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Résumé

Les interfaces entre un conducteur et un isolant sont généralement supposées parfaites,
c’est-a-dire que la longueur de Debye dans l'isolant est supposée tres grande devant son
épaisseur. Il est montré dans ce travail que ce n’est pas le cas et que des états d’interface
produisent un potentiel de contact qui peut modifier grandement le comportement
de l'interface lorsque le matériau est soumis a un champ électrique intense. En effet
le dipole d’interface a 1’origine de la tension d’interface modifie la courbure des
bandes d’énergie et donc favorise au contraire l'injection ou l'extraction de charges.
Une série d’expériences a été réalisée en utilisant la méthode d’onde de pression
implémentée a 'aide d'un générateur acoustique de forte puissance sur des échantillons
de polyéthylene de différents types, avec différentes électrodes et avec différentes
conditions expérimentales. Les dipoles d’interface observés par la mesure influent
effectivement sur 1'injection de charges lorsque le matériau est sous haute tension. On
peut remarquer que 1’aluminium a une influence plus importante, notamment lorsqu’il
est utilisé avec de 'huile silicone. Lorsque l'isolant ne possede pas d’électrodes, il est
préférable de le coupler directement a un polymeére chargé en carbone avec de 1'huile
silicone plutot que de lui déposer des électrodes sous vide. Le dipdle d’interface observé
est en effet plus proche de celui observé avec des électrodes en polymere chargé en
carbone collées a chaud. Lors de la mise sous tension, on remarque que les charges
pénetrent d’abord dans I’échantillon du fait du dipdle d’interface. La migration de ces
charges produit alors des injections secondaires dues a un effet de champ. La fluoration
de la surface des échantillons n’a pas significativement amélioré la situation et n’opere
donc pas comme un rempart aux charges, mais plutdét comme une barriere a la diffusion

d’impuretés.

Mots-clés : Interface métal/isolant, méthode de l'onde de pression, polyéthyléne,

potentiel d’interface, potentiel de contact, dipole d’interface, charge d’espace



Abstract

The interfaces between a conductor and an insulator are generally assumed to be ideal,
i.e. the Debye length in the insulator is considered very large compared to its thickness.
It has been demonstrated in this work that this is not the case, and that interface states
generate a contact potential that can significantly alter the behavior of the interface
when the material is subjected to a strong electric field. Specifically, the interface dipole
responsible for the contact potential modifies the curvature of the energy bands and
thus favors or, on the contrary, opposes the injection or extraction of charges. A series of
experiments was conducted using the pressure wave propagation method implemented
with a high-power acoustic generator on polyethylene samples of different types with
various electrodes and under different experimental conditions. The interface dipoles
observed through the measurements have a direct impact on charge injection when
the material is under high voltage. It is noteworthy that aluminum exerts a greater
influence, particularly when used with silicone oil. When the insulator does not have
electrodes, it is preferable to couple it directly to a carbon-loaded polymer with silicone
oil rather than applying vacuum-deposited electrodes. The observed interface dipole is
closer to that seen with hot-pressed carbon-loaded polymer electrodes. Under voltage,
it is observed that the charges initially penetrate into the sample due to the interface
dipole. The migration of these charges subsequently causes secondary injections due
to field effects. Fluorination of the sample surfaces did not significantly improve the
situation and thus does not act as a shield against charge but rather as a barrier to

impurity diffusion.

Keywords: Metal/insulator interface, pressure wave propagation method, polyethylene,

interface potential, contact potential, interface dipole, space charge
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Introduction

L'énergie électrique occupe d’année en année une place toujours plus importante,
du secteur industriel au secteur des loisirs et des gadgets [1]. Et le réchauffement
climatique accélere cette tendance dans le but de sortir des énergies fossiles en utilisant
de I’énergie électrique produite par des voies renouvelables et durables [2]. Trois
grandes familles de matériaux sont essentiels pour utiliser 1’énergie électrique : (i) les
conducteurs pour permettre aux charges électriques de s’écouler, (ii) les isolants pour
au contraire empécher les charges électriques de s’écouler et (iii) les semi-conducteurs
pour manipuler les charges électriques. Les matériaux ne sont cependant pas parfaits,
les conducteurs dissipent une partie de I'énergie sous forme de chaleur ! et les isolants
laissent passer quelques charges. Cela impose des limites d"utilisation qui, si dépassées,
peuvent conduire a des dysfonctionnements voire a la destruction du dispositif dans
lequel le matériau est utilisé, compromettant la fiabilité des matériels et/ou la sécurité

des personnes.

