶሺݖሻ ൌ െ
1

߯ଶ
ܳଶሺݖሻ

݀ଶ
ଷܶሺݖሻ

݀ଶݖ െ ଷߜ
ଶ

ଷܶሺݖሻ ൌ െ
1

߯ଷ
ܳଷሺݖሻ

݀ଶ
ସܶሺݖሻ

݀ଶݖ െ ସߜ
ଶ

ସܶሺݖሻ ൌ െ
1

߯ସ
ܳସሺݖሻ

 

air (1) 

électrode supérieure (2) 

échantillon (3) 

électrode inférieure (4) 

[3.15]

avec ߜ௜ ൌ ݆ ఠ
஽೟೔

,   ݅ ൌ ሺ1, … ,4ሻ,    ݆ଶ ൌ െ1. 

Les conditions de continuité de la température et du flux de chaleur aux interfaces 

imposent les conditions aux limites suivantes : 

   

ە
ۖ
ۖ
ۖ
ۖ
۔

ۖ
ۖ
ۖ
ۖ
ۓ ଵܶሺݖ ൌ െ∞ሻ ൌ 0        

ଵܶሺݖ ൌ െ݈ሻ ൌ ଶܶሺݖ ൌ െ݈ሻ
ଶܶሺݖ ൌ 0ሻ ൌ ଷܶሺݖ ൌ 0ሻ             
ଷܶሺݖ ൌ ሻܮ ൌ ସܶሺݖ ൌ              ሻܮ
ସܶሺݖ ൌ ൅∞ሻ ൌ 0                        

െ߯ଵ
݀ ଵܶ

ݖ݀ ฬ
௭ୀି௟

ൌ െ߯ଶ
݀ ଶܶ

ݖ݀ ฬ
௭ୀି௟

െ߯ଶ
݀ ଶܶ

ݖ݀ ฬ
௭ୀ଴

ൌ െ߯ଷ
݀ ଷܶ

ݖ݀ ฬ
௭ୀ଴

   

െ߯ଷ
݀ ଷܶ

ݖ݀ ฬ
௭ୀ௅

ൌ െ߯ସ
݀ ସܶ

ݖ݀ ฬ
௭ୀ௅

 
[3.16]

3.2.3.3. Modélisation des sources de chaleur 

La source de chaleur dans le modèle quatre couches peut être modélisée à partir du 

schéma suivant : 



Chapitre 3. Modélisation de la température                        

 

81 

 

Figure 3.4. Modélisation de la source de chaleur pour quatre couches 

Soient ܴଵ,  ܴଶ et ܴଷ les réflectivités spéculaires au niveau de chacune interface, 

,ఒଵߚ ,ఒଶߚ   .ఒସ les coefficients spectraux d’absorptionߚ ఒଷ etߚ 

Les flux de transmis ߶௜
ାሺݖሻ et réfléchi ߶௜

ିሺݖሻ (i=1,4 est l’indice de la couche), incluant 

les réflexions multiples aux interfaces, vérifient les équations différentielles suivantes [AUS 

89] : 

 

൞

݀߶௜
ାሺݖሻ

ݖ݀ ൅ ఒ௜߶௜ߚ
ାሺݖሻ ൌ 0

െ
݀߶௜

ିሺݖሻ
ݖ݀ ൅ ఒ௜߶௜ߚ

ିሺݖሻ ൌ 0
 [3.17]

avec les conditions aux limites :  

 

ە
ۖ
۔

ۖ
ଶ߶ۓ

ାሺെ݈ሻ ൌ ሺ1 െ ܴଵሻ׎ଵ ൅ ܴଵ߶ଶ
—௟

߶ଶ
ିሺ0ሻ ൌ ܴଶ߶ଶ

ାሺ0ሻ ൅ ሺ1 െ ܴଶሻ߶ଷ
ିሺ0ሻ

ሺ1 െ ܴଶሻ߶ଶ
ାሺ0ሻ ൌ ߶ଷ

ାሺ0ሻ െ ܴଶ߶ଷ
ିሺ0ሻ

߶ଷ
ିሺܮሻ ൌ ܴଷ߶ଷ

ାሺܮሻ     
ሺ1 െ ܴଷሻ߶ଷ

ାሺܮሻ ൌ ߶ସ
ାሺܮሻ

 [3.18]

Les équations différentielles dans chaque milieu ont pour solutions :  

 
ቊ

߶௜
ାሺݖሻ|௜ୀଶ,ସ ൌ ௜ܰ݁ିఉഊ೔௭

߶௜
ିሺݖሻ|௜ୀଶ,ଷ ൌ ௜݁ఉഊ೔௭ܯ  [3.19]
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En tenant compte des conditions aux limites [3.18], nous obtenons les constantes 

d’intégration : 

 

ە
ۖ
۔

ۖ
ۓ ଶܰ ൌ

ሺ1 െ ܴଵሻ߶ଵ

1 െ ܴଶ݁ିଶఉഊమ௟ ൤ܴଶ ൅ ܴଷ
ሺ1 െ ܴଷሻሺ1 െ ܴଶሻ

1 െ ܴଷ
ଶ݁ିଶఉഊయ௅ ݁ିଶఉഊయ௅൨

ଶܯ ൌ ቈܴଶ ൅ ܴଷ
ሺ1 െ ܴଷሻሺ1 െ ܴଶሻ

1 െ ܴଷ
ଶ݁ିଶఉഊయ௅ ݁ିଶఉഊయ௅቉ ଶܰ݁ିଶఉഊమ௟

 [3.20]

 

ە
ۖ
۔

ۖ
ۓ ଷܰ ൌ

ሺ1 െ ܴଶሻ
1 െ ܴଷ

ଶ݁ିଶఉഊయ௅ ଶܰ݁ିଶఉഊమ௟

ଷܯ ൌ
ܴଷሺ1 െ ܴଶሻ݁ିଶఉഊయ௅

1 െ ܴଷ
ଶ݁ିଶఉഊయ௅ ଶܰ݁ିଶఉഊమ௟

 [3.21]

 
ସܰ ൌ

ሺ1 െ ܴଶሻሺ1 െ ܴଷሻ݁ିఉഊయ௅

1 െ ܴଷ
ଶ݁ିଶఉഊయ௅ ଶܰ݁ିଶఉഊమ௟ [3.22]

La source de chaleur générée par le faisceau laser incident dans le milieu ݅ s’exprime 

comme la divergence du flux radiatif qu’il crée en chaque point du matériau : 

 
ܳ௜ሺݖሻ|௜ୀଶ,ସ ൌ െ

݀߶௜
ାሺݖሻ

ݖ݀ ൅
݀߶௜

ିሺݖሻ
ݖ݀  [3.23]

Nous obtenons ainsi les trois sources de chaleur pour les 3 milieux : 

ܳଶሺݖሻ ൌ ଶܰߚఒଶ ቈቊܴଶ ൅ ܴଷ
ሺ1 െ ܴଷሻሺ1 െ ܴଶሻ

1 െ ܴଷ
ଶ݁ିଶఉഊయ௅ ݁ିଶఉഊయ௅ቋ ݁ఉഊమሺ௭ା௟ሻ ൅ ݁ఉഊమሺ௭ା௟ሻ቉ [3.24]

ܳଷሺݖሻ ൌ ଶܰߚఒଷ
ሺ1 െ ܴଶሻ݁ିఉഊమ௟

1 െ ܴଷ
ଶ݁ିଶఉഊయ௅ ൣܴଷ݁ିଶఉഊయ௅݁ఉഊయ௭ ൅ ݁ିఉഊయ௭൧ [3.25]

ܳସሺݖሻ ൌ ଶܰߚఒସ
ሺ1 െ ܴଷሻሺ1 െ ܴଶሻ݁ିఉഊమ௟

1 െ ܴଷ
ଶ݁ିଶఉഊయ௅ ݁ିଶఉഊయ௅݁ିଶఉഊరሺ௭ି௅ሻ [3.26]

3.2.3.4. Expression de la température 

La résolution de l’équation de la chaleur dans chaque milieu donne les équations 

suivantes :  
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ە
ۖ
۔

ۖ
ۓ ଵܶሺݖሻ ൌ ଵ݁ఋభ௭ܣ ൅ ଵ݁ିఋభ௭ܤ                

ଶܶሺݖሻ ൌ ଶ݁ఋమ௭ܣ ൅ ଶ݁ିఋమ௭ܤ ൅ ଶ൫݁ିఉഊమሺ௭ା௟ሻܥ ൅ ଵ݁ିଶఉഊమ௟݁ఉഊమሺ௭ା௟ሻ൯ߙ

ଷܶሺݖሻ ൌ ଷ݁ఋయ௭ܣ ൅ ଷ݁ିఋయ௭ܤ ൅ ଷ൫݁ିఉഊయ௭ܥ ൅ ଶ݁ఉഊయ൯ߙ                 

ସܶሺݖሻ ൌ ସ݁ఋర௭ܣ ൅ ସ݁ିఋర௭ܤ ൅ ସ݁ିఉഊరሺ௭ି௅ሻܥ                 

 [3.27]

Les différentes constantes sont déterminées à partir des équations de continuité de 

température et de flux au niveau des interfaces [PET 04b]. Par rapport au modèle 

tridimensionnel volumique, caractérisé par une difficulté mathématique de résolution de 

l’équation de chaleur et de temps de calcul prohibitifs, le modèle quatre couches avec un 

apport volumique présente une résolution mathématique analytique, et par conséquent des 

simulations plus rapides.  

3.2.4. Modèle 1D multicouches 

Afin d’étudier les systèmes plus complexes par exemple des échantillons multicouches 

dans de futures études, un nouveau modèle 1D multicouches a été développé. Ce modèle 

rend le calcul plus souple et flexible. Il permet d’une part la prise en compte plus fine de 

l’environnement thermique de l’échantillon et une meilleure évaluation de la source de 

chaleur dans les différentes couches d’autre part. 

3.2.4.1. Nouvelle méthode de calcul  

Lorsqu’on passe à un modèle à plus de quatre couches, on s’est rendu compte que les 

expressions des sources de chaleurs deviennent de plus en plus encombrantes et la résolution 

des équations de chaleur donne un calcul très lourd et compliqué compte tenu de 

l’augmentation du nombre des variables. 

Pour résoudre ce problème, une nouvelle stratégie de calcul d’apport de chaleur et de 

température sera adoptée. En se basant sur la théorie des quadripôles [DOR 96], [RAT 02], cette 

méthode nous permet de rendre la résolution plus flexible. Nous considérons que chaque 

milieu est caractérisé par une matrice appropriée (de préférence une matrice chaîne 

permettant de lier les flux de lumière à l’entrée aux mêmes grandeurs définies à la sortie) 

dont les éléments dépendent des caractéristiques optiques de chaque milieu correspondant. 

Ces matrices permettent d’exprimer les flux de lumière entre les différentes couches en 



Chapitre 3. Modélisation de la température 

 

84 

 

fonction du flux incident ߶଴ et de donner une expression des sources de chaleur simple et 

identique pour tous les milieux.  

Après avoir déterminé les sources de chaleur, nous pouvons également appliquer la 

nouvelle méthode pour calculer les températures et les flux de chaleur dans chaque milieu. 

Ainsi, la solution théorique de la température passerait par la détermination des paramètres 

des matrices chaînes. 

On va dans un premier temps déterminer la source de chaleur ainsi que la température 

dans une couche ݅. 

3.2.4.2. Calcul de la source de chaleur dans une couche ݅ 

Le calcul de la source de chaleur pour ce modèle peut être schématisé comme suit : 

 

Figure 3.5. Définition des flux de lumière à l’entrée et à la sortie de la couche i 

Soit ܴ௜ሺ௜ାଵሻ coefficient de la réflectivité spéculaire de l’interface couche ݅ et couche ݅ ൅

 .݅ ௜ épaisseur de la coucheܮ ,1

On peut alors montrer que les flux de lumière à l’entrée (ܫ௜ିଵ et ܫ௜ିଵ
ᇱ ) et à la sortie (ܫ௜ 

et ܫ௜
ᇱ) de la couche ݅ sont liés par la relation matricielle suivante : 

 ൤
௜ିଵܫ
௜ିଵܫ

ᇱ ൨ ൌ ൤ܤ௜ଵଵ ௜ଵଶܤ
௜ଶଵܤ ௜ଶଶܤ

൨ ൤
௜ܫ
௜ܫ

ᇱ൨ [3.28]
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avec ሾܤ௜ሿ la matrice chaîne.  

Les flux transmis ׎௜
ାሺݖሻ et réfléchi ׎௜

ିሺݖሻ (݅ est l’indice de la couche) sont donnés par : 

 
ቊ

߶௜
ାሺݖሻ ൌ ௜ܰ݁ିఉഊ೔௭

߶௜
ିሺݖሻ ൌ   ௜݁ఉഊ೔௭ܯ

 [3.29]

Les conditions aux limites sont : 

 

ە
ۖ
۔

ۖ
௜ିଵܫۓ

ᇱ ൌ ߶௜
ିሺ0ሻ               

௜ܫ ൌ ߶௜
ାሺܮ௜ሻ                  

߶௜
ାሺ0ሻ ൌ ൫1 െ ܴሺ௜ିଵሻ௜൯ܫ௜ିଵ ൅ ܴሺ௜ିଵሻ௜ܫ௜ିଵ

ᇱ

߶௜
ିሺܮ௜ሻ ൌ ܴ௜ሺ௜ାଵሻܫ௜ ൅ ൫1 െ ܴ௜ሺ௜ାଵሻ൯ܫ௜

ᇱ

 [3.30]

En remplaçant [3.29] dans [3.30], on obtient les expressions des constantes ௜ܰ et ܯ௜ 

suivantes :  

 

ە
ۖ
۔

ۖ
௜ܯۓ ൌ

ܴ௜ሺ௜ାଵሻ൫ܴሺ௜ିଵሻ௜ െ 1൯
ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ ݁ଶఉഊ೔௅೔

௜ିଵܫ ൅
൫ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ 1൯݁ఉഊ೔௅೔

ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ ݁ଶఉഊ೔௅೔
௜ܫ

ᇱ    

௜ܰ ൌ
൫ܴሺ௜ିଵሻ௜ െ 1൯݁ଶఉഊ೔௅೔

ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ ݁ଶఉഊ೔௅೔
௜ିଵܫ ൅

ܴሺ௜ିଵሻ௜൫ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ 1൯݁ఉഊ೔௅೔

ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ ݁ଶఉഊ೔௅೔
௜ܫ

ᇱ
 [3.31]

D’où 

ە
ۖ
۔

ۖ
௜ିଵܫۓ

ᇱ ൌ ௜ܯ ൌ
ܴ௜ሺ௜ାଵሻ൫ܴሺ௜ିଵሻ௜ െ 1൯

ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ ݁ଶఉഊ೔௅೔
௜ିଵܫ ൅

൫ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ 1൯݁ఉഊ೔௅೔

ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ ݁ଶఉഊ೔௅೔
௜ܫ

ᇱ        

௜ܫ ൌ ௜ܰ݁ିఉഊ೔௅೔ ൌ
൫ܴሺ௜ିଵሻ௜ െ 1൯݁ఉഊ೔௅೔

ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ ݁ଶఉഊ೔௅೔
௜ିଵܫ ൅

ܴሺ௜ିଵሻ௜൫ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ 1൯
ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ ݁ଶఉഊ೔௅೔

௜ܫ
ᇱ
 [3.32]

Soit 
൜
௜ିଵܫ

ᇱ ൌ ܽ௜ܫ௜ିଵ ൅ ܾ௜ܫ௜
ᇱ

௜ܫ     ൌ ܿ௜ܫ௜ିଵ ൅ ݀௜ܫ௜
ᇱ  [3.33]

Avec 

ە
ۖ
۔

ۖ
௜ܽۓ ൌ

ܴ௜ሺ௜ାଵሻ൫ܴሺ௜ିଵሻ௜ െ 1൯
ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ ݁ଶఉഊ೔௅೔

, ܾ௜ ൌ
൫ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ 1൯݁ఉഊ೔௅೔

ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ ݁ଶఉഊ೔௅೔
  

ܿ௜ ൌ
൫ܴሺ௜ିଵሻ௜ െ 1൯݁ఉഊ೔௅೔

ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ ݁ଶఉഊ೔௅೔
, ݀௜ ൌ

ܴሺ௜ିଵሻ௜൫ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ 1൯
ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ ݁ଶఉഊ೔௅೔

 

A partir de [3.28] et [3.33], les coefficients de la matrice ሾܤ௜ሿ s’écrivent : 
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ە
ۖ
ۖ
ۖ
۔

ۖ
ۖ
ۖ
௜ଵଵܤۓ ൌ

1
ܿ௜

ൌ
ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ݁ିଶఉഊ೔௅೔ െ 1

൫ܴሺ௜ିଵሻ௜ െ 1൯݁ିఉഊ೔௅೔

௜ଵଶܤ ൌ
െ݀௜

ܿ௜
ൌ

െܴሺ௜ିଵሻ௜൫ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ 1൯݁ିఉഊ೔௅೔

ܴሺ௜ିଵሻ௜ െ 1

௜ଶଵܤ ൌ
ܽ௜

ܿ௜
ൌ ܴ௜ሺ௜ାଵሻ݁ିఉഊ೔௅೔                               

௜ଶଶܤ ൌ ܾ௜ െ
ܽ௜݀௜

ܿ௜
ൌ ൫1 െ ܴ௜ሺ௜ାଵሻ൯݁ିఉഊ೔௅೔

 
[3.34]

Ainsi, l’expression générale de la source de chaleur dans la couche ݅ est donnée par : 

 
ܳ௜ሺݖሻ ൌ

݀߶௜
ିሺݖሻ

ݖ݀ െ
݀߶௜

ାሺݖሻ
ݖ݀  

Soit ܳ௜ሺݖሻ ൌ ఒ௜൫ߚ ௜ܰ݁ିఉഊ೔௭ ൅ ௜݁ఉഊ೔௭൯ [3.35]ܯ

3.2.4.3. Calcul de la température dans une couche ݅ 

Après avoir déterminé les sources de chaleur, nous pouvons également appliquer la 

nouvelle méthode pour calculer les températures et les flux de chaleur dans chaque couche.  