L'une des calamités les plus complexe a maitriser est le risque électrostatique. Il se
manifeste lorsque le champ électrique dans un isolant dépasse une limite [3]. Dans le
cas des grandes infrastructures, comme celles liées au transport et a la distribution de
I'énergie électrique, le dépassement du champ électrique limite provoque des perturba-
tions dans la distribution d’électricité, des pannes jusqu’a des pertes de matériels [4].
Une surtension excessive peut causer des dommages irréversibles aux isolateurs et aux
équipements des sous-stations électriques. Par exemple, elle peut provoquer un incen-
die dans un transformateur électrique ou entrainer une coupure de courant généralisée
[5, 6, 7]. Ces interruptions peuvent avoir un impact direct et considérable, affectant des
domaines allant des activités domestiques quotidiennes aux infrastructures industrielles
les plus lourdes. Le risque électrostatique existe aussi dans des structures beaucoup
plus petites, comme celles des circuits intégrés. En effet les isolants de ces structures
sont soumis a des champs électriques élevés qui, au dela d’une limite, induisent des in-

stabilités de fonctionnement voire des dysfonctionnements [8]. Ces problemes peuvent

1. Alexception des matériaux supra-conducteurs.
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INTRODUCTION

aussi entrainer des défaillances matérielles, compromettant la fiabilité des appareils
électroniques voire la sécurité des personnes utilisant directement ou indirectement ces
appareils.

Sachant que le champ électrique est produit par des charges électriques [9], la présence
de charges en exces dans un isolant, méme en tres petite quantité vis-a-vis du nombre
de molécules constituant le matériau, nécessite d’étre attentivement étudiée. En effet
les isolants ne conduisant (presque) pas l'électricité, la présence de charges est donc
durable et leur accumulation augmente la probabilité de défaillance. Avant le contrdle
et la gestion du risque, il est essentiel de comprendre les mécanismes d’accumulation
des charges dans les matériaux isolants.

Les charges électriques qui s’accumulent dans les matériaux isolants soumis a des
champs électriques élevés, proviennent soit de I'isolant lui-méme, par dissociation
moléculaire et migration [10, 11], soit de I'injection de charges a travers les interfaces
avec les matériaux adjacents, des conducteurs la plupart du temps [10, 11]. Si la
dissociation réorganise les charges déja présentes dans le matériau avec des effets
indésirables lorsqu’elles se rapprochent des interfaces, 1'injection ajoute davantage de
charges au matériau et donc doit étre étudiée de tres prés. Les phénoménes d’injections
sont souvent caractérisés par des lois de la physique du solide [12] mettant en jeu les
propriétés des matériaux présents a l'interface et notamment le potentiel de contact
entre ces matériaux, celui-ci formant une barriere au passage des charges [13]. En
effet, lorsque deux matériaux sont mis en contact, un transfert local de charges s’opére
d’un matériau a l'autre ce qui produit un dipole d’interface a I'origine du potentiel de
contact. Si l’estimation de ce potentiel de contact est relativement simple en présence de
matériaux conducteurs et/ou semi-conducteurs a l'aide de caractérisations électriques
[12], elle n’est pas possible en présence d'un isolant car ce dernier ne contient (presque)
pas de charges mobiles.