 

Figure 3.6. Définition de la température et du flux de chaleur à l’entrée et à la sortie de la couche i 

La température et le flux de chaleur à l’entrée ( ௜ܶିଵ et Φ௜ିଵ) et à la sortie ( ௜ܶ et Φ௜) de 

la couche ݅ sont liés par la relation matricielle suivante : 

 
൤ ௜ܶିଵ
Φ௜ିଵ

൨ ൌ ൤ܣ௜ଵଵ ௜ଵଶܣ
௜ଶଵܣ ௜ଶଶܣ

൨ ൤ ௜ܶ
Φ௜

൨ ൅ ൤ ሺܶ௜ିଵሻ଴
Φሺ௜ିଵሻ଴

൨ [3.36]
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avec ሾܣ௜ሿ est la matrice chaîne, ሺܶ௜ିଵሻ଴ et Φሺ௜ିଵሻ଴ les constantes. 

L’équation de chaleur d’une couche ݅ est donnée par l’expression suivante : 

 ݀ଶ
௜ܶሺݖሻ

ଶݖ݀ െ ௜ߜ
ଶ

௜ܶሺݖሻ ൌ െ
1
߯௜

ܳ௜ሺݖሻ [3.37]

La résolution de cette équation de chaleur donne une expression de la température de 

forme générale comme suit : 

 ௜ܶሺݖሻ ൌ ௜݁ିఋ೔௭ܣ ൅ ௜݁ఋ೔௭ܤ ൅ ௜݁ିఉഊ೔௭ܥ ൅ ௜݁ఉഊ೔௭ [3.38]ܦ

En remplaçant [3.35] et [3.38] dans [3.37], on trouve : 

 

ە
ۖ
۔

ۖ
௜ܥۓ ൌ

ఒ௜ߚ ௜ܰ

߯௜൫ߜ௜
ଶ െ ఒ௜ߚ

ଶ ൯

௜ܦ ൌ
௜ܯఒ௜ߚ

߯௜൫ߜ௜
ଶ െ ఒ௜ߚ

ଶ ൯

 [3.39]

Si on dispose d’un milieu où le coefficient d’absorption ߚఒ௜ étant nul (ܳ௜ሺݖሻ ൌ 0), 

l’expression de la température devient : 

 ௜ܶሺݖሻ ൌ ௜݁ିఋ೔௭ܣ ൅ ௜݁ఋ೔௭ [3.40]ܤ

Les conditions de continuité de la température et du flux de chaleur aux interfaces 

imposent les conditions aux limites suivantes : 

     

ە
ۖۖ
۔

ۖۖ
ۓ ௜ܶିଵሺ0ሻ ൌ ௜ܶሺ0ሻ ൌ ௜ܶିଵ

௜ܶሺܮ௜ሻ ൌ ௜ܶାଵሺܮ௜ሻ ൌ ௜ܶ

߯௜ିଵ
݀ ௜ܶିଵሺݖሻ

ݖ݀ ฬ
௭ୀ଴

ൌ ߯௜
݀ ௜ܶሺݖሻ

ݖ݀ ฬ
௭ୀ଴

 ൌ Φ௜ିଵ 

߯௜
݀ ௜ܶሺݖሻ

ݖ݀ ฬ
௭ୀ௅೔

ൌ ߯௜ାଵ
݀ ௜ܶାଵሺݖሻ

ݖ݀ ฬ
௭ୀ௅೔

ൌ Φ௜

 
[3.41]

A partir de [3.38] et [3.41], on a :  

 ௜ܶ ൌ ௜ܶሺܮ௜ሻ ൌ ௜݁ିఋ೔௅೔ܣ ൅ ௜݁ఋ೔௅೔ܤ ൅ ௜݁ିఉഊ೔௅೔ܥ ൅   ௜݁ఉഊ೔௅೔ܦ

 ௜ܶ ൌ ௜݁ିఋ೔௅೔ܣ ൅ ௜݁ఋ೔௅೔ܤ ൅ ௜  [3.42]ܧ

avec    ܧ௜ ൌ ௜݁ିఉഊ೔௅೔ܥ ൅   ௜݁ఉഊ೔௅೔ܦ
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Φ௜ ൌ ߯௜

݀ ௜ܶሺݖሻ
ݖ݀ ൌ െ߯௜ߜ௜ܣ௜݁ିఋ೔௅೔ ൅ ߯௜ߜ௜ܤ௜݁ఋ೔௅೔ െ ߯௜ߚఒ௜ܥ௜݁ିఉഊ೔௅೔ ൅ ߯௜ߚఒ௜ܦ௜݁ఉഊ೔௅೔ 

 Φ௜ ൌ െ߯௜ߜ௜ܣ௜݁ିఋ೔௅೔ ൅ ߯௜ߜ௜ܤ௜݁ఋ೔௅೔ ൅ ௜ [3.43]ܨ

avec    ܨ௜ ൌ െ߯௜ߚఒ௜ܥ௜݁ିఉഊ೔௅೔ ൅ ߯௜ߚఒ௜ܦ௜݁ఉഊ೔௅೔   

A partir de [3.42] et [3.43], on trouve : 

 

ە
ۖ
۔

ۖ
௜ܣۓ ൌ

݁ఋ೔௅೔

2 ௜ܶ െ
݁ఋ೔௅೔

௜߯௜ߜ2
Φ௜ ൅

݁ఋ೔௅೔

௜߯௜ߜ2
௜ܨ െ

݁ఋ೔௅೔

2 ௜ܧ

௜ܤ ൌ
݁ିఋ೔௅೔

2 ௜ܶ ൅
݁ିఋ೔௅೔

௜߯௜ߜ2
Φ௜ െ

݁ିఋ೔௅೔

௜߯௜ߜ2
௜ܨ െ

݁ିఋ೔௅೔

2 ௜ܧ

 [3.44]

D’autre part, on a :  

 ௜ܶିଵ ൌ ௜ܶሺ0ሻ ൌ ௜ܣ ൅ ௜ܤ ൅ ௜ܥ ൅ ௜ [3.45]ܦ

En remplaçant [3.44] dans [3.45], on obtient : 

 
௜ܶିଵ ൌ ቆ

݁ିఋ೔௅೔ ൅ ݁ఋ೔௅೔

2 ቇ ௜ܶ ൅ ቆ
݁ିఋ೔௅೔ െ ݁ఋ೔௅೔

௜߯௜ߜ2
ቇ Φ௜ ൅ ሺܶ௜ିଵሻ଴ [3.46]

avec ሺܶ௜ିଵሻ଴ ൌ െ ቆ
݁ିఋ೔௅೔ െ ݁ఋ೔௅೔

௜߯௜ߜ2
ቇ ௜ܨ െ ቆ

݁ିఋ೔௅೔ ൅ ݁ఋ೔௅೔

2 ቇ ௜ܧ ൅ ௜ܥ ൅   ௜ܦ

 
Φ௜ିଵ ൌ ߯௜

݀ ௜ܶሺ0ሻ
ݖ݀ ൌ െ߯௜ߜ௜ܣ௜ ൅ ߯௜ߜ௜ܤ௜ െ ߯௜ߚఒ௜ܥ௜ ൅ ߯௜ߚఒ௜ܦ௜ 

 

soit Φ௜ିଵ ൌ ߯௜ߜ௜ ቆ
݁ିఋ೔௅೔ െ ݁ఋ೔௅೔

2 ቇ ௜ܶ ൅ ቆ
݁ିఋ೔௅೔ ൅ ݁ఋ೔௅೔

2 ቇ Φ௜ ൅ Φሺ௜ିଵሻ଴ [3.47]

avec Φሺ௜ିଵሻ଴ ൌ െ ቆ
݁ିఋ೔௅೔ ൅ ݁ఋ೔௅೔

2 ቇ ௜ܨ െ ߯௜ߜ௜ ቆ
݁ିఋ೔௅೔ െ ݁ఋ೔௅೔

2 ቇ ௜ܧ െ ߯௜ߚఒ௜ܥ௜ ൅ ߯௜ߚఒ௜ܦ௜ 

A partir de [3.36], [3.46] et [3.47], les coefficients de la matrices chaîne ሾܣ௜ሿ sont 

donnés par : 
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ە
ۖ
ۖ
ۖ
۔

ۖ
ۖ
ۖ
ۓ ௜ଵଵܣ ൌ

݁ିఋ೔௅೔ ൅ ݁ఋ೔௅೔

2  

௜ଵଶܣ ൌ
݁ିఋ೔௅೔ െ ݁ఋ೔௅೔

௜߯௜ߜ2
              

௜ଶଵܣ ൌ ߯௜ߜ௜ ቆ
݁ିఋ೔௅೔ െ ݁ఋ೔௅೔

2 ቇ

௜ଶଶܣ ൌ
݁ିఋ೔௅೔ ൅ ݁ఋ೔௅೔

2  

 
[3.48]

Cette matrice ሾܣ௜ሿ caractérise les propriétés de conduction de la chaleur dans la 

couche ݅ et de l’interface qui lui est associé, et facilite notablement le calcul récursif des 

répartitions de température et de la distribution du flux dans un système comportant ݊ 

couches. Par exemple, pour établir un lien entre les grandeurs définies sur les faces 

supérieure et inférieure d’un bloc, il suffit de calculer la matrice chaîne complète du bloc en 

procédant par une multiplication adéquate des matrices chaînes élémentaires définie pour 

chacune des couches. 

3.2.4.4. Modèle 1D multicouches 

On va traiter maintenant un système comportant ݊ couches. La modélisation de la 

source de chaleur pour ce modèle peut être schématisée comme suit : 

 

Figure 3.7. Définition des flux de lumière à l’entrée et à la sortie pour le modèle n couches 
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Les flux de lumière à l’entrée et à la sortie de chaque couche sont liés par la relation 

matricielle suivante : 

 

ە
ۖۖ
۔

ۖۖ
൤ۓ

ଵܫ
ଵܫ

ᇱ൨ ൌ ൤ܤଶଵଵ ଶଵଶܤ
ଶଶଵܤ ଶଶଶܤ

൨ ൤
ଶܫ
ଶܫ

ᇱ ൨
…

൤
௜ିଵܫ
௜ିଵܫ

ᇱ ൨ ൌ ൤ܤ௜ଵଵ ௜ଵଶܤ
௜ଶଵܤ ௜ଶଶܤ

൨ ൤
௜ܫ
௜ܫ

ᇱ൨                     
…

൤
௡ିଶܫ
௡ିଶܫ

ᇱ ൨ ൌ ൤
ሺ௡ିଵሻଵଵܤ ሺ௡ିଵሻଵଶܤ
ሺ௡ିଵሻଶଵܤ ሺ௡ିଵሻଶଶܤ

൨ ൤
௡ିଵܫ
௡ିଵܫ

ᇱ ൨

 [3.49]

D’où ൤
ଵܫ
ଵܫ

ᇱ൨ ൌ ሾܤሿ ൤
௡ିଵܫ
௡ିଵܫ

ᇱ ൨ [3.50]

Avec ሾܤሿ ൌ ෑሾܤ௜ሿ
௡ିଵ

௜ୀଶ

 

La détermination de la matrice globale ሾܤሿ permet d’exprimer tous les flux de lumière 

aux interfaces du modèle en fonction du flux incident ܫଵ ൌ ߶଴ seul en supposant que le flux 

ܫ݊ െ1
Ԣ  est égal à zéro. Nous pouvons également calculer les sources de chaleur dans toutes les 

couches selon [3.35]. 

La modélisation de la température et du flux de chaleur sont représentés dans la figure 

3.8. 

 

Figure 3.8. Définition de la température et du flux de chaleur à l’entrée et à la sortie pour le modèle n 
couches 
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La température et le flux de chaleur  à l’entrée et à la sortie sont liés par la relation 

matricielle suivante : 

ە
ۖۖ
۔

ۖۖ
൤ۓ ଵܶ

Φଵ
൨ ൌ ൤ܣଶଵଵ ଶଵଶܣ

ଶଶଵܣ ଶଶଶܣ
൨ ൤ ଶܶ

Φଶ
൨ ൅ ൤ ଵܶ଴

Φଵ଴
൨ ൌ ሾܣଶሿ ൤ ଶܶ

Φଶ
൨ ൅ ሾܣଵ଴ሿ                        

…

൤ ௜ܶିଵ
Φ௜ିଵ

൨ ൌ ൤ܣ௜ଵଵ ௜ଵଶܣ
௜ଶଵܣ ௜ଶଶܣ

൨ ൤ ௜ܶ
Φ௜

൨ ൅ ൤ ሺܶ௜ିଵሻ଴
Φሺ௜ିଵሻ଴

൨ ൌ ሾܣ௜ሿ ൤ ௜ܶ
Φ௜

൨ ൅ ሾܣ௜଴ሿ                                        
…

൤ ௡ܶିଶ
Φ௡ିଶ

൨ ൌ ൤
ሺ௡ିଵሻଵଵܣ ሺ௡ିଵሻଵଶܣ
ሺ௡ିଵሻଶଵܣ ሺ௡ିଵሻଶଶܣ

൨ ൤ ௡ܶିଵ
Φ௡ିଵ

൨ ൅ ൤ ሺܶ௡ିଶሻ଴
Φሺ௡ିଶሻ଴

൨ ൌ ሾܣ௡ିଵሿ ൤ ௡ܶିଵ
Φ௡ିଵ

൨ ൅ ሺ௡ିଶሻ଴൧ܣൣ

 
[3.51]

D’où ൤ ଵܶ
Φଵ

൨ ൌ ሾܣሿ ൤ ௡ܶିଵ
Φ௡ିଵ

൨ ൅ ሾܣ଴ሿ [3.52]

Avec 

ە
ۖ
۔

ۖ
ሿܣሾۓ ൌ ෑሾܣ௜ሿ

௡ିଵ

௜ୀଶ

                                        

ሾܣ଴ሿ ൌ ൭ෑሾܣ௜ሿ
௡ିଶ

௜ୀଶ

൱ ሺ௡ିଶሻ଴൧ܣൣ ൅ ൭ෑሾܣ௜ሿ
௡ିଷ

௜ୀଶ

൱ ሺ௡ିଷሻ଴൧ܣൣ ൅ ڮ ൅ ሾܣଶሿሾܣଶ଴ሿ ൅ ሾܣଵ଴ሿ

 

D’autre part, on a : 

   

ە
ۖۖ
۔

ۖۖ
Φଵۓ ൌ ߯ଵ

݀ ଵܶሺݖሻ
ݖ݀ ฬ

௭ୀ଴
   

Φ௡ିଵ ൌ ߯௡
݀ ௡ܶሺݖሻ

ݖ݀ ቤ
௭ୀ଴

  

ଵܶሺെ∞ሻ ൌ 0                
௡ܶሺ൅∞ሻ ൌ 0                

 
[3.53]

A partir de [3.52] et [3.53], nous pouvons déterminer tous les températures et les flux 

de chaleur aux interfaces ainsi que les coefficients ܣ௜ et ܤ௜ d’après [3.44]. Alors, l’expression  

de la température dans chaque couche est définie de la manière suivante : 

 ௜ܶሺݖሻ ൌ ௜݁ିఋ೔௭ܣ ൅ ௜݁ఋ೔௭ܤ ൅ ௜݁ିఉഊ೔௭ܥ ൅ ,௜݁ఉഊ೔௭ܦ ݅ ൌ 1, … , ݊ [3.54]

3.2.5. Modèle 1D six couches 

Le système de mesure FLIMM classique se compose de six couches superposées. En 

outre, pour vérifier la fiabilité de la nouvelle méthode de calcul, nous avons mis au point un 

modèle 1D six couches.  
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Figure 3.9. Modèle unidimensionnel six couches 

La définition des flux de lumière à l’entrée et à la sortie est donnée par la figure 3.10. 

 

Figure 3.10. Définition des flux de lumière à l’entrée et à la sortie pour le modèle six  couches 

Les flux de lumière à l’entrée et à la sortie de chaque couche sont liés par la relation 

matricielle suivante :  
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 ൤
ଵܫ
ଵܫ

ᇱ൨ ൌ ሾܤሿ ൤
ହܫ
ହܫ

ᇱ ൨ [3.55]

avec ሾܤሿ ൌ ෑሾܤ௜ሿ
ହ

௜ୀଶ

 

En supposant que le flux ܫହ
ᇱ  est égal à zéro, on peut déterminer tous les flux de lumière 

aux interfaces du modèle. L’expression des sources de chaleur dans chaque couche 

s’expriment : 

 
ቊ

ܳଶሺݖሻ ൌ 0                     
ܳ௜ሺݖሻ ൌ ఒ௜൫ߚ ௜ܰ݁ିఉഊ೔௭ ൅ ,௜݁ఉഊ೔௭൯ܯ ݅ ൌ 3, … ,6 [3.56]

Les matrices ሾܤ௜ሿ et les constantes ௜ܰ ,  .௜ sont reportées dans l’Annexeܯ

La modélisation de la température et du flux de chaleur sont représentés dans la figure 

3.11. 