I1 existe cependant plusieurs méthodes pour mesurer de maniere directe et non des-
tructive la distribution des charges électriques dans les isolants [14]. Elles donnent des
informations importantes pour 1’étude des propriétés électriques des isolants [15], pour
la conception de capteurs efficaces et pour optimiser les matériaux et les structures
diélectriques [14]. Ces méthodes ont été développées entre le milieu des années 1970 et
la fin des années 1980 [16]. Elles peuvent étre divisées en trois catégories selon le type de
perturbation utilisée [17] : (i) méthode thermique [14, 18, 19, 20], (ii) méthode de 'onde
de pression [21, 22, 23, 24], et (iii) méthode électro-acoustique [25, 26, 27]. Cependant,
jusqu’a récemment [17, 28], aucune de ces méthodes ne permettait de détecter le dipole
d’interface a l’origine du potentiel de contact. Depuis peu, une nouvelle implémentation
de la méthode de 1'onde de pression (MOP en francais ou PWP method en anglais

12



INTRODUCTION

pour Pressure-Wave-Propagation method) [17, 28] permet d’observer directement le dipole

d’interface grace a sa haute sensibilité [29].

L’objectif de cette these est d’utiliser ces dispositifs de mesure MOP pour étudier

le potentiel de contact entre un conducteur et un isolant et déterminer son effet sur

l'injection de charges. L'isolant choisi est le polyéthylene (PE) car il est largement utilisé

pour l'isolation des cables a haute tension dans le transport de I'énergie électrique.

Par ailleurs le polyéthyléne est un polymere non polaire qui a une structure chimique

simple dont les propriétés électriques ont été les plus étudiées [30].

Pour répondre a cet objectif, le mémoire se décompose de cinq chapitres :

Le premier chapitre décrit les propriétés électriques de base des matériaux afin de
définir les parametres utilisés dans le reste du mémoire. Ensuite, les phénoménes
d’interface et les différents types de contacts sont présentés. Enfin un bref état de
I'art sur les méthodes de mesure directe et non destructive des distributions de
charges est présenté;

Le deuxieme chapitre se concentre sur la méthode de mesure directe et non
destructive utilisée dans ce travail : la méthode de 1’onde de pression. La méthode
est décrite et les signaux générés par son implémentation sont exprimés et
simulés dans le but de comprendre la forme des signaux, mais aussi de donner
les moyens d’étalonner les mesures pour obtenir des informations quantitatives;
Le troisiéme chapitre présente et analyse les signaux d’interface entre plusieurs
configurations conducteur/isolant. Les mesures sont effectuées sous différentes
basses tensions (champ de 30 V/mm au maximum) et des variables telles que
différents types de couplant et guide d’onde ont été testés pour estimer leur
influence;

Le quatrieme chapitre traite de l'effet des dipdles d’interface sur 'injection de
charges dans l'isolant sous haute tension (champ de 40 kV/mm). Deux types
de polyéthylene ont été utilisés ainsi que trois configurations d’électrodes, les
mesures ayant été effectuées a 22 °C et a 50 °C;

Une fagon de modifier les propriétés d’interface des isolants est d’appliquer un
traitement de surface. Dans le cinquiéme chapitre, un traitement de surface par
fluoration réputé pour diminuer 'injection des charges est utilisé afin d’analyser
son effet sur le signal d’interface en corrélation avec l'injection de charges dans

I'isolant sous haute tension.

Un conclusion générale résume les résultats obtenus et des perspectives sont proposées.

13
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Chapitre 1
Propriétés fondamentales des matériaux

Avant de commencer 1’étude et faire des expérimentations, il convient d’exposer diffé-
rentes propriétés électriques des matériaux et la fagon de les caractériser en vue d’analy-

ser leurs interfaces.
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CHAPITRE 1. PROPRIETES FONDAMENTALES DES MATERIAUX

1.1 Conducteurs, semi-conducteurs et isolants cristallins

Les matériaux peuvent étre divisés en trois catégories principales en fonction de leur
propension a conduire 1’électricité, autrement dit de leur conductivité électrique o :
(i) les conducteurs, (ii) les semi-conducteurs et (iii) les isolants. Le Tableau 1.1 donne
des ordres de grandeur de l'inverse de la conductivité électrique, appelé résistivité

électrique p,, pour les différents types de matériaux [31].

| Matériaux | Résistivité a 300 K (Qcm) |
Isolants pe > 108
Semi-conducteurs 1073 > p, > 10*
Métaux pe < 107°

TABLE 1.1 — Ordres de grandeur de la résistivité électrique p, des matériaux a une
température de 300 K.