 

Figure 3.11. Définition de la température et du flux de chaleur à l’entrée et à la sortie pour le modèle six  
couches 

La température et le flux de chaleur à l’entrée et à la sortie sont liés par la relation 

matricielle suivante : 

 ൤ ଵܶ
Φଵ

൨ ൌ ሾܣሿ ൤ ହܶ
Φହ

൨ ൅ ሾܣ଴ሿ [3.57]
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Avec 

ە
ۖ
۔

ۖ
ሿܣሾۓ ൌ ෑሾܣ௜ሿ

ହ

௜ୀଶ

                           

ሾܣ଴ሿ ൌ ൭ෑሾܣ௜ሿ
ସ

௜ୀଶ

൱ ሾܣସ଴ሿ ൅ ൭ෑሾܣ௜ሿ
ଷ

௜ୀଶ

൱ ሾܣଷ଴ሿ ൅ ሾܣଶሿሾܣଶ଴ሿ ൅ ሾܣଵ଴ሿ

 

D’autre part, on a :  

   

ە
ۖۖ
۔

ۖۖ
Φଵۓ ൌ ߯ଵ

݀ ଵܶሺݖሻ
ݖ݀ ฬ

௭ୀ଴
   

Φହ ൌ ߯଺
݀ ଺ܶሺݖሻ

ݖ݀ ቤ
௭ୀ଴

   

ଵܶሺെ∞ሻ ൌ 0                
଺ܶሺ൅∞ሻ ൌ 0                

 
[3.58]

A partir de [3.57] et [3.58], nous pouvons déterminer toutes les températures et les flux 

de chaleur aux interfaces ainsi que les coefficients ܣ௜ et ܤ௜. Alors, l’expression  de la 

température dans chaque couche est définie de la manière suivante : 

 

ە
ۖۖ
۔

ۖۖ
ۓ ଵܶሺݖሻ ൌ            ଵ݁ఋభ௭ܤ

ଶܶሺݖሻ ൌ ଶ݁ିఋమ௭ܣ ൅ ଶ݁ఋమ௭ܤ

ଷܶሺݖሻ ൌ ଷ݁ିఋయ௭ܣ ൅ ଷ݁ఋయ௭ܤ ൅ ଷ݁ିఉഊయ௭ܥ ൅ ଷ݁ఉഊయ௭ܦ

ସܶሺݖሻ ൌ ସ݁ିఋర௭ܣ ൅ ସ݁ఋర௭ܤ ൅ ସ݁ିఉഊర௭ܥ ൅ ସ݁ఉഊర௭ܦ

ହܶሺݖሻ ൌ ହ݁ିఋఱ௭ܣ ൅ ହ݁ఋఱ௭ܤ ൅ ହ݁ିఉഊఱ௭ܥ ൅ ହ݁ఉഊఱ௭ܦ

଺ܶሺݖሻ ൌ ଺݁ିఋల௭ܣ ൅ ଺݁ିఉഊల௭ܥ

 
[3.59]

Les constantes ܣ௜, ,௜ܤ ,௜ܥ  ௜ sont données dans  l’Annexe. Un programme développé àܦ

partir de ce modèle a été mis au point sous l’environnement Matlab, permettant la simulation 

et l’affichage des profils de température dans les différentes couches constituant le système 

en fonction de l’épaisseur, de la fréquence ou des deux en même temps. 

3.2.6. Comparaison des modèles 

Le but est ici de comparer les deux modèles en une dimension : 1 D quatre couches, 1D 

six couches. Les simulations ont été réalisées sur les films minces de PTFE de 50 µm, 

métallisés sur les deux faces avec une couche d’or de 50 nm. 
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Figure 3.12. Profils de température en fonction de la fréquence, z = 0 µm, puissance de la diode : 19,2 mW, 
rayon de spot : 1008 µm 

 

Figure 3.13. Profils de température en profondeur pour différentes fréquences (10 Hz, 100 Hz, 1 kHz, 10 kHz), 
puissance de la diode : 19,2 mW, rayon de spot : 1008 µm 
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La figure 3.12 représente les profils de la température en fonction de la fréquence au 

point d’impact laser (z = 0). Ces courbes montrent bien l’évolution rapide du module de la 

température qui décroît très fortement quand la fréquence augmente.   

Les profils de la température en profondeur pour une fréquence de 105 Hz ont été 

également tracés sur la figure 3.13.  

A partir des différents résultats de simulation, on peut mettre en avant une bonne 

corrélation entre les deux modèles pour les différentes simulations. Il y a cependant une 

différence à 10 Hz entre les deux modèles car à la fréquence de 10 Hz la plaquette de verre 

n’est plus thermiquement épaisse et il est donc nécessaire de tenir compte de l’air en contact 

avec la plaquette comme cela est fait dans le modèle à 6 couches. Ces simulations nous 

permettent de valider cette nouvelle méthode de calcul de la température et le programme de 

calcul mis en place pour le modèle unidimensionnel à six couches. Ainsi, le modèle 1D 

quatre couches sera systématiquement utilisées dans la déconvolution mathématique si la 

fréquence de modulation ne descend pas en dessous de 100 Hz. Par contre, on utilisera le 

nouveau modèle 1D multicouches pour des matériaux sandwichs ou des épaisseurs 

d’échantillons au delà de 200 μm nécessitant de commencer une analyse fréquentielle en 

dessous de 100 Hz. 

3.2.7. Modélisation multicouches de la température en 3D par éléments finis 

Lorsque la taille de la zone thermique est beaucoup plus grande que l'épaisseur 

d'échantillon ܮ, une solution unidimensionnelle ܶሺݖ, ݂ሻ est habituellement suffisante. 

Néanmoins, plusieurs tentatives ont été faites ou suggérées [YIL 93], [BAU 96], [PLO 98], où 

l'excitation thermique a été confinée à une petite zone sur la surface d’échantillon. Pour la 

méthode FLIMM, le faisceau laser est focalisé avec une taille de spot de l’ordre de 5 µm. En 

outre, le modèle tridimensionnel analytique mis au point ne peut plus l’être avec les 

nouvelles cellules car la plaquette de verre servant à plaquer l’échantillon sur l’électrode 

inférieure modifie les conditions limites, de même que l’absorption sur faisceau par la 

couche d’or n’est pas modélisé. Il était donc nécessaire de développer un nouveau modèle 

3D multicouches avec apport de chaleur dans les différentes couches.  
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Figure 3.14. Environnement thermique de l’échantillon dans les nouvelles cellules 

Compte tenu de la complexité mathématique du modèle tridimensionnel initial, nous 

avons choisi de résoudre numériquement le problème à partir des éléments finis. Parmi les 

nombreux logiciels existants, nous avons choisi Comsol qui présente pour nous certains 

avantages : 

- Il permet d’effectuer des modélisations multiphysiques. En effet, nous envisageons la 

modélisation des phénomènes électrostatiques et leur couplage avec le thermique dans des 

études ultérieures. 

- Il est écrit à partir du noyau de Matlab, il s’interface donc très facilement avec Matlab 

que nous utilisons pour toutes les inversions mathématiques des courants FLIMM. 

- Il permet de modéliser des apports de chaleur volumique dans chaque couche, aussi 

bien l’absorption en profondeur du faisceau laser que le profil gaussien en énergie du 

faisceau. 
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- Il permet une résolution paramétrique, c'est-à-dire que la fréquence de modulation 

peut être passée en paramètre afin de minimiser les manipulations du logiciel lors de la 

résolution. 

Il est bien évident qu’il est impossible de simuler toute la cellule par éléments finis 

pour des problèmes de taille de mémoire et de temps de calculs d’autant plus que cela ne sert 

à rien car très rapidement la température décroit fortement dès que l’on s’éloigne de l’axe du 

faisceau. Nous nous sommes donc limités à modéliser la cellule en utilisant la symétrie de 

révolution sur un rayon de 3mm et en limitant la couche d’air et de laiton à 2mm. 

Chaque couche a été maillée par des éléments quadrangles qui sont des éléments à 4 

nœuds (forme rectangulaire dans notre cas) et à 8 degrés de liberté. Les dimensions des 

éléments sont adaptées à la dimension de la couche et à la précision souhaitée en profondeur. 

Ainsi le tableau suivant donne pour chaque couche les dimensions typiques d’un élément et 

leur nombre. 

Couche Taille typique d’un élément Nombre d’élements 

1 : Air 200 µm 100 

2 : Verre 100 µm 3000 

3-5 : Electrode d’or 20 à 50 nm 5000 

4 : Echantillon 25 à 50 µm 18750 

6 : Electrode en laiton 50 µm 1000 

Tableau 3.1. Taille et nombre d’éléments par couche 

Le maillage et la nature des éléments choisis génère un problème avec plus de 150 000 

degrés de liberté qui nécessite 30 secondes de résolution par fréquence soit 30 minutes de 

calcul pour générer le fichier de température nécessaire à l’inversion mathématique du 

problème FLIMM. 
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Les simulations suivantes ont été réalisées sur les films minces de PTFE de 50 µm, 

métallisés sur les deux faces avec une couche d’or de 50 nm. Les résultats sont présentés 

dans la figure 3.15. 

  Figure 3.15. Température en fonction de r et z pour différentes fréquences de modulation (Taille de spot : 15 
µm, puissance du faisceau : 16,5 mW) 

Une diminution des dimensions de la zone thermique et de la valeur de température 

apparaissent très nettement lorsque la fréquence augmente. L’étalement latéral reste 

important, cela s’explique par le fait que ce nouveau modèle tient compte de la conduction 

thermique dans la couche d’or. 
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Afin que ce modèle soit utilisable, il nous faut connaitre avec précision la puissance du 

faisceau, sa dimension, sa répartition en énergie mais surtout la taille du spot en cas de 

focalisation. 

3.3. Mesures expérimentales du faisceau laser 

3.3.1. Aspect théorique 

Un faisceau est dit gaussien si la répartition énergétique transversale est de la forme 

d’une fonction de Gauss. Le faisceau gaussien est caractérisé par une répartition non 

uniforme de l’intensité lumineuse (ou densité surfacique de puissance) dans un plan 

perpendiculaire à la direction de propagation du faisceau. Dans un plan donné, l’intensité est 

maximale sur l’axe et diminue en fonction de la distance ݎ du point considéré à l’axe selon la 

loi : 

 
ܫ ൌ ଴݁ିଶ௥మܫ

௪మ  [3.60]

où ݓ le rayon de spot, ܫ଴ l’intensité maximale du faisceau et ݎ la distance par rapport au 

centre du faisceau laser. 

Du fait de la diffraction, le faisceau s’élargit lorsque l’on s’éloigne de l’endroit où le 

faisceau est le plus étroit : le rayon vaut alors ݓ଴. La variation de ݓ, en fonction de la 

distance ݖ par rapport à la section où le faisceau est minimum, est donnée par : 

 
ݓ ൌ ଴ඨቆ1ݓ ൅ ൬

ݖ
ோݖ

൰
ଶ

ቇ [3.61]

avec ݖோ ൌ
଴ݓߨ

ଶ

ߣ  

où ߣ la longueur d’onde, ݖோ distance de Rayleigh. 

Lorsque ݖ est très supérieur à ݖோ, le faisceau peut être considéré comme conique de 

demi-angle d’ouverture : 
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ଵ/ଶߠ ൌ

ߣ
଴ݓߨ

 [3.62]

On caractérise la divergence du faisceau soit par ce demi-angle soit par l’angle total : 

 
௧ߠ ൌ

ߣ2
଴ݓߨ

 [3.63]

La figure 3.16 présente la répartition gaussienne de l’intensité, définition à 1/݁ଶ et 

évolution du rayon de mode ݓ en fonction de l’éloignement ݖ par rapport au waist. 

 

Figure 3.16. Répartition gaussienne de l’intensité, définition à 1/݁ଶ et évolution du rayon de mode ݓ en 
fonction de l’éloignement ݖ par rapport au waist 

3.3.2. Aspect expérimental 

Le système NanoScan de la société BFI-Optilas été utilisé pour caractériser 

énergétiquement et géométriquement le faisceau laser du système optique de la méthode 

FLIMM (voir 2.3). Ce système comporte un transducteur composé d’un capteur CCD et d’un 

tambour présentant 2 fentes à 45° pour mesurer le faisceau laser, d’une carte PCI et d’un 

logiciel pour la commande de balayage et l’acquisition de données. Le principe de mesure du 

système NanoScan est représenté dans la figure 3.17. Le tambour est orienté à 45° par 

rapport aux axes principaux du faisceau incident qui est en général elliptique, et par 

conséquent les mouvements apparents des fentes sont dans les directions principales du 
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faisceau. L’analyse longitudinale permet de suivre l’évolution du rayon ݓ, de déterminer la 

position où la dimension 2ݓ଴ du faisceau est minimale ainsi que la divergence du faisceau 

ou son ouverture numérique. En outre, l’analyse transversale (dans un plan perpendiculaire à 

la direction de propagation du faisceau) caractérise l’évolution de l’intensité (densité de 

puissance) en fonction de l’éloignement du point par rapport à l’axe. Cette analyse permet de 

vérifier la nature gaussienne du faisceau et de mesurer le rayon de mode ݓ défini à 1/݁ଶ.  

 

Figure 3.17. Principe de mesure du système NanoScan 

Nous avons effectué des mesures sur le faisceau laser non focalisé et focalisé. Les 

résultats obtenus par le système NanoScan sont représenté sur les figure 3.18 et figure 3.19. 

La taille de spot est de 1868,5 µm et 5,4 µm pour le faisceau non focalisé et le faisceau 

focalisé, respectivement.  
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Figure 3.18. Analyse verticale (a) et horizontale (b) de l’intensité du faisceau laser non focalisé obtenu par le 
système NanoScan. Puissance sortie du système optique : 19,2 mW, taille de spot : 1868,5 µm 

 

Figue 3.19. Analyse verticale (a) et horizontale (b) de l’intensité du faisceau laser focalisé obtenu par le 
système NanoScan. Puissance sortie du système optique : 16,5 mW, taille de spot : 5,4 µm 
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Le système NanoScan permet également de visualiser la distribution énergétique du 

faisceau en 2D et 3D du faisceau laser focalisé (figure 3.20).  

 
Figure 3.20. Mesure de la divergence du faisceau laser : vues 2D et 3D de la distribution énergétique du 

faisceau par NanoScan. Puissance de la diode : 16,5 mW, taille de spot : 5,4 µm 

On constate que la répartition de l’intensité du faisceau laser est quasiment gaussienne 

mais que comme le montrent la figure 3.20 et les courbes des figures 3.18 et 3.19, le faisceau 

n’est pas totalement circulaire malgré la présence d’un système optique en sortie du faisceau 

pour le rendre circulaire.  

 
Figure 3.21. Taille de spot en fonction de la distance de focalisation 
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Afin de caractériser plus précisément notre système optique, des mesures ont été 

réalisés sur le faisceau laser focalisé en modifiant la distance entre l’objectif de focalisation 

du faisceau et le détecteur NanoScan. La taille de spot pour différentes distances de 

focalisation est donnée par la figure 3.21. Ces résultats montrent que notre système optique 

peut donner une taille de spot de l’ordre de 5 µm.  

Pour résumer, le tableau 3.2 représente les résultats obtenus par le système NanoScan 

de mesures sur le faisceau laser non focalisé et focalisé. 

Faisceau laser Taille de spot 

(µm) 

Puissance au niveau de 

l’échantillon (mW) 

Non focalisé 1868,5 19,2 

Focalisé 5,4 16,5 

Tableau 3.2. Puissance sortie du système optique et la taille de spot du faisceau laser 

La connaissance de la taille de spot et l’intensité du faisceau laser réellement déposée à 

la surface de l’échantillon joue un rôle primordial pour la modélisation de la température. 

Une fois ces paramètres déterminés, nous pouvons utiliser ces données dans les modèles 

permettant de simuler l’évolution de la température à l’intérieur de l’échantillon. 

3.4. Calibration du niveau de charge 

3.4.1. Calibration du gradient thermique 

La principale difficulté que l’on rencontre dans toute modélisation de la température 

est la vérification expérimentale du profil en profondeur de la température. 

Comme nous l’avons vu dans le paragraphe 2.7, les mesures sous faible champ 

électrique peuvent être utilisées pour la calibration des mesures de charge d’espace de la 

méthode FLIMM. 

Considérons un échantillon isolant qui contient une certaine quantité de charge 

d’espace induisant un champ électrique résiduel ܧ௥ሺݖሻ. Si l’échantillon est soumis à un 
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champ appliqué ܧ௔ ൌ ு்ܸ/ܮ qui ne provoque pas d’injection de charges et qui ne modifie 

pas la répartition de charges dans l’échantillon, alors le courant FLIMM mesuré ܫାሺ݂ሻ, a une 

expression identique à l’équation [2.36] : 

 
ାሺ݂ሻܫ ൌ െ݆߱

ߝߙ
ܮ2 න නሺܧ௥ሺݖሻ ൅ ,ݖ௔ሻܶሺܧ ݂ሻ݀ܵ݀ݖ

௅

଴ௌ

 [3.64]

L’application à l’échantillon d’un champ électrique externe de même valeur ܧ௔ mais de 

polarité opposée donne un courant ିܫ ሺ݂ሻ comme suit : 

 
ܫି ሺ݂ሻ ൌ െ݆߱

ߝߙ
ܮ2 න නሺܧ௥ሺݖሻ െ ,ݖ௔ሻܶሺܧ ݂ሻ݀ܵ݀ݖ

௅

଴ௌ

 [3.65]

Si l’on suppose que les distributions de charge interne dans les deux échantillons sont 

identiques (les échantillons sont issues du même lot et chargés de manière identique) alors la 

différence entre les deux courants ܫାሺ݂ሻ et ିܫ ሺ݂ሻ s’écrivent : 

 
஼ሺ݂ሻܫ ൌ ାሺ݂ሻܫ െ ܫି ሺ݂ሻ ൌ െ݆߱

௔ܧߝߙ

ܮ න න ܶሺݖ, ݂ሻ݀ݖ
௅

଴ௌ

݀ܵ [3.66]

Ainsi, ܫ஼ሺ݂ሻ permet une calibration de la température par le biais de l’évaluation de 

l’intégrale de la température sur l’épaisseur de l’échantillon à partir de la connaissance des 

différentes constantes. En effet, en modifiant la fréquence, l’évolution de la température en 

fonction de la profondeur est modifiée de même que l’amplitude maximale, ainsi si les 

intégrales de la température théorique et expérimentale sont similaires, on peut imaginer que 

les modèles développés sont pertinents. 

A partir de l’équation [3.66], connaissant le courant pyroélectrique, le champ appliqué 

et les caractéristiques de l’échantillon, on peut déterminer l’intégrale de la température 

expérimentale donnée par : 

 
න න ௘ܶ௫ሺݖ, ݂ሻ݀ܵ݀ݖ

௅

଴ௌ

ൌ െ
ܮ஼ሺ݂ሻܫ

௔ܧߝߙ݆߱
 [3.67]
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En utilisant le modèle 1D quatre couches ou le modèle 3D six couches, l’intégrale de la 

température théorique est déterminée par : 

න න ௧ܶ௛ሺݖ, ݂ሻ݀ݖ
௅

଴

݀ܵ
ௌೞ೛೚೟

ൌ ܵ௦௣௢௧ න ܶሺݖ, ݂ሻ݀ݖ
௅

଴

 Modèle 1D 

quatre couches 

[3.68]

න න ௧ܶ௛ሺݖ, ݂ሻ݀ܵ݀ݖ
௅

଴ௌé೗೐೎೟ೝ೚೏೐

ൌ ߨ2 න න ܶሺݎ, ,ݖ ݂ሻݖ݀ݎ݀ݎ

׎
ଶ

଴

௅

଴

 Modèle 3D six 

couches 
[3.69]

avec ׎ est le diamètre de l’électrode,  ܵ௦௣௢௧ surface du faisceau laser,  ܵé௟௘௖௧௥௢ௗ௘ surface de 

l’électrode. 

En fonction des modèles, la surface d’intégration n’est pas la même. Dans le modèle 

1D, on considère la surface du faisceau alors que dans le modèle 3D on considère la surface 

de l’électrode. Cependant, dans le cas du modèle 3D, la quasi-totalité du signal vient de la 

zone irradiée par le faisceau car dès que l’on s’éloigne de l’axe du faisceau la température 

décroit rapidement et n’apporte qu’une contribution très faible au signal total. Au final, 

l’intégrale de la température sur l’épaisseur de l’échantillon est très peu différente entre les 

deux modèles. 

La comparaison entre l’intégrale de la température expérimentale et la valeur théorique 

permet de calibrer globalement la puissance de la diode laser, le coefficient de dilatation 

thermique du matériau et le coefficient de dépendance à la température de la permittivité du 

matériau. Le coefficient de calibration peut s’écrire : 

 
݇ ൌ

׬ ׬ ௘ܶ௫ሺݖ, ݂ሻ݀ܵ݀ݖ௅
଴ௌ

׬ ׬ ௧ܶ௛ሺݖ, ݂ሻ݀ܵ݀ݖ௅
଴ௌ

 [3.70]

Un programme a été mis au point sous l’environnement Matlab, permettant la 

détermination d’un coefficient de calibration par une méthode des moindres carrés et 

l’affichage de l’intégrale de température en fonction de la fréquence.  
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Figure 3.22. Interface du programme d’acquisition 

3.4.2. Etude de la faisabilité 

Pour vérifier la faisabilité de la mesure FLIMM dans la technique «double 

condensateur», nous avons appliqué cette technique sur les films minces de PTFE de 50 µm, 

métallisés sur deux faces une couche d’or de 50 nm. Une tension continue de 2500 V a été 

appliquée aux échantillons pendant 10 minutes à température ambiante. Après la 

déconnexion de la source HT, des mesures de courant pyroélectrique à une fréquence de 1 

kHz ont été réalisées pendant 40 minutes. 

L’évolution du module de courant en fonction du temps est représentée sur la figure 

3.23. On remarque que le module du courant reste stable au cours du temps. Ainsi, aucun 

déclin de potentiel n’a pas été constaté. Ce résultat est très important, étant donné qu’une 

acquisition en FLIMM est relativement longue (quelques minutes) et donc un déclin de 

potentiel pourrait nuire à nos mesures. 
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Figure 3.23. Module du courant pyroélectrique en fonction du temps, tension appliquée : 2500 V 

3.4.3. Résultats de calibration 

Les échantillons étudiés sont des films minces de PTFE (Téflon) de 50 μm, métallisés 

sur les deux faces avec une couche d’or de 50 nm. Le choix du PTFE vierge a été motivé par 

le fait qu’il est un matériau non polaire qui contient une très petite quantité de charge 

d’espace. Le champ électrique résiduel ܧ௥ሺݖሻ dans cet échantillon peut être négligé par 

rapport au champ électrique appliqué. Ainsi, dans la procédure de calibration, une tension de 

1000 V a été appliquée aux échantillons pendant 10 minutes à température ambiante. Des 

mesures de courant FLIMM avec un faisceau laser non focalisé pour une gamme de 

fréquences comprise entre 105 Hz et 10kHz sont réalisées immédiatement après la 

déconnexion de la source HT. 

Les courbes de la figure 3.24 donnent les valeurs expérimentales et théoriques non 

corrigées et corrigées obtenues par le modèle 1D quatre couches et 3D six couches et 

expérimentales de l’intégrale de la température pour les échantillons de PTFE de 50 μm. Les 

évolutions en fonction de la fréquence de l’intégrale de la température expérimentale et 

théorique sont quasi identiques pour les deux modèles de température. Il y a seulement un 

écart visible vers 10kHz qui est peut être dû à la réponse en fréquence du préamplificateur. 

La différence entre les courbes théoriques et expérimentales se situe essentiellement au 
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niveau de l’amplitude ce qui permet de définir deux coefficients de calibration 2,51 et 2,78 

qui sont très proches. 

Figure 3.24. Intégrale théorique obtenue par 1D quatre couches et 3D six couches et expérimentale de la 
température avant et après calibration pour les PTFE de 50 µm 

Cette méthode de calibration permet de définir le coefficient de calibration qui corrige 

la différence de niveau de signal entre la théorie et l’expérimentation. Cette différence est 

liée à la méconnaissance du coefficient de dépendance à la température de la permittivité 

électrique et de dilatation thermique du matériau. Le coefficient de calibration sera utilisé au 

chapitre suivant pour corriger l’amplitude de la distribution de charge dans l’échantillon. 
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3.5. Ablation des électrodes 

Pour mesurer de faibles densités de charge, on cherche à augmenter le rapport 

signal/bruit en améliorant l’absorption optique du faisceau laser par les électrodes et la 

puissance de la diode. Cependant, ceci met une contrainte thermique additionnelle sur le film 

de polymère. 

Il a été déjà mentionné par Mellinger et al. [MEL 05b] que la focalisation du faisceau laser 

pulsé à haute énergie peut endommager les électrodes de cuivre ou d’aluminium dans les 

mesures effectuées par la méthode TPT. Le facteur de limitation est l'ablation de l'électrode 

supérieure et probablement d'une couche mince du polymère, plutôt que le chauffage du 

matériau en volume.  

 

Figure 3.25. Ablation sur l’électrode de l’or de 20 nm sur un film PTFE de 50 µm pour les différentes tailles 
de spot et fréquences, puissance sortie du système optique : 16,5 mW  

Les diodes laser utilisées généralement dans des expériences de LIMM donnent la 

puissance sortie de 10 - 50 mW et des diamètres de faisceau de 1 - 5 millimètres, dans ce cas 

l'élévation de la température à l'électrode supérieure est inférieure à 1 K et les densités 

d’énergie sont faibles. Néanmoins, pour les sources de laser plus puissantes ou faisceaux 
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focalisés, la densité d’énergie déposée est très importante et la température peut atteindre 

quelques dizaines de Kelvins entrainant des modifications physiques ou chimiques du 

polymère. Ainsi, il est indispensable de déterminer la puissance maximale de la diode laser 

pour optimiser la chaîne instrumentale FLIMM tout en évitant l’ablation de l’électrode. 

Pour cela, nous avons déplacé notre faisceau laser avec différentes tailles de spot de 

focalisation sur la surface d’un échantillon de PTFE de 50 µm métallisé avec une couche 

d’or de 20nm. Si la densité d’énergie est trop importante, il apparait une ablation des 

électrodes qui se traduit par les lignes visibles sur la figure 3.25.  

Il est important de noter qu’il n’y a pas d’ablation pour une taille de spot de 30 µm et 

une fréquence de 10 kHz et pour 40 µm à 105 Hz. Concernant les mesures de largeur de 

l’ablation, celles-ci sont relativement délicates et les résultats présentés dans la figure 3.26, 

ont été obtenus en moyennant les mesures. 

Figure 3.26. Largeur de l’ablation sur l’électrode de l’or de 20 nm en fonction de la taille de spot : 

 (a) f = 105 Hz, (b) f = 10 kHz (puissance sortie du système optique : 16,5 mW) 

Afin d’expliquer ce phénomène d’ablation, la répartition d’énergie gaussienne du 

faisceau laser a été calculée pour les différentes tailles de spot. A partir des largeurs 

d’ablation calculées pour chaque taille de spot, nous pouvons déterminer l’intensité du 

faisceau à l’interface entre deux zones avec ou sans ablation comme dans les deux figures 

suivantes.  
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Figure 3.27. (a) Profil d’intensité gaussien du faisceau laser pour différentes tailles de spot, (b) Détermination 
de l’intensité du faisceau à la largeur d’ablation pour  la fréquence de 105 Hz (puissance sortie du système 

optique : 16,5 mW) 

Figure 3.28. (a) Profil d’intensité gaussien du faisceau laser pour différentes tailles de spot, (b) Détermination 
de l’intensité du faisceau à la largeur d’ablation pour la fréquence de 10 kHz (puissance sortie du système 

optique : 16,5 mW) 

D’après les figure 3.27 et figure 3.28, on a ablation de l’électrode d’or de 20 nm pour 

des intensités de faisceau comprises entre l’intensité du faisceau de 3,9.107 W/m2 et 8.7.107 

W/m2 pour la fréquence de 105 Hz et entre à 9,6.107 W/m2 et 18,7.107 W/m2 pour la 

fréquence 10 kHz. On voit au travers de ces données une influence de la fréquence de 

modulation du faisceau laser. 
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Afin d’évaluer la température dans les différentes situations, un calcul de l'élévation de 

la température à l’électrode d’or de 20 nm sur l’échantillon de PTFE de 50 µm a été effectué 

par logiciel Comsol (figure 3.29 et figure 3.30). 

   
Figure 3.29. Température en fonction de r et z pour différentes taille de spot à la fréquence de 105 Hz, 

puissance sortie du système optique : 16,5 mW 
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Figure 3.30. Température en fonction de r et z pour différentes taille de spot à la fréquence de 10 kHz, 
puissance sortie du système optique : 16,5 mW 

Une diminution des dimensions de la zone thermique (en profondeur) apparaît très 

nettement lorsque la fréquence augmente de 105 Hz à 10 kHz ainsi qu’une chute générale du 

niveau de température quand la taille de spot augmente. 

Pour résumer, le tableau 3.3 représente des élévations de la température et intensités du 

faisceau en fonction de la largeur d’ablation pour différentes fréquences et tailles de spot.  
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Taille de 
spot 
(µm) 

f = 105 Hz f = 10 kHz 

Ablation 
(µm) 

Intensité 
(W/m2) 

Température 
(K) 

Ablation 
(µm) 

Intensité 
(W/m2) 

Température 
(K) 

5 3,2 8,7.107 223 2,8 18,7.107 70 

10 5,1 7,2.107 156,7 3,9 17.107 25,9 

20 6,1 6,8.107 103,3 4,5 9,6.107 7,7 

30 7,5 3,9.107 74,9 - - - 

40 - - - - - - 

Tableau 3.3. Elévations de la température et intensités du faisceau en fonction de la largeur d’ablation 
pour différentes fréquences et tailles de spot 

On voit donc dans ce tableau que l’énergie à partir de laquelle apparait l’ablation est de 

l’ordre de quelques 107 W/m2 qui dépend probablement de la température de l’échantillon.  

On voit également que la température peut atteindre des valeurs très élevées, il est donc 

important d’adapter la puissance de la diode afin de ne pas détériorer les électrodes par 

ablation et l’échantillon en le chauffant trop. 

3.6. Conclusion 

En FLIMM, il est impossible de mesurer la température locale induite par le faisceau 

laser. Ainsi, la nécessité de mettre au point un modèle mathématique cohérent pour étudier la 

température locale dans un échantillon s’est imposée.  

En outre, les échantillons étudiés étant généralement thermiquement et optiquement 

mince, il est donc indispensable de tenir compte de l’environnement thermique de 

l’échantillon dans la cellule de mesure ainsi que de l’absorption du faisceau par les différents 

milieux. Ceci nous conduit à une modélisation à quatre couches en une dimension qui est 

utilisée pour la détermination du profil de la charge d’espace en profondeur. Afin d’étudier 

les systèmes plus complexes ou des échantillons multicouches dans des études futures, un 

modèle 1D multicouches a été mis au point en utilisant une nouvelle méthode de calcul. La 

corrélation parfaite entre les simulations effectuées par le modèle 1D quatre couches et 1D 
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six couches nous permet de valider cette nouvelle méthode de calcul de la température. 

Ainsi, le modèle 1D quatre couches sera systématiquement utilisé dans la déconvolution 

mathématique pour un système classique. Par contre, on devra utiliser le nouveau modèle 1D 

multicouches pour les systèmes plus complexes ou pour des échantillons multicouches. 

La modélisation numérique en trois dimensions de la température de l’échantillon a été 

développée utilisant le logiciel Comsol et prenant en compte son environnement thermique 

au sein de la cellule. Ce modèle est utilisé lors de la réalisation de cartographie de 

polarisation ou de charges d’espace.  

Les mesures expérimentales du faisceau laser nous ont permis de déterminer la taille de 

spot et l’intensité du faisceau laser réellement déposée à la surface de l’échantillon. Les 

résultats obtenus montrent que notre système optique peut donner une taille de spot de 

l’ordre de 5 µm. 

La calibration du niveau de charge permet la vérification expérimentale de l’évolution 

théorique du gradient de température au sein de l’échantillon irradié par le faisceau laser, 

ainsi que la détermination d’un coefficient de calibration. Les résultats obtenus valident notre 

modélisation de la température. Le coefficient de calibration sera indispensable à la mesure 

du niveau de charge d’espace dans l’échantillon au chapitre suivant. 

Dans la méthode FLIMM, la focalisation du faisceau laser à haute énergie peut 

provoquer l’ablation de l’électrode. Nous avons montré que l’énergie déposé sur 

l’échantillon par unité surface joue un rôle important dans l’ablation et donc la puissance du 

faisceau pour une taille de spot souhaitée.  
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Chapitre 4. Résultats et interprétations 

4.1. Introduction 

Dans ce chapitre, des cartographies 3D de profil de polarisation ou de charges d’espace 

avec une très bonne résolution spatiale sur des films minces de PVDF-TrFE, de PEN soumis 

à une irradiation UV ou de PTFE irradié par un faisceau d’électron sont présentées et 

analysées. 

Dans une première partie, les cartographies tridimensionnelles de profil de polarisation 

effectuées sur le PVDF-TrFE par la méthode FLIMM sont comparées avec celles obtenus par 

la méthode TPT. L’étude du PEN irradié par UV sera elle aussi décrite, puis les 

cartographies 3D hautes résolution de charges d’espace sur PTFE irradié par un faisceau 

d’électrons monoénergétique seront abordées. Concernant les mesures de charges d’espace 

effectuées sur les films minces de PTFE irradiés par MEB (Microscopie Electronique à 

Balayage), les résultats obtenus avec les techniques FLIMM et PEA  ont mis en évidence 

leur complémentarité. 

4.2. Tomographie tridimensionnelle de profils de polarisation par FLIMM 

et TPT 

4.2.1. Contexte de l’étude 

Le travail présenté dans cette partie s’inscrit dans un projet de collaboration intitulé 

«Tomographie tridimensionnelle de polarisation et de charges d’espaces par analyse 
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fréquentielle et temporelle» entre notre équipe et l’équipe du professeur Gerhard, de l’institut 

de physique, université de Potsdam, dans le cadre d’un projet Procope, Egide. Les différentes 

approches dans les domaines fréquentiel (FLIMM) et temporel (TPT) offrent une opportunité 

unique de se focaliser sur leurs capacités, avec une large synergie des effets.  