La résistivité p, des métaux augmente avec la température parce que les vibrations
thermiques perturbent le déplacement des charges électriques. En revanche, la résistivité
des semi-conducteurs diminue a mesure que la température augmente parce que
I"énergie thermique permet a davantage de charges de participer au courant. Les isolants

sont généralement traités comme de tres mauvais semi-conducteurs intrinséques [32].

La physique des états électroniques dans les cristaux décrit tres bien la situation. Le

mouvement des électrons dans les cristaux est donné par 1'équation de Schrédinger

- ¥(7) = E¥(7), (1.1)

[ L V(7)

ott m est la masse de 1’électron, E son énergie, ¥ (7) sa fonction d’onde a la position 7,
et V(7) le potentiel cristallin dans lequel il évolue. Le premier opérateur entre crochets
appliqué a la fonction d’'onde ¥(7), avec # la constante de Planck réduite et V2 le
Laplacien, correspond a I’énergie cinétique de 1’électron. Le second opérateur entre
crochets correspond a 1’énergie potentielle de 1’électron. Dans le cas d'un cristal, V(7)

est une fonction périodique et, d’apres le théoréme Bloch [33], on a
¥(7) = eF 1 (7) (12)

ot k est le vecteur d’onde de la fonction d’onde et 1, (7) est une fonction périodique

ayant la méme périodicité que le potentiel cristallin V(7) du réseau. On a

up(?) = u(7+ (h,k, ) - (a,b,c)) (1.3)

16



1.1. CONDUCTEURS, SEMI-CONDUCTEURS ET ISOLANTS CRISTALLINS

avec (h,k,¢) un vecteur de Z3 et (a,b,c) les dimensions de la maille élémentaire du
réseau cristallin périodique. Ainsi, les électrons se propagent dans le cristal comme une
onde plane modulée en amplitude, appelée fonction d’onde de Bloch. Les électrons
étant des fermions, ils obéissent au principe d’exclusion de Pauli [33], c’est-a-dire qu’il
ne peut pas y avoir plus de deux électrons dans le méme état d’énergie, l'un étant de
spin up et 1’autre de spin down.

Dans le cas particulier d"un potentiel uniforme Vj, I’énergie des électrons se distribue
sur une parabole en fonction de k| et la probabilité de présence de 1’électron & un niveau

d’énergie E donné dépend de la statistique de Fermi par [34]

fn(E) = !

14 exp (Ek—Bl%"F> ' (1.4)

Dans cette expression, kp est la constante de Boltzmann, T la température et Er I’énergie
de Fermi (ou potentiel électrochimique a la charge de 1’électron pres). Le niveau
d’énergie de Fermi Er correspond & un niveau d’équilibre, tel qu’il y a autant de niveaux
d’énergie libres en deca de Er que de niveaux d’énergie occupés au dela de Er. On
peut remarquer qu’a température nulle, la statistique de Fermi implique une présence
certaine d’électrons pour les énergies inférieures a Er et une absence totale d’électron
pour les énergies supérieures a Er. Egalement, on doit fournir une énergie —Er pour
porter I'électron de plus haute énergie dans le matériau a température nulle au niveau
du vide, c’est-a-dire a une énergie E = 0, et ainsi rendre cet électron indépendant du

potentiel dans lequel il était prisonnier. On appelle cette énergie le travail de sortie
B(P = —E E-.

Si la distribution du potentiel cristallin V (7) devient périodique, les électrons ne peuvent
pas avoir n'importe quel niveau d’énergie E. Au contraire, 1'énergie se structure en
bandes, certaines étant autorisées pour les électrons et d’autres leur étant interdites. Ces
bandes d’énergie sont responsables des propriétés électriques du matériau. Les trois

bandes d’énergie principales sont :

* La bande de valence (BV) qui est la bande d’énergie la plus haute totalement
occupée par des électrons a température nulle. Le niveau énergétique le plus
élevé de la bande de valence est noté Ey/;

¢ Labande de conduction (BC) qui est la bande d’énergie la plus basse qui n’est
pas totalement occupée par des électrons a température nulle. Généralement elle
est a moitié pleine pour les métaux et totalement vide pour les semi-conducteurs
et les isolants a température nulle. Le niveau énergétique le plus bas de la bande

de conduction est noté Ec;
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* La bande interdite (BI) est comprise entre la bande de valence et la bande
de conduction. Sa largeur E¢, aussi appelée gap, est la différence Ec — Ey et
correspond a I’énergie minimale qu’un électron doit acquérir pour passer de la

bande de valence a la bande de conduction.