L'amélioration de la tomographie tridimensionnelle de charges d'espace ou de 

polarisation jouera un rôle crucial dans la caractérisation de nouveaux matériaux 

piézoélectriques et pyroélectriques avec un grand coefficient et/ou une grande stabilité 

thermique. Les polymères cellulaires électriquement chargés, les copolymères cyclo-oléfines 

et les polyamides en constituent quelques exemples.  

Ainsi, le processus de polarisation pourrait être optimisé, conduisant à la fabrication de 

matériaux possédant des coefficients piézoélectriques très conséquents. Une autre application 

susceptible de bénéficier de cette amélioration est liée au processus de production de câbles 

de type capteurs cylindriques piézoélectriques. 

4.2.2. Préparation des échantillons 

Les échantillons étudiés sont des films minces (12 µm) de poly (vinylidene fluoride – 

trifluoroethylene)) (PVDF-TrFE (65% - 35%)) (figure 4.1). Ils ont été préparés à l’Institut de 

physique de l’université de Potsdam. 

 
Figure 4.1. PVDF-TrFE (65% - 35%) 
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Le PVDF-TrFE est un copolymère du PVDF qui possède d'excellentes propriétés 

mécaniques et une bonne résistance aux produits chimiques. Il montre également une plus 

grande stabilité thermique que le homopolymère, et une meilleure tenue en champ. Puisque 

la diffusivité thermique de l'électrode en métal est d’un ordre de grandeur trois fois plus 

grand que celle du film de polymère, les échantillons ont besoin d'une forme très bien définie 

d'électrode en métal afin de réduire au minimum la contrainte thermique. 

Ces échantillons ont été polarisés suivant un motif réalisé avec une électrode en forme 

de grille. Un masque de forme de peigne avec 4 bras d’aluminium a été découpé dans une 

feuille d'aluminium avec le même laser Nd:YAG utilisé pour les mesures TPT mais utilisé à 

son énergie d'impulsion maximale. L’électrode supérieure a été réalisée en deux étapes : 

deux métallisations d’aluminium de 50 nm avec le masque en forme de peigne dans deux 

directions perpendiculaires (figure 4.2.a). Afin de bien polariser l'échantillon sous un champ 

supérieur au champ coercitif (>70 MV/m), une électrode arrière d’aluminium de 50 nm a été 

réalisée. Après polarisation, l’électrode supérieure en forme de grille a été chimiquement 

enlevée et une autre électrode d’aluminium de 50 nm couvrant toute la surface de 

l’échantillon a été évaporée (figure 4.2.b). 

 

Figure 4.2. Préparation des échantillons de PVDF-TrFE (65%-35%) avec (a) l’électrode en forme de grille 
d'Al utilisée pour la polarisation (b) l'électrode finale d’Al utilisée pour les mesures de FLIMM et TPT et (c) 

géométrie de l’électrode en forme de grille d'Al en détail 
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4.2.3. Résultats obtenus par la méthode FLIMM 

La nouvelle stratégie de mesure de la méthode FLIMM (voir 2.8) a été appliquée sur 

ces échantillons. Afin de connaître les zones de polarisation de l’échantillon, une 

cartographie à une profondeur sélectionnée a été réalisée dans un temps court, avec une 

faible résolution latérale, par un balayage de la surface de l’échantillon à une fréquence fixe. 

Ainsi, une cartographie globale de polarisation a été obtenue, à une profondeur 4,4 µm (f = 1 

kHz) avec un grand pas de mesure (150 µm) comme le montre la figure 4.3. Il est important 

de noter que les détails de la grille de l’électrode sont très bien reproduits et que la 

distribution spatiale de la polarisation n’est pas uniforme suivant la longueur de la grille. 

 

Figure 4.3. Cartographie de polarisation avec une faible résolution spatiale latérale par FLIMM              
pour z = 4,4 µm (f = 1 kHz) 

A partir de ces premières mesures, une zone autour d’une croix de la grille a été choisie 

pour étudier plus précisément la polarisation de PVDF-TrFE en profondeur. Les mesures de 

courant ont été effectuées avec un pas de mesure de 50 µm, dans une gamme de fréquences 

comprises entre 105 Hz et 10 kHz et avec une taille de spot du faisceau laser de 10 µm. 

La cartographie 3D de polarisation (figure 4.4) montre que la polarisation commence à 

partir de 2 µm de profondeur. Des non-uniformités de la polarisation en profondeur sont 

nettement observées. Pour mieux comprendre ce phénomène, des balayages suivant l’axe X 

(Y = 150, 400 et 700) et suivant l’axe Y (X = 150, 350 et 650) ont été effectuées, avec un pas 
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de mesure de 10 µm. Les résultats obtenus sont représentés dans les figures 4.5 et 4.6. Il est à 

noter que l’on distingue parfaitement la zone polarisée et la zone non polarisée.  

 

Figure 4.4. Cartographie 3D haute résolution de polarisation réalisée par FLIMM pour différentes 
profondeurs avec une taille de spot de 10 µm  

 

Figure 4.5. Cartographie de polarisation suivant l’axe X (Y = 150, 400 et 700 µm)  
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Figure 4.6.Cartographie de polarisation suivant l’axe Y (X = 150, 350 et 650 µm) 

4.2.4. Résultats obtenus par la méthode TPT 

Dans un premier temps, une cartographie globale de polarisation a été réalisée avec un 

grand pas de mesure (100 µm) et une taille de spot du faisceau laser de 500 µm. Les résultats 

présentés montrent que les détails de la grille de l’électrode sont parfaitement reproduits 

(figure 4.7). 

De la même manière que pour les mesures FLIMM, une cartographie 3D haute 

résolution sur une croix de la grille d’électrode a été effectuée avec un pas de mesure de 10 

µm et une taille de spot du faisceau laser de 35 µm. Une inhomogénéité de la polarisation 

peut être également remarquée (figure 4.8). La dépolarisation près de la surface et des 

inhomogénéités sur les films de PVDF et de PVDF-TrFE ont été déjà observées sur des films 

ou des câbles de type capteurs [PLO 92], [SUA 06], [PLO 94], [MEL 08]. 
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Figure 4.7. Cartographie de polarisation avec une faible résolution spatiale latérale par TPT                 
pour z = 4,01 µm 

Comme nous pouvons remarquer, la technique TPT permet d’avoir une meilleure 

résolution spatiale proche de la surface de l’échantillon, des images étant obtenues à partir de 

0,5 µm. Par contre, à z = 12 µm, la méthode FLIMM peut reconstruire la forme de la croix 

(figure 4.4) tandis que la méthode TPT ne donne pas une bonne résolution (figure 4.9). 

 

Figure 4.8. Cartographie 3D haute résolution de polarisation réalisée par TPT pour z = 4 µm 
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Figure 4.9. Cartographie 3D haute résolution de polarisation réalisée par TPT pour différentes profondeurs 

On note que la résolution spatiale dans le volume diminue en profondeur. Ce 

phénomène est du à la diffusion forte de la chaleur dans l'électrode en métal [MEL 05c]. 

4.2.5. Discussion des résultats 

Afin de comparer les performances des deux méthodes, des mesures de polarisation 

suivant l’axe Y ont été effectuées. Les données obtenues ont été normalisées et approximées 

par une gaussienne. La largeur à mi-hauteur ܪ représentant la largeur de la grille d’électrode 

a été également calculée. Les résultats sont représentés dans les figures 4.10 et 4.11. 
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Figure 4.10. Distributions spatiales de la polarisation normalisée et interpolée par la loi de Gauss pour        
z = 4 µm. FLIMM : X = 150 µm, H = 186 µm; TPT : X = 2700 µm, H = 183 µm  

 

Figure 4.11. Distributions spatiales de la polarisation normalisées pour différentes profondeurs.          
FLIMM : X = 150 µm, TPT : X = 2700 µm 

Pour résumer, le tableau 4.1 présente les valeurs de la largeur à mi-hauteur ܪ. Ces 

valeurs pour deux méthodes sont quasi identiques et proches de la largeur de la grille 
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d’électrode, ce qui prouve que la FLIMM et TPT sont tout à fait adaptées pour l’étude de 

polarisation des films minces. 

           H (µm) 

z (µm) 

FLIMM TPT 

2 183 185 

4 186 183 

6 186 186 

Tableau 4.1. Largeur à mi-hauteur pour la méthode FLIMM et TPT 

En conclusion, nous pouvons dire qu’il y a une très bonne corrélation entre les résultats 

obtenus par les méthodes FLIMM et TPT. La tomographie 3D de profils de polarisation 

obtenue par deux méthodes a montré que la polarisation à l’intérieur de l’échantillon a la 

même géométrie que l’électrode-grille. La méthode TPT donne des résultats plus rapidement 

tandis que la méthode FLIMM possède une très bonne résolution spatiale et latérale. Ainsi, 

ces deux méthodes apparaissent comme deux techniques complémentaires pour l’étude de 

polarisation des films minces. 

4.3. Etude du PEN irradié par UV 

Sous l’action de nombreux facteurs, plusieurs mécanismes peuvent être impliqués dans 

le vieillissement des polymères isolants sous des contraintes électriques. Parmi ces facteurs, 

l’irradiation UV est identifiée pour leur effet dégradant sur beaucoup de matériaux polymères 

isolants. Les sources d'irradiation UV sont nombreuses : décharges partielles, décharges 

parasites (ambiantes) ou lumière ambiante. Ces rayons UV entraînent des coupures de 

chaînes des polymères et probablement les réticulations. En conséquence, des changements 

dans les propriétés chimiques mènent à des modifications des propriétés électriques. 

Notre travail est la suite des travaux précédents [PET 04c] qui ont montrés la 

complémentarité de techniques FLIMM et d’électroluminescence pour l'étude des 
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phénomènes de vieillissement induit par les UV. Le but est ici d'étudier plus précisément les 

effets de photo-dégradation en réalisant des cartographies 3D de charges d’espace par la 

méthode FLIMM. La cartographie 3D de charges d’espace est un outil important qui peut 

apporter une réponse concernant la distribution des zones endommagés par les UV. En outre, 

l’étude du comportement du PEN irradié par UV en présence de forts champs électriques 

sont également abordé. 

4.3.1. Matériau étudié 

Le poly(éthylène 2, 6-naphtalène) (PEN) appartient à la même famille chimique que le 

polyéthylène téréphtalate (PET), les polyesters aromatiques saturés. Bien que la demande en 

PET soit considérable, les propriétés thermiques et mécaniques plus importantes du PEN 

sont souhaitées pour certaines applications. 

Ce polymère a été synthétisé pour la première fois vers 1948, mais son utilisation 

industrielle est en revanche plus récente. Grâce à ses propriétés supérieures aux autres 

polymères, il est de plus en plus utilisé en Génie Electrique, notamment pour la fabrication 

des circuits imprimés flexibles, comme isolants électriques ou encore comme support pour 

les films photographiques. 

 

  Figure 4.12. Formule chimique du PEN 

4.3.2. Calibration du niveau de charge 

Les films utilisés dans nos mesures sont des films minces de PEN de 25 µm, provenant 

de Dupont Teijin Films. Ces films ont été métallisés sur les deux faces avec une couche d’or 

de 50 nm. Etant donné que le PEN est un matériau polaire, une tension de -500 V et 500 V a 
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été appliquée aux échantillons pendant 10 minutes à température ambiante lors de la phase de 

calibration. Des mesures de courant FLIMM avec un faisceau non focalisé pour une gamme 

de fréquence comprise entre 105 Hz et 10 kHz sont réalisées immédiatement après la 

déconnexion de la source HT. 

Figure 4.13. Intégrale théorique et expérimentale de la température avant et après calibration pour les PEN de 
25 µm 

Les courbes de la figure 4.13 donnent les valeurs théoriques corrigées et non corrigées 

et les valeurs expérimentales de l’intégrale de la température pour les échantillons de PEN de 

25 μm. Nous pouvons déterminer un coefficient de calibration de 0,85. Ce coefficient de 

calibration sera utilisé pour corriger l’amplitude de la distribution de charge dans 

l’échantillon. 

4.3.3. Préparation des échantillons 

Le vieillissement des échantillons a été induit par des rayons UV d’une lampe à 

décharge à barrière diélectrique (DBD) [XU 01], dont les caractéristiques sont présentées dans 

la figure 4.14. Dans le spectre d’émission de la lampe, on remarque un rayonnement à 308 

nm très intense par rapport aux autres raies. 

Le spectre de transmission d’un film vierge de PEN de 25 µm est également présenté 

dans la figure 4.14. Comme le PEN absorbe que dans la zone des UV, la lampe va 

essentiellement induire une photo-dégradation du matériau. 
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Figure 4.14. Spectre de la lampe à décharge barrière diélectrique, insolation à 308nm, densité de puissance : 
13,5 mW/cm2 et spectre de transmission d’un film vierge de PEN de 25 µm 

L’échantillon a été protégé par un masque, et seulement quatre zones circulaires de 1 

mm de diamètre ont été irradiées pendant 48 h. Après l’irradiation, une couche semi 

transparente d’or de 50 nm a été déposée sur les deux faces de l’échantillon par sputtering. 

Enfin une tension continue de 2000 V a été appliquée aux échantillons pendant 10 minutes à 

température ambiante. 

 

Figure 4.15. Préparation des films minces de PEN de 25 µm irradiés par UV 
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4.3.4. Cartographie 3D de charges d’espace 

En appliquant la nouvelle stratégie de mesure de la méthode FLIMM (voir 2.8), une 

cartographie globale du champ électrique interne a été réalisée, à une profondeur 2,1 µm (f = 

10 kHz) avec un grand pas de mesure (200 µm) comme le montre la figure 4.16. On 

remarque que le champ électrique interne n’est pas uniforme dans le plan de mesure. Dans 

les quatre zones irradiées par UV, ce champ est plus grand que celui dans les zones non 

irradiées.  

 

Figure 4.16. Cartographie globale du champ électrique interne à z = 2,1 µm (f =10 kHz) avec grand pas de 
mesure de 200 µm 

A partir de ces premières mesures, un cercle a été choisi pour étudier plus précisément 

la distribution de charges en profondeur. Les mesures de courant FLIMM ont été effectuées 

avec un pas de mesure de 100 µm, à 5 fréquences comprises entre 105 Hz et 10 kHz et avec 

une taille de spot du faisceau laser de 10 µm. Le résultat obtenu est montré dans la figure 

4.17. 

La diminution du champ électrique interne en profondeur est bien distinguée 

respectivement. A partir de 5 µm en profondeur, le champ électrique interne devient très 

faible. Pour mieux comprendre ce phénomène, des balayages suivant l’axe X en 

profondeur avec un pas de mesure de 50 µm et une taille de spot du faisceau laser de 10 

µm ont été réalisés, les résultats obtenus sont représentés dans la figure 4.18. 
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Figure 4.17. Cartographie 3D du champ électrique interne pour différentes profondeurs 

 

Figure 4.18. Cartographie de charges d’espace suivant l’axe X pour différentes Y (500, 900, 1300)  

On note que l’une accumulation des charges a lieu d’une façon non homogène à la 

surface de l’échantillon. Ce résultat est tout à fait attendu, étant donné que la photo-
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oxydation du matériau induite par l’irradiation UV est un phénomène de surface. Les effets 

des UV sur le PEN ont été également étudiés par microprofilométrie IR [SCH 97]. Les auteurs 

ont montré que la photo-oxydation du matériau n’excède pas 10 µm. Ce résultats est en 

accord avec celui obtenu par la méthode FLIMM. En effet, les cartographies de charges 

d’espace montrent que les charges sont confinées dans une zone proche de la surface, sur 

environ 5 µm de profondeur. 

En outre, la zone dégradée à la surface de l’échantillon devient très absorbante, 

provoquant le jaunissement du matériau constituant ainsi un écran de protection pour le reste 

du matériau. Ce phénomène de surface a été également mis en évidence par des mesures de 

photoluminescence [MAR 01]. 

Cependant, la surface de photo-dégradation n’est pas homogène. Ce résultat peut être 

directement lié à l'hétérogénéité du matériau, mais également aux propriétés locales de 

l'interface de métal-polymère qui influencent sur l'injection de porteurs. 

4.3.5.  PEN soumis à hauts champs 

Les cartographies de charges d’espaces sur les PEN irradiées par UV ont montré 

l’implantation des charges dans une zone très proche de la surface. Pour mieux comprendre 

ce phénomène, le comportement du PEN irradié par UV est étudié en présence de forts 

champs électriques. 

 

Figure 4.19. Protocole de mesure 
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Les échantillons ont été irradiés pendant 48 h par les rayons UV. Après l’irradiation, 

une couche semi transparente d’or de 50 nm a été déposée sur les deux faces de l’échantillon 

par sputtering. Puis, ils ont été polarisés à température ambiante pendant 20 minutes à un 

champ compris entre േ12 kV/mm et േ156 kV/mm. Après chaque polarisation, les films sont 

ensuite mis en court-circuit pendant 20 minutes avant d’effectuer les mesures FLIMM (figure 

4.19). 

Les figures 4.20 et 4.21 représentent les profils de densité de charges et de champ 

électrique interne obtenus par la méthode FLIMM après 20 minutes de dépolarisation, pour 

chacun des paliers de champ appliqué. 

Dans la zone proche de la surface de l’échantillon, on remarque une accumulation 

d’homocharges qui augmentent avec le champ. 

Figure 4.20. Evolution des profils de distribution de charge et de champ électrique interne en fonction du 
champ appliqué positif 
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Figure 4.21. Evolution des profils de distribution de charge et de champ électrique interne en fonction du 
champ appliqué négatif 

A partir des profils de distribution de charges, nous avons calculé la valeur moyenne de 

la densité d’homocharges situées dans la zone proche de la surface irradiée, sur une épaisseur 

de 5 µm de l’électrode. Les valeurs obtenues pour chaque courbe sont présentées dans la 

figure 4.22. 

  Figure 4.22. Densité d’homocharges en fonction du champ appliqué sur une épaisseur de 5 µm de l’électrode. 
(a) Charges positives, (b) Charges négatives. 
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D’après ces courbes, nous pouvons distinguer trois zones, qui correspondent aux zones 

mises déjà en évidence par Augé et al. [AUG 00] par des mesures de I(V) et par 

électroluminescence sur les PEN vierges. 

A faible champ (12 – 76 kV/mm), la densité de charges est très faible. Elle est 

probablement associée à une orientation dipolaire et il n’y a pas d’injection d’homocharges. 

Dans la gamme de 76 kV/mm à 130 kV/mm, nous assistons à une injection de charges à 

partir des électrodes. Cette injection devient très importante pour des champs supérieurs à 

130 kV/mm. 

Dans des études précédentes sur des échantillons de PEN vierges soumis à hauts 

champs [PET 04b], [AUG 00], on a montré que l’injection massive de charges avait lieu pour des 

champs supérieurs à 160 kV/mm. Pour les échantillons de PEN non irradié, ce champ limite 

pour lequel il y a une injection massive de charge est supérieur à celui mis en évidence pour 

les échantillons irradiés par les rayons UV (130 kV/mm). Ceci peut être expliqué par l’effet 

dégradant des UV sur des matériaux polymères isolants. Ces rayons UV entraînent des 

coupures de chaînes des polymères et probablement les réticulations. En conséquence, les 

changements des propriétés chimiques mènent à la modification des propriétés électriques 

qui favorise l’accumulation de charges sous l’action du champ. 

Il est très intéressant de noter que le niveau de charges accumulées pour le champ 

appliqué négatif est supérieur à celui pour le champ appliqué positif. Ce phénomène peut 

être dû aux effets de photo-dégradation qui peuvent faciliter l’accumulation d’homocharges 

négative par rapport à celle positive. 

Les résultats obtenus par la méthode FLIMM sont en accord avec ceux obtenus par 

d’autres auteurs par des mesures de courant et d’EL sur les PEN. 

4.4. Etude de PTFE irradié par un faisceau d’électrons monoénergétique 

4.4.1. Contexte de l’étude 

L’espace est un milieu complexe et dynamique. Il est empli de champs gravitationnels, 

constitué de manière dont la densité devient extrêmement faible, également traversé par les 
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rayons cosmiques et par un très large spectre de radiations corpusculaires, mais aussi occupé 

par des champs magnétiques plus ou moins intenses. Sur un satellite, le bon fonctionnement 

d’un équipement embarqué dépend de sa température. Le contrôle thermique utilise 

principalement, et aussi souvent que possible, les solutions passives que sont les radiateurs 

de contrôle thermique et les isolations externes. Les matériaux mis en jeu sont 

essentiellement des polymères diélectriques, soumis directement à l’environnement spatial 
[REM 07]. En effet, ces matériaux sont exposés à une ambiance radiative définie par des 

facteurs naturels (vide, radiations solaires, flux de particules chargées, micrométéorites, 

oxygène atomique en orbite basse), qui peuvent altérer fortement les propriétés de ces 

derniers. La présence de charges en surface ou dans le volume du diélectrique entraîne alors 

des majorations locales du champ électrique qui, lorsqu’il atteint une valeur critique, produit 

une décharge électrostatique. Cet événement peut avoir de lourdes conséquences, allant de la 

perte partielle d’un équipement jusqu’à la perte totale de la mission [PER 07]. 

Dans le cadre d’un projet de collaboration avec le CNES et l’ONERA, le but de ce 

travail était d’étudier des phénomènes de transport de charges dans les diélectriques irradiés 

par un faisceau d’électrons monoénergétique. 

4.4.2. Matériau étudié 

Le PolyTétraFluoroEthylène (PTFE), dont la formule chimique est présentée sur la 

figure 4.23, est un polymère fluorocarboné, aussi appelé Téflon. Cette appellation désigne 

souvent par défaut la famille des fluoro-polymères associés. Nous utiliserons des films 

produits par la firme Goodfellow, semicristallin, semi-opaque et blanc. 

Figure 4.23. Structure chimique du PTFE 

Le PTFE est insoluble, sa densité est de 2,2 g/cm3 et sa température de fusion est située 

entre 260 et 280 0C. Ce matériau présente une totale résistance aux produits chimiques et une 

bonne tolérance aux basses et hautes températures. Il offre une très bonne résistance 

électrique : la rigidité diélectrique est d’environ 160 kV/mm et la constante diélectrique vaut 



Chapitre 4. Résultats et interprétations 

 

138 

 

2,2 à 1 kHz. On le retrouve dans de nombreuses applications (aérospatiales, alimentaires, 

industrielles et médicales). Il est notamment utilisé comme isolant dans les câbles électriques 

des satellites. 

4.4.3. Simulation par CASINO V2.42 

L’irradiation des matériaux diélectriques par des électrons énergétiques s’accompagne 

de nombreux phénomènes complexes, notamment l’émission électronique secondaire, 

l’émission photonique, le piégeage de charges, la luminescence etc. Lors du cheminement 

d’un électron incident d’énergie ܧ଴ dans un échantillon solide, on distingue habituellement 

deux types d’interactions concomitantes, les interactions élastiques et les interactions 

inélastiques [DAP 03]. L’interaction est élastique lorsqu’un électron pénétrant dans la zone 

d’influence du potentiel qui règne autour d’un cœur ionique est dévié sans perte d’énergie 

appréciable. Si l’énergie de l’électron varie d’une manière significative, par exemple en 

transmettant une partie de son énergie à un électron d’une couche atomique, l’interaction est 

dite inélastique. Au gré de ces deux types d’interaction, les électrons incidents empruntent 

des parcours aléatoires dans la matière jusqu’à la perte totale de leur énergie cinétique. Le 

lieu de l’ensemble de ces interactions est appelé volume ou « poire d’interaction ». 

Le calcul des trajectoires et la profondeur maximale de pénétration des électrons a été 

effectué par un programme de simulation appelé CASINO V2.42 [DOM 07]. Ce programme 

simule les trajectoires d’électrons dans les solides par une méthode de Monte Carlo. Ce 

logiciel est disponible sur le site internet du Département de génie électrique et génie 

informatique de l’Université de Sherbrooke au Canada. Ce modèle doit être renseigné avec 

des paramètres importants comme la composition chimique, l’énergie excitation et la densité 

du matériau. 

Les trajectoires des électrons obtenus par ce logiciel sur un PTFE de 50 µm, métallisé 

sur les deux faces avec une couche d’or de 50 nm, sont représentées dans la figure 4.24. 
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  Figure 4.24. Trajectoires électroniques simulées par le logiciel CASINO V2.42                           
(Echantillon : PTFE de 50 µm, métallisé sur les deux faces avec une couche d’or de 50 nm, énergie du 

faisceau d’électron : 30 keV, nombre de trajectoires d'électrons simulées : 2000)   

 

Figure 4.25. Profondeur maximale de pénétration des électrons dans l'échantillon                          
(Echantillon : PTFE de 50 µm, métallisé sur les deux faces avec une couche d’or de 50 nm, énergie du 

faisceau d’électron : 30 keV, nombre de trajectoires d'électrons simulées : 200000)                         
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Les dimensions latérales (profondeur moyenne de pénétration, de dizaines µm) du 

volume d’interaction dépendent principalement de l’énergie incidente et des propriétés 

physico-chimiques de l’échantillon. Le logiciel nous permet également de calculer la 

profondeur maximale de pénétration des électrons (figure 4.25). Il est important de noter que 

la profondeur maximale de pénétration calculée est environ 9 µm et le pic de charge est de 5 

µm. 

4.4.4.  Préparation des échantillons 

Pour la réalisation des cartographies 3D haute résolution de charges d’espace par la 

méthode FLIMM, l’échantillon doit piéger les charges pendant une longue période. Cette 

caractéristique est importante dans la mesure où la réalisation d’une cartographie nécessite 

l’enregistrement de plusieurs points de mesure suivant un balayage dans le plan de 

l’échantillon (X-Y). Ainsi, l’acquisition totale des données peut durer plusieurs heures.  

Une étude concernant la dynamique des charges dans le temps sur les films minces de 

PTFE de 50 µm d’épaisseur irradiés par MEB (Microscope Electronique à Balayage) [PET 04b] 

a montré que le PTFE peut piéger les charges pendant une longue période. 

 

Figure 4.26. Préparations des échantillons de PTFE de 50 µm 

Les échantillons que nous utiliserons pour cette étude sont donc des films minces de 

PTFE de 50µm d’épaisseur, métallisés sur les deux faces avec une couche d’or de 50 nm. Le 
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dispositif CEDRE qui a été mis au point à l’ONERA est été utilisé pour irradier nos 

échantillons. 

Afin d’implanter les électrons suivant un motif permettant de mettre en évidence les 

capacités d’analyse 3D de la FLIMM, des grilles de microscope de diamètre 3 mm possédant 

5 barreaux de 130 µm, espacés de 130 µm, 8 barreaux de 65 µm, espacés de 65 µm ont été 

collées sur les échantillons. L’échantillon a été ensuite irradié pendant 3 minutes par un 

faisceau d’électrons de 30 keV d’énergie avec un flux de 1 nA/cm2. L’implantation des 

électrons se faisant suivant la géométrie de la grille (figure 4.26). 

4.4.5. Cartographie 3D de charges d’espace 

Le nouveau protocole a été appliqué pour des films minces de PTFE. Afin d’avoir une 

cartographie globale du champ électrique interne, une mesure à une fréquence de modulation 

f = 10 kHz avec un grand pas de mesure de 50 µm a été réalisée. Les résultats sont 

représentés dans la figure 4.27. Il est important de noter que les détails de la grille sont très 

bien reproduits, on retrouve la périodicité de la grille dans la charge implantée. 

 

Figure 4.27. Cartographie globale du champ électrique interne à z = 1,9 µm (f=10 kHz) avec grand pas de 
mesure de 50 µm 

A partir de ces premières mesures, une petite zone (figure 4.28) a été choisie afin 

d’étudier plus précisément la distribution de charges en profondeur. Cette zone est 

particulièrement intéressante, puisqu’elle possède des barreaux de largeurs différentes, nous 
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permettant ainsi de réaliser des cartographies originales. Les mesures de courant ont été 

effectuées avec un pas de mesure de 5 µm, à 5 fréquences comprises entre 105 Hz et 10 kHz 

et avec une taille de spot du faisceau laser de 5 µm. Le résultat obtenu est montré dans la 

figure 4.29. 

 

Figure 4.28. Choix de la zone d’analyse 

 

Figure 4.29. Cartographie 3D du champ électrique interne pour différentes profondeurs 

Les barreaux de largeurs différentes ont été bien retrouvés. Les non-uniformités du 

champ électrique interne en profondeur sont bien distinguées respectivement. A 4 µm en 

profondeur, le champ électrique interne est plus grand tandis qu’à 15 µm il est très faible. 

Pour mieux comprendre ce phénomène, les balayages suivant l’axe X en profondeur sont 
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réalisés avec le pas de mesure de 2 µm et la taille de spot du faisceau laser de 5µm. Les 

résultats obtenus sont représentés dans la figure 4.30. 

 

Figure 4.30. Cartographie du champ électrique interne sur le plan x-z 

 

Figure 4.31. Champ électrique interne normalisé suivant l’axe X pour différents profondeurs 

Il est important de noter que la distribution spatiale du champ électrique interne en 
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profondeur correspond à la périodicité de grille (figure 4.31). 

 

Figure 4.32. Cartographie de charges d’espace sur le plan ݔ െ   ݖ

La figure 4.32 présente la cartographie de charges d’espace sur le plan ݔ െ  Comme .ݖ

prévu, l'injection de charge se produit seulement à la surface de l’échantillon [GRI 02]. Dans 

notre cas, le maximum du pic de charges négatives qui est mesuré à environ 1,5 µm, est 

inférieure à celle calculé par CASINO V2.42 (figure 4.25). Cette différence peut avoir 

plusieurs causes : 

- pendant l’irradiation, l’échantillon n’a pas été mis à la terre. Entre la configuration 

court-circuit et la configuration circuit ouvert, les charges s’implantent plus loin de la 

surface irradiée dans la configuration court-circuit [PER 07]. En effet, l’extraction constante 

d’électrons par la surface irradiée dans cette configuration permet aux électrons incidents 

de pénétrer plus profondément dans le volume car ils ne sont pas freinés par la forte 

densité d’électrons déjà implantés ; 

- après l’arrêt de l’irradiation, les mécanismes de transport de charge qui dominent 

dépendent aussi de la configuration de mesure. En outre, les mesures effectuées par la 

méthode FLIMM sont en condition de court-circuit. Ainsi, les charges situées dans la zone 

irradiée vont avoir tendance à s’extraire par la surface irradiée. 

Dans la zone possédant des barreaux plus grands (130 µm), la périodicité de la grille 

est obtenue tandis que dans la zone possédant des barreaux plus fins (65 µm) on n’arrive pas 
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à retrouver la périodicité de la grille. Ceci peut être expliqué par les dimensions latérales (de 

dizaines µm) du volume d’interaction (figure 4.24) ainsi que la résolution latérale de la 

méthode FLIMM de l’ordre de 10 µm. Ce phénomène est également dû à la propagation du 

gradient de la température induit par le faisceau laser qui est un phénomène tridimensionnel, 

alors que c’est un modèle unidimensionnel du signal FLIMM qui a été utilisé pour la 

déconvolution mathématique. Ainsi il faut prendre en compte l’interaction entre le gradient 

thermique et la répartition volumique des charges électriques. 

En conclusion, les cartographies tridimensionnelles avec une grande résolution latérale 

de l’ordre de 10 µm de charges d’espace obtenues par la méthode FLIMM sur des films de 

PTFE de 50 µm irradiés par un faisceau d’électrons sont représentées. Les zones irradiées 

définies par la grille sont bien reproduites et la profondeur totale de pénétration de charges ne 

dépasse pas 4 µm, ce qui prouve que la méthode utilisée est tout à fait adaptée à la réalisation 

des cartographies multidimensionnelles de charges. 

4.5. Distributions de charges d’espace par FLIMM et PEA 

Les méthodes thermiques et acoustiques sont des méthodes complémentaires : les 

techniques acoustiques sont utilisées pour l’étude des films épais avec une bonne résolution 

spatiale en volume, par contre les méthodes thermiques sont excellentes pour déterminer les 

distributions des charges ou de la polarisation dans les films minces, avec une très bonne 

résolution spatiale proche de la surface excitée. 

Etant donné que notre équipe est également équipée de la méthode PEA (classique et 

sans contact), le travail présenté dans ce paragraphe a pour objectif de donner une continuité 

d'information par les deux techniques en s'intéressant à des matériaux de différentes 

épaisseurs dans lesquels les charges sont implantées par MEB. Les résultats complémentaires 

obtenus par les deux méthodes devraient faciliter la compréhension des phénomènes de 

transfert et d’accumulation de charges dans les matériaux. 
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4.5.1. Conductivité induite sous rayonnement  

La conductivité électrique des matériaux joue un rôle crucial dans la détermination de 

l’état de charge interne dans les diélectriques. Dans le cas de matériau irradié, la conductivité 

mesurée n’est plus uniquement égale à la conductivité intrinsèque du diélectrique. La 

conductivité induite sous rayonnement (Radiation Induced Conductivity - RIC) doit alors 

également être prise en compte. Dans la plupart des cas, la RIC est très importante par 

rapport à la conductivité de volume classique [FOW 56].  

Après l’arrêt d’irradiation, la DRIC (Delayed Radiation Induced Conductivity) 

continue à conférer à la zone irradiée une conductivité supérieure à la conductivité 

intrinsèque du matériau [YAN 92]. La valeur de la DRIC diminue au cours du temps et la zone 

irradiée finit par retrouver sa conductivité initiale. Ce temps de retour à la conductivité 

initiale varie selon le matériau irradié, il est en général de plusieurs heures. 

4.5.2. Préparation des échantillons 

Les échantillons utilisés pour cette étude sont des films minces de PTFE de différentes 

épaisseurs (50 et 100 µm), métallisés sur les deux faces avec une couche d’or de 50 nm. Ce 

matériau a été choisi parce qu'il peut piéger des charges pendant de longues périodes et 

donner donc l'occasion d'étudier le même échantillon par plusieurs techniques. 

L’échantillon a été irradié par un MEB de type JEOL JSM-6060LV. Les 

caractéristiques d’implantation sont données dans le tableau 4.2. 

Energie Temps d’irradiation Taille de spot Distance de travail 

30 keV 20 min 70 µm 30 mm 

Tableau 4.2. Caractéristique d’irradiation par MEB 

Un masque avec un trou (D = 6 mm) a été appliqué sur la surface de l’échantillon pour 

limiter la zone irradiée et pour faciliter la localisation de cette zone après l'irradiation. 
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4.5.3. Résultats obtenus sur PTFE de 100 µm 

Après l'irradiation, l'échantillon a été placé dans la cellule de FLIMM. Pour tous les 

échantillons étudiés, la surface irradiée est face au faisceau laser. La figure 4.33 représente 

les profils de densité de charges et de champ électrique interne obtenus par la méthode 

FLIMM. 