Bande de
E conduction
Eplo ] C
Ec
Ec Ep oo Ep |- EG _________ Bande
Evy interdite
Ey
Ey
Bande de
valence
(a) Conducteur (b) Semi-conducteur (c) Isolant

FIGURE 1.1 — Diagramme schématique des bandes d’énergie (a) d'un conducteur, (b)
d’un semi-conducteur intrinseque et (c) d'un isolant.

Le fait que le matériau soit conducteur, semi-conducteur ou isolant dépend de I'étendue
des bandes et de leur chevauchement éventuel [33]. La Figure 1.1 montre les niveaux
typiques des bandes d’énergie pour différents types de matériaux. Le conducteur
illustré a gauche, possede une bande de conduction dont les niveaux d’énergie sont
partiellement occupés par des électrons. Le niveau de Fermi Ef est donc situé dans
la bande de conduction et les niveaux libres au dessus de Er peuvent facilement étre
utilisés a moindre cofit énergétique par les électrons pour se déplacer librement dans
le matériau sous l’action d’un champ électrique. Dans le cas des semi-conducteurs
intrinseques et par extension des isolants illustrés au centre et a droite respectivement
de la Figure 1.1, la bande de valence est pleine et la bande de conduction est vide a
température nulle. Le niveau de Fermi se trouve donc dans la bande interdite. Tous les
niveaux étant occupés dans la bande de valence, les électrons ne peuvent s’y déplacer.
N’ayant aucun électron dans la bande de conduction, aucun courant ne peut circuler.
L’augmentation de la température fournit de 1’énergie thermique qui peut aider des
électrons a passer de la bande de valence a la bande de conduction. Cependant plus le
gap est grand et plus cette probabilité est faible pour une température donnée. Dans le
cas des semi-conducteurs intrinséques, 1'énergie thermique est suffisante a température
ambiante pour faire passer suffisamment d’électrons de la bande de valence a la bande
de conduction. Ainsi, les électrons qui se retrouvent dans la bande de conduction
peuvent se déplacer facilement sous l’action d’'un champ électrique et les niveaux

d’énergie laissés vacants dans la bande de valence peuvent également étre utilisés par
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les électrons restés dans la bande de valence pour se déplacer de proche en proche. Dans
les deux cas, le mouvement des charges sous 1’action d"un champ électrique produit un
courant électrique. Le nombre d’électrons passant de la bande de valence a la bande
de conduction est cependant relativement faible. Pour la bande de valence on préfere
suivre les niveaux d’énergie libres (absence d’électron) plutot que la grande quantité
de niveaux d’énergie occupés par les électrons. On dit alors que le niveau d’énergie
est occupé par un trou, c’est-a-dire une particule virtuelle de charge opposée a celle de
I'électron. Cette astuce permet de dire qu’a température nulle la bande de conduction
est vide d’électrons et la bande de valence est vide de trous, et que 'augmentation de
la température apporte des électrons dans la bande de conduction et des trous dans la
bande de valence, ces électrons et ces trous pouvant se déplacer sous 'effet d'un champ
électrique.

Les électrons et les trous sont des charges mobiles. Le dopage délibéré du matériau par
I'ajout de traces d’autres éléments (impuretés) peut créer de nouveaux niveaux d’énergie
dans la bande interdite, réduisant ainsi la barriere énergétique pour qu’un électron
change de niveau énergétique [32]. Si les impuretés ont un niveau d’énergie proche de
la bande de valence, alors leur ionisation en acceptant un électron produit des trous
dans la bande de valence. Au contraire si les impuretés ont un niveau d’énergie proche
de la bande de conduction, alors leur ionisation en fournissant un électron produit
des électrons dans la bande de conduction. Les charges ne peuvent cependant pas se
déplacer sur le niveau d’énergie des impuretés car elles sont en trop faible quantité
pour étre suffisamment proches spatialement