Figure 4.33. Evolution du profil de distribution de charge (a) et de champ électrique interne (b) enregistré par 
la FLIMM sur un échantillon de PTFE 100 µm 

Comme observé sur la figure 4.33.a, nous pouvons voir un pic négatif des charges 

injectées près de la surface irradiée. Le maximum est détecté à environ 4 µm de la surface. 

Des charges négatives sont observées jusqu'à 11 µm. Sur la figure 4.33.b, le champ 

électrique est positif entre 0 et 7 µm, les charges négatives dans cette région vont donc avoir 

tendance à se déplacer vers la surface irradiée au cours du temps. D’autre part, dans la 

région de champ électrique négatif (au delà de 7 µm) les charges auront tendance à migrer  

vers la surface non irradiée au cours du temps. 

Le même échantillon a ensuite été placé dans le système PEA classique (1.5.2.1). La 

surface irradiée est en contact avec l'électrode de détection. Dans ce cas (figure 4.34.a), un 

pic négative des charges injectées est également détecté près de la surface irradiée. Le 

maximum est détecté à environ 11 µm de la surface et quelques charges sont détectées 

jusqu'à 28 µm. Deux pics positifs des charges induites sont détectées aux deux interfaces 
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échantillon/électrode. Comme prévu, le pic positif d'une amplitude plus élevée est situé du 

côté gauche comme la plupart des charges négatives sont proches de la surface. A partir de la 

figure 4.34.b, nous pouvons voir qu'un champ positif aura tendance à faire déplacer les 

charges situées entre 0 et 15 µm vers la surface irradiée tandis qu'au delà de 15 µm les 

charges sont soumises à un champ électrique négatif qui les poussera dans le sens opposé. 

Figure 4.34. Evolution du profil de distribution de charge (a) et de champ électrique interne (b) enregistré par 
la PEA classique sur un échantillon de PTFE 100 µm 

Ensuite l'échantillon a été étudié avec le système PEA sans contact (1.5.2.2). Dans ce 

cas la surface irradiée est face à l'électrode d'excitation. Le pic négatif des charges implantées 

est donc détecté du côté droit (figure 4.35.a). Un pic positif de charges induites est détecté 

sur l'électrode de détection, d’autre part des charges positives de compensation liée à 

l’ionisation de l’air apparaissent également sur la surface flottante. Un pic négatif est détecté 

dans la zone proche de l'électrode de détection. Il est probablement dû aux charges dans la 

colle (pendant la mesure du système PEA sans contact, l’échantillon a été collé sur 

l’électrode de détection) car ce pic n'a pas été détecté par d'autres techniques de mesures 

(FLIMM, PEA classique même lorsque l'échantillon a été retourné). Comme la polarité du 

champ électrique (figure 4.35.b) est positive dans la zone non irradiée jusqu'à 85 µm, les 

charges situées dans cette zone seront attirées vers la gauche. Les charges situées sous 

l'influence du champ négatif seront poussées vers la surface irradiée. 
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Figure 4.35. Evolution du profil de distribution de charge (a) et de champ électrique interne (b) enregistré par 
la PEA sans contact sur un échantillon de PTFE 100 µm 

De façon générale, la forme de la distribution de charges d’espace obtenue par les trois 

systèmes est en bon accord. L’amplitude de la densité de charge enregistrée par la FLIMM et 

la PEA sans contact sont du même ordre de grandeur. Cependant, si nous comparons 

l’amplitude de la densité de charge obtenue par les deux systèmes de PEA, nous pouvons 

observer une forte différence. Ceci peut être expliqué par la petite taille de la surface irradiée. 

Dans le système PEA classique, il est relativement difficile de placer exactement toute la 

zone irradiée sous l'électrode supérieure qui est utilisée pour presser l'échantillon et pour 

appliquer la tension pulsée. La surface irradiée est face au capteur, cependant quand 

l'électrode supérieure est mise en position, la position de l’échantillon ne peut pas être 

maîtrisée, elle peut être décalée en dehors de la zone de mesure. Si la totalité de la surface 

irradiée n'est pas mesurée, la densité de charge est sous-estimée. Pour empêcher un tel 

problème il est nécessaire d'irradier une zone plus grande mais ce n'est pas possible avec le 

dispositif actuellement disponible. 

De plus, les charges implantées sont très proches de la surface et le pic de charges 

image se neutralise avec les charges implantées. 
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4.5.4. Résultats obtenus sur PTFE de 50 µm 

Une deuxième série d’échantillons plus minces a été étudiée. Les échantillons ont été 

irradiés dans les mêmes conditions que précédemment et les densités de charge ont été 

mesurées par les méthodes FLIMM, PEA classique et PEA sans contact. Comme prévu, un 

pic négatif des charges injectées a été détecté près de la surface irradiée (figure 4.36.a, figure 

4.37.a, figure 4.38.a). Les amplitudes de la densité de charge enregistrée par la FLIMM et la 

PEA sans contact sont du même ordre de grandeur tandis qu'elle est beaucoup plus petite 

avec la PEA classique. Les raisons mentionnées précédemment restent valides dans ce cas.  

Le nombre de points enregistrés par la PEA classique est trop petit. Ceci est dû à la 

résolution limite du signal. La distribution de charges d’espace semble être très large par 

rapport aux résultats obtenus par la FLIMM. En effet, la résolution spatiale est de l’ordre de 

10 µm pour la PEA classique et 1 µm pour la FLIMM. Cependant nous pouvons voir que la 

plupart des charges restent dans le premier 15 µm de la surface. 

La distribution des charges enregistrée par la FLIMM est toute à faite cohérente avec la 

simulation par CASINO V2.42 (figure 4.24 et figure 4.25). On peut observer un maximum 

du pic négatif à 5µm (figure 4.36.a). Cela confirme que la FLIMM peut donner une très 

bonne résolution spatiale proche de la surface irradiée. 

 

Figure 4.36. Evolution du profil de distribution de charge (a) et de champ électrique interne (b) enregistré par 
la FLIMM sur un échantillon de PTFE 50 µm 
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Figure 4.37. Evolution du profil de distribution de charge (a) et de champ électrique interne (b) enregistré par 
la PEA classique sur un échantillon de PTFE 50 µm 

Figure 4.38. Evolution du profil de distribution de charge (a) et de champ électrique interne (b) enregistré par 
la PEA sans contact sur un échantillon de PTFE 50 µm 

4.5.5. Etude de la relaxation dans l’air 

Afin de prouver que la relaxation de charge est très lente et que l'anomalie dans 

l'amplitude de la densité de charge ne peut pas être due à la relaxation de charge, le signal a 



Chapitre 4. Résultats et interprétations 

 

152 

 

été enregistré pendant 96 h sur un échantillon de 100 µm soumis à des conditions 

d'irradiation identiques à celles des échantillons précédents. 

Dans la figure 4.39.a, on peut noter que la densité de charge détectée par le système 

PEA sans contact dans cet échantillon de 100 µm est beaucoup plus petite que dans le 

premier échantillon (figure 4.35). Ceci peut être expliqué par la difficulté de répéter les 

mêmes conditions d'irradiation par le faisceau d'électrons de MEB. Une nouvelle chambre 

d'irradiation est en développement pour assurer des conditions d’irradiation constante. En 

raison de cette absence de répétabilité dans l’irradiation des échantillons, seulement les 

résultats obtenus avec différentes techniques sur le même échantillon peuvent être comparés. 

Figure 4.39. Evolution du profil de distribution de charge (a) et de champ électrique interne (b) enregistré par 
la PEA sans contact sur un échantillon de PTFE 100 µm pendant la relaxation dans l’air 

Le profil de charge enregistré pendant la relaxation dans l’air avec la PEA sans contact 

(figure 4.39.a) montrent une diminution de l’amplitude du pic de charges situé près de la 

surface irradiée. Le tracé du profil de champ électrique dans le volume explique ces 

évolutions (figure 4.39.b). Après l’arrêt de l’irradiation, le champ électrique est négatif dans 

la zone [60-100 µm]. En effet, la DRIC (Delayed Radiation Induced Conductivity) ou 

conductivité induite différée, confère encore à la zone précédemment irradiée une 

conductivité supérieure à la conductivité intrinsèque du matériau. Les charges situées dans 
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cette zone vont avoir tendance à s’extraire par la surface irradiée, ce qui explique la 

diminution d’amplitude du pic de charge près de la surface irradiée. 

Parallèlement, les charges situées dans la zone de champ électrique positif [0-60 µm] 

ne peuvent se déplacer que dans le sens opposé, vers la surface non irradiée, si le champ est 

suffisamment fort. Le champ électrique restant est inférieur à 10 kV/mm, il permet 

uniquement aux charges de rester implantées dans cette zone pendant la relaxation. 

L’étude de la relaxation dans l’air a été également réalisée sur l’échantillon de 50 µm 

pendant 138 h par la PEA sans contact. Les résultats obtenus (figure 4.40) sont tout à fait 

cohérents. 

Figure 4.40. Evolution du profil de distribution de charge (a) et de champ électrique interne (b) enregistré par 
la PEA sans contact sur un échantillon de PTFE 50 µm pendant la relaxation dans l’air 

Dans cette étude, les distributions de charges d’espace dans les PTFE (50 µm et 100 

µm) irradiées par MEB obtenus avec les deux méthodes FLIMM et PEA (classique et sans 

contact) ont été comparées. Le pic négatif des charges injectées près de la surface irradiée a 

été détecté dans tous les échantillons. En outre, la forme de la distribution de charges 

d’espace est en bon accord. Les résultats montrent les capacités d’analyse des deux 

méthodes. La méthode FLIMM est excellente pour déterminer les distributions des charges 

dans les films minces, avec une très bonne résolution spatiale proche de la surface excitée 

alors que la PEA dispose d’une bonne résolution dans le volume. En conséquence, il est 
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intéressant d’appliquer les deux méthodes au même échantillon. Afin d'obtenir un meilleur 

accord entre l'amplitude de la densité de charge enregistrée par les deux techniques, une 

nouvelle chambre d'irradiation est en construction et nous permettra d'exécuter des états 

constants d'irradiation. 

4.6. Conclusion 

Les principaux résultats expérimentaux obtenus avec les trois méthodes FLIMM, TPT 

et PEA ont été présentés et comparés dans ce chapitre. 

Les cartographies tridimensionnelles de profil de polarisation effectuées sur le PVDF-

TrFE par la FLIMM et la TPT montrent une très bonne corrélation. La méthode TPT donne 

des résultats plus rapidement tandis que la méthode FLIMM possède une très bonne 

résolution spatiale et latérale. Ainsi, ces deux méthodes apparaissent comme deux techniques 

complémentaires pour l’étude de polarisation des films minces. 

L’objectif des études sur les PEN irradiés par UV visait à étudier plus précisément les 

effets de la photo-dégradation en réalisant des cartographies 3D de charges d’espace par la 

méthode FLIMM. Les charges sont confinées dans une zone proche de la surface, sur environ 

5 µm de profondeur. Il est à noter que l’accumulation des charges d’une façon non 

homogène a lieu à la surface de l’échantillon. Concernant l’étude du comportement du PEN 

irradié par UV en présence de forts champs électriques, on remarque une accumulation 

d’homocharges qui augmente avec le champ dans la zone proche de la surface de 

l’échantillon. En outre, le niveau de charges accumulées pour le champ appliqué négatif est 

supérieur à celui pour le champ appliqué positif. Ce phénomène est également dû aux effets 

de photo-dégradation qui peuvent faciliter l’accumulation d’homocharges négative par 

rapport à celle positive. 

Des cartographies tridimensionnelles intéressantes et originales de charges d’espace 

par la méthode FLIMM ont été obtenues sur des films de PTFE de 50 µm irradiés par un 

faisceau d’électrons. Ces mesures nous permettent de déterminer les limites actuelles de la 

méthode en terme de résolution latérale qui est de l’ordre de 10 µm. 
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En ce qui concerne les mesures de charges d’espace effectuées sur les films minces de 

PTFE irradiés par MEB, les résultats obtenus avec les techniques FLIMM et PEA ont mis en 

évidence leur complémentarité. Ce sont des outils indispensables à la compréhension des 

phénomènes de transfert et d’accumulation de charges dans les matériaux diélectriques 

irradiés par un faisceau d’électrons. 
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Conclusion générale 

Les charges internes qui s'accumulent dans les matériaux diélectriques sont un facteur 

potentiel de vieillissement des matériaux à travers les distorsions de champ interne qu'elles 

provoquent. Durant les trois dernières décennies, des nombreuses techniques non destructives 

de mesure de charges d’espace et de polarisation ont été développées et appliquées à un large 

éventail de thèmes, tels que les processus de vieillissement des matériaux piézoélectriques, le 

développement et l’optimisation de capteurs piézoélectriques, les phénomènes de rupture dans 

les câbles ou les revêtements diélectriques pour le contrôle thermique des satellites 

géostationnaires. C’est dans ce contexte que s’inscrivent les travaux présentés dans ce 

mémoire. 

Depuis sa mise au point initiale dans notre équipe, la méthode FLIMM n’a cessé 

d’évoluer et les différentes études et recherches menées ces dernières années ont permis d’en 

faire l’une des meilleures méthodes de mesure de charge d’espace ou de polarisation, compte 

tenu de sa capacité à réaliser des cartographies en trois dimensions avec une résolution 

inférieure à la dizaine de micromètres. Afin de fiabiliser la technique et d’en améliorer les 

performances, notamment dans le domaine tridimensionnel, de nombreuses avancées, comme 

par exemple les mesures sous tension continue ou une nouvelle stratégie de mesure, ont été 

apportées. 

Le développement de la méthode FLIMM sous champ électrique continu est d’une 

grande importance pour nos futures études, car elle permet à la fois d’effectuer des mesures 

de charges d’espace dans des conditions proches des conditions industrielles mais surtout de 

calibrer le gradient thermique qui se propage dans le matériau et donc de calibrer le niveau de 

charge. 

La nouvelle stratégie de mesure quant à elle, permet de choisir la zone d’étude et de 

mesurer l’état de charge dans l’échantillon avec une haute résolution qui est de l’ordre du 

micromètre dans un temps réduit. 
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En FLIMM, l’impossibilité de mesurer la température locale induite par le faisceau laser 

nécessite de mettre au point un modèle mathématique cohérent pour simuler la température 

locale induite par le faisceau laser dans l’échantillon. Afin de pouvoir étudier les systèmes 

plus complexes ou des échantillons multicouches dans des études futures, un modèle 1D 

multicouches a été mis au point en utilisant une nouvelle méthode de calcul. La corrélation 

parfaite entre les simulations effectuées par le modèle 1D quatre couches et 1D six couches 

nous permet de valider cette nouvelle méthode de calcul de la température. 

La modélisation numérique en trois dimensions par éléments finis de la température de 

l’échantillon a été également développée en utilisant le logiciel Comsol. Ce modèle prend en 

compte l’environnement thermique de l’échantillon au sein de la cellule, l’absorption du 

faisceau dans les différents milieux et la répartition radiale de l’énergie du faisceau. Ce 

modèle est utilisé lors de la réalisation de cartographie de polarisation ou de charges d’espace.  

La calibration du niveau de charge permet d’une part, la vérification expérimentale de 

l’évolution théorique du gradient de température au sein de l’échantillon irradié par le 

faisceau laser et la détermination d’un coefficient de calibration d’autre part. Les résultats de 

calibration obtenus valident nos différents modèles de température. 

Toutes ces avancées nous ont permis d’effectuer des cartographies 3D de profil de 

polarisation ou de charges d’espace avec une très bonne résolution spatiale et latérale sur des 

films minces de PVDF-TrFE, de PEN soumis à une irradiation UV ou de PTFE irradié par un 

faisceau d’électrons. 

Les tomographies tridimensionnelles de profil de polarisation effectuées sur le PVDF-

TrFE par les méthodes FLIMM et TPT montrent une très bonne corrélation. La méthode TPT 

donne rapidement des résultats tandis que la méthode FLIMM, plus lente, possède une 

meilleure résolution spatiale et latérale. Ainsi, ces deux méthodes apparaissent comme deux 

techniques complémentaires pour l’étude de polarisation des films minces. 

L’objectif des mesures effectuées sur les PEN irradiés par UV visait à étudier les effets 

de photo-dégradation. Les charges mesurées par la méthode FLIMM restent confinées dans 

une zone proche de la surface, sur environ 5 µm de profondeur. Il est à noter que cette 

accumulation de charges est non homogène à la surface de l’échantillon. On remarque 
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également une accumulation d’homocharges, qui augmente avec le champ dans la zone 

proche de la surface de l’échantillon, et que le champ à partir duquel l’injection de charges 

devient massive est inférieur pour un échantillon vieilli par UV par rapport à un échantillon 

vierge. 

Des cartographies tridimensionnelles intéressantes et originales de charges d’espace par 

la méthode FLIMM ont été obtenues sur des films de PTFE de 50 µm irradiés par un faisceau 

d’électrons. Ces cartographies nous permettent de montrer les limites actuelles atteintes en 

terme de résolution latérale qui est inférieure à 10 µm. 

Les résultats obtenus sur les films minces de PTFE irradiés par MEB avec les 

techniques FLIMM et PEA ont permis de montrer la complémentarité de ces techniques, cela 

en fait des outils indispensables et complémentaires pour l’étude des phénomènes de transfert 

et d’accumulation de charges dans les matériaux diélectriques irradiés par un faisceau 

d’électrons. La méthode FLIMM permet de déterminer les distributions des charges dans les 

films minces avec une très bonne résolution spatiale proche de la surface excitée tandis que la 

résolution de la PEA est meilleure dans le volume. 

Les perspectives de développement de la FLIMM sont encore conséquentes.  

L’association de la méthode FLIMM et la mesure des déformations mécaniques induites 

par le champ électrique fait actuellement l’objet d’une thèse. En effet, pendant le 

vieillissement du matériau, des charges électriques s’accumulent et les caractéristiques 

mécaniques du matériau sont modifiées. De plus, des premières mesures ont montré qu’il 

existe en fonction du champ électrique, une corrélation très intéressante entre l’évolution de la 

charge d’espace accumulée et les déformations mécaniques induites par le champ électrique.  

Dans le cadre du projet ANR Jeunes Chercheurs MatSpace, une enceinte d’irradiation 

électronique entre 0-100 keV est mise au point au sein du Laplace. A moyen terme, le travail 

portera sur le développement de techniques de mesures in-situ de charges d’espace implantées 

par le canon à électrons par les méthodes FLIMM et PEA. Le développement de nouvelles 

stratégies de mesure PEA (mesures sans contact) et l’analyse des mesures obtenues par la 

méthode FLIMM devraient permettre de mieux comprendre l’ensemble des phénomènes 

d’accumulation, de transport et de disruption pendant l’irradiation ainsi que la relaxation post-

irradiation. 
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Annexe 

Calcul de la source de chaleur et de la température pour le 

modèle 1D six couches 

• Calcul de la source de chaleur ࢏ࡽ avec ࢏ ൌ ૛, … , ૟ 

Les coefficients des matrices ሾܤ௜ሿ s’écrivent : 

 

ە
ۖ
ۖ
۔

ۖ
ۖ
௜ଵଵܤۓ ൌ

ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ݁ିଶఉഊ೔௅೔ െ 1
൫ܴሺ௜ିଵሻ௜ െ 1൯݁ିఉഊ೔௅೔

௜ଵଶܤ ൌ
െܴሺ௜ିଵሻ௜൫ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ 1൯݁ିఉഊ೔௅೔

ܴሺ௜ିଵሻ௜ െ 1   

௜ଶଵܤ ൌ ܴ௜ሺ௜ାଵሻ݁ିఉഊ೔௅೔                              
௜ଶଶܤ ൌ ൫1 െ ܴ௜ሺ௜ାଵሻ൯݁ିఉഊ೔௅೔

 , ݅ ൌ 2, … ,5 

 La matrice globale ሾܤሿ est donnée par : 

 ሾܤሿ ൌ ෑሾܤ௜ሿ
ହ

௜ୀଶ

ൌ ൤ܤଵଵ ଵଶܤ
ଶଵܤ ଶଶܤ

൨ 

La détermination de la matrice globale ሾܤሿ permet d’exprimer tous les flux de lumière 

aux interfaces du modèle en fonction du flux incident ߶଴ seul en supposant que le flux ܫହ
ᇱ  est 

égal à zéro. 
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ە
ۖ
ۖ
ۖ
ۖ
۔

ۖ
ۖ
ۖ
ۖ
ۓ

ଵܫ ൌ ߶଴                       
ହܫ

ᇱ ൌ 0                       

ହܫ ൌ
ଵܫ

ଵଵܤ
                       

ଵܫ
ᇱ ൌ                    ହܫଶଵܤ

ସܫ ൌ                  ହܫହଵଵܤ
ସܫ

ᇱ ൌ                  ହܫହଶଵܤ
ଷܫ ൌ ସܫସଵଵܤ ൅ ସܫସଵଶܤ

ᇱ

ଷܫ
ᇱ ൌ ସܫସଶଵܤ ൅ ସܫସଶଶܤ

ᇱ

ଶܫ ൌ ଷܫଷଵଵܤ ൅ ଷܫଷଵଶܤ
ᇱ

ଶܫ
ᇱ ൌ ଷܫଷଶଵܤ ൅ ଷܫଷଶଶܤ

ᇱ

 

Après avoir calculé tous les flux de lumière aux interfaces, on peut obtenir les 

expressions des constantes ௜ܰ et ܯ௜ suivantes : 

 

ە
ۖ
۔

ۖ
௜ܯۓ ൌ

ܴ௜ሺ௜ାଵሻ൫ܴሺ௜ିଵሻ௜ െ 1൯
ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ ݁ଶఉഊ೔௅೔

௜ିଵܫ ൅
൫ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ 1൯݁ఉഊ೔௅೔

ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ ݁ଶఉഊ೔௅೔
௜ܫ

ᇱ    

௜ܰ ൌ
൫ܴሺ௜ିଵሻ௜ െ 1൯݁ଶఉഊ೔௅೔

ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ ݁ଶఉഊ೔௅೔
௜ିଵܫ ൅

ܴሺ௜ିଵሻ௜൫ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ 1൯݁ఉഊ೔௅೔

ܴሺ௜ିଵሻ௜ܴ௜ሺ௜ାଵሻ െ ݁ଶఉഊ೔௅೔
௜ܫ

ᇱ
 , ݅ ൌ 3, … ,5 

On peut également calculer les sources de chaleur dans toutes les couches. Il est à noter 

que la source de chaleur dans la couche de verre ܳଶሺݖሻ est égale à zéro. 

 ܳ௜ሺݖሻ ൌ ఒ௜൫ߚ ௜ܰ݁ିఉഊ೔௭ ൅ , ௜݁ఉഊ೔௭൯ܯ ݅ ൌ 3, … ,5 

• Calcul de la température 

On va déterminer d’abord des constantes ܥ௜, ,௜ܦ ,௜ܧ  .௜ܨ

 

ە
ۖ
ۖ
۔

ۖ
ۖ
ۓ

ଶܥ ൌ ଶܦ ൌ  ሺQଶሺzሻ ൌ 0ሻ

௜ܥ ൌ
ఒ௜ߚ ௜ܰ

߯௜൫ߜ௜
ଶ െ ఒ௜ߚ

ଶ ൯
                                   

௜ܦ ൌ
௜ܯఒ௜ߚ

߯௜൫ߜ௜
ଶ െ ఒ௜ߚ

ଶ ൯
                                  

௜ܧ ൌ ௜݁ିఉഊ೔௅೔ܥ ൅ ௜݁ఉഊ೔௅೔ܦ

௜ܨ ൌ െ߯௜ߚఒ௜ܥ௜݁ିఉഊ೔௅೔ ൅ ߯௜ߚఒ௜ܦ௜݁ఉഊ೔௅೔

 
, ݅ ൌ 3, … ,5 

Les constantes du flux de chaleur Φሺ୧ିଵሻ଴ et de la température Tሺ୧ିଵሻ଴ sont données 

par ሺ݅ ൌ 2, . . ,5ሻ : 



Annexe 

 

176 

 

 

ە
ۖ
۔

ۖ
ۓ ሺܶ௜ିଵሻ଴ ൌ െ ቆ

݁ିఋ೔௅೔ െ ݁ఋ೔௅೔

௜߯௜ߜ2
ቇ ௜ܨ െ ቆ

݁ିఋ೔௅೔ ൅ ݁ఋ೔௅೔

2 ቇ ௜ܧ ൅ ௜ܥ ൅                        ௜ܦ

Φሺ௜ିଵሻ଴ ൌ െ ቆ
݁ିఋ೔௅೔ ൅ ݁ఋ೔௅೔

2 ቇ ௜ܨ െ ߯௜ߜ௜ ቆ
݁ିఋ೔௅೔ െ ݁ఋ೔௅೔

2 ቇ ௜ܧ െ ߯௜ߚఒ௜ܥ௜ ൅ ߯௜ߚఒ௜ܦ௜

 

Les coefficients des matrices ሾܣ௜ሿ s’écrivent : 

 

ە
ۖ
ۖ
ۖ
۔

ۖ
ۖ
ۖ
ۓ ௜ଵଵܣ ൌ

݁ିఋ೔௅೔ ൅ ݁ఋ೔௅೔

2  

௜ଵଶܣ ൌ
݁ିఋ೔௅೔ െ ݁ఋ೔௅೔

௜߯௜ߜ2
              

௜ଶଵܣ ൌ ߯௜ߜ௜ ቆ
݁ିఋ೔௅೔ െ ݁ఋ೔௅೔

2 ቇ

௜ଶଶܣ ൌ
݁ିఋ೔௅೔ ൅ ݁ఋ೔௅೔

2  

 , ݅ ൌ 2, … 5 

Les matrices ሾܣሿ et ሾܣ଴ሿ sont données par : 

 

ە
ۖ
۔

ۖ
ሿܣሾۓ ൌ ෑሾܣ௜ሿ

ହ

௜ୀଶ

                           

ሾܣ଴ሿ ൌ ൭ෑሾܣ௜ሿ
ସ

௜ୀଶ

൱ ሾܣସ଴ሿ ൅ ൭ෑሾܣ௜ሿ
ଷ

௜ୀଶ

൱ ሾܣଷ଴ሿ ൅ ሾܣଶሿሾܣଶ଴ሿ ൅ ሾܣଵ଴ሿ

 

Alors, l’expression de la température dans chaque couche est définie de la manière 

suivante : 

 

ە
ۖۖ
۔

ۖۖ
ۓ ଵܶሺݖሻ ൌ            ଵ݁ఋభ௭ܤ

ଶܶሺݖሻ ൌ ଶ݁ିఋమ௭ܣ ൅ ଶ݁ఋమ௭ܤ

ଷܶሺݖሻ ൌ ଷ݁ିఋయ௭ܣ ൅ ଷ݁ఋయ௭ܤ ൅ ଷ݁ିఉഊయ௭ܥ ൅ ଷ݁ఉഊయ௭ܦ

ସܶሺݖሻ ൌ ସ݁ିఋర௭ܣ ൅ ସ݁ఋర௭ܤ ൅ ସ݁ିఉഊర௭ܥ ൅ ସ݁ఉഊర௭ܦ

ହܶሺݖሻ ൌ ହ݁ିఋఱ௭ܣ ൅ ହ݁ఋఱ௭ܤ ൅ ହ݁ିఉഊఱ௭ܥ ൅ ହ݁ఉഊఱ௭ܦ

଺ܶሺݖሻ ൌ ଺݁ିఋల௭ܣ ൅ ଺݁ିఉഊల௭ܥ

 

D’autre part, on a : 
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ە
ۖۖ
۔

ۖۖ
൤ۓ ଵܶ

Φଵ
൨ ൌ ሾܣሿ ൤ ହܶ

Φହ
൨ ൅ ሾܣ଴ሿ  

Φଵ ൌ ߯ଵ
݀ ଵܶሺݖሻ

ݖ݀ ฬ
௭ୀ଴

  ൌ ߯ଵߜଵܤଵ ൌ ܽ଴ ଵܶ                                  

Φହ ൌ ߯଺
݀ ଺ܶሺݖሻ

ݖ݀ ቤ
௭ୀ଴

  ൌ െ߯଺ߜ଺ܣ଺ െ ߯଺ߚఒలܥ଺ ൌ ܾ଴ ହܶ ൅ ܿ଴

 

avec 

ە
ۖ
۔

ۖ
ۓ

ܽ଴ ൌ ߯ଵߜଵ                     
ܾ଴ ൌ െ߯଺ߜ଺                 
ܿ଴ ൌ െ߯଺ߚఒలܥ଺ ൅ ߯଺ߜ଺ܥ଺

ହܶ ൌ ଺ܣ ൅                ଺ܥ
ଵܶ ൌ ଵܤ                        

 

On trouve : 

 

ە
ۖ
ۖ
ۖ
ۖ
۔

ۖ
ۖ
ۖ
ۖ
ۓ ହܶ ൌ

ܿ଴ܣଶଶ ൅ ଴ଶଵܣ െ ܽ଴ܿ଴ܣଵଶ െ ܽ଴ܣ଴ଵଵ

ܽ଴ܾ଴ܣଵଶ ൅ ܽ଴ܣଵଵ െ ܾ଴ܣଶଶെܣଶଵ
Φହ ൌ ܾ଴ ହܶ ൅ ܿ଴

ସܶ ൌ ହଵଵܣ ହܶ ൅ ହଵଶΦହܣ ൅                 ସ଴ଵଵܣ
Φସ ൌ ହଶଵܣ ହܶ ൅ ହଶଶΦହܣ ൅               ସ଴ଶଵܣ

ଷܶ ൌ ସଵଵܣ ସܶ ൅ ସଵଶΦସܣ ൅                 ଷ଴ଵଵܣ
Φଷ ൌ ସଶଵܣ ସܶ ൅ ସଶଶΦସܣ ൅               ଷ଴ଶଵܣ

ଶܶ ൌ ଷଵଵܣ ଷܶ ൅ ଷଵଶΦଷܣ ൅                 ଶ଴ଵଵܣ
Φଶ ൌ ଷଶଵܣ ଷܶ ൅ ଷଶଶΦଷܣ ൅               ଶ଴ଶଵܣ

ଵܶ ൌ ଶଵଵܣ ଶܶ ൅ ଶଵଶΦଶܣ ൅ ଵ଴ଵଵܣ
Φଵ ൌ ଶଶଵܣ ଶܶ ൅ ଶଶଶΦଶܣ ൅ ଵ଴ଶଵܣ
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TITRE : Cartographie de charges d’espace par méthode FLIMM / Complémentarité avec les méthodes PEA et TPT 

RESUME : Les charges internes qui s'accumulent dans les matériaux diélectriques sont un facteur potentiel de 
vieillissement des matériaux à travers les distorsions de champ interne qu'elles provoquent. Durant les trois dernières 
décennies, des nombreuses techniques non-destructives de mesure de charges d’espace et de polarisation ont été 
développées et appliquées à un large éventail de thèmes, tels que les processus de vieillissement des matériaux 
piézoélectriques, le développement et optimisation de capteurs piézoélectriques, les phénomènes de rupture dans les 
câbles ou les revêtements diélectriques pour le contrôle thermique des satellites géostationnaires.  Notre équipe a ainsi 
développé une méthode originale, appelée FLIMM (Focused Laser Induced Modulation Method) et s'est équipée de la 
méthode PEA (Pulsed Electro-Acoustic).  

Dans un premier temps, la méthode FLIMM a été adaptée pour réaliser des mesures sous champ électrique appliqué. 
Ces mesures sous tension permettent entre autre de calibrer les mesures de charges d’espace. Ensuite, une nouvelle 
stratégie de mesure a été mise en œuvre, elle permet après une phase de calibration, de choisir la zone d’étude et de 
mesurer l’état de charge dans l’échantillon avec une haute résolution de l’ordre du micromètre dans un temps réduit.  

Dans un second temps, la modélisation thermique a été abordée. Un nouveau modèle 1D multicouches rendant le calcul 
plus souple et flexible et une modélisation multicouches de la température en 3D par éléments finis ont permis une prise 
en compte plus fine de l’environnement thermique de l’échantillon et de l’absorption du faisceau laser.  

Enfin, des cartographies 3D de profil de charges d’espace ou de polarisation ont été réalisées avec une très bonne 
résolution spatiale sur des films minces de PEN soumis à une irradiation UV, de PVDF-TrFE ou de PTFE. Les 
cartographies effectuées sur le PVDF-TrFE ont été comparées avec celles obtenues par la méthode TPT. Concernant les 
mesures de charges d’espace effectuées sur les films minces de PTFE irradiés par un faisceau d’électrons, les résultats 
obtenus avec les techniques FLIMM et PEA ont mis en évidence de leur complémentarité. 

MOTS-CLES : FLIMM, PEA, TPT, charges d’espace, polarisation, isolants solides, polymères, faisceau d’électrons, 
irradiation UV, modélisation thermique, cartographies 3D 

 
TITLE : Space charge cartography by FLIMM method/ Complementarity with PEA and TPT methods 

ABSTRACT : Internal charges, which accumulate in dielectric materials, are a potential factor of materials ageing 
through distortions of the internal field, which they cause. During the three last decades, many nondestructive 
techniques of polarization and space charges measurement were developed and applied to a wide range of topics, such 
as the ageing processes of piezoelectric materials, the development and optimization of piezoelectric sensors, the cables 
breakdown phenomena or the dielectric coating for the thermal control of geostationary satellites. Thus, our team has 
developed an original method, called FLIMM (Focused Laser Induced Modulation Method) and was equipped with 
PEA (Electro-Acoustic Pulsed) method. 

First, the FLIMM method was adapted to carry out measurements under applied electric field. These measurements 
make it possible to calibrate space charges levels. Then, a new strategy of measurement has been developed, which 
allows, after a phase of calibration, to choose a zone of investigation and to measure the charge state in the sample with 
a very high-resolution, of about 1 µm, within a reduced time. 

In the second time, thermal modelling was approached. A new 1D multilayers model making calculation more simple 
and flexible and a 3D multilayers model by finite elements of the temperature allowed a closer consideration of the 
thermal environment of the sample and the laser beam absorption. 

Finally, 3D space charges or polarization profile cartographies were realized with a very good spatial resolution on PEN 
thin films irradiated by UV, PVDF-TrFE or PTFE. Cartographies carried out on PVDF-TrFE were compared to those 
obtained by TPT method. Concerning space charges measurements carried out on PTFE thin films irradiated by an 
electron beam, results obtained with FLIMM and PEA techniques put in evidence the complementarity of these 
techniques. 

KEYWORDS : FLIMM, PEA, TPT, space charge, polarization, solid dielectrics, polymers, electron beam, UV 
irradiation, thermal modeling, 3D cartographies 
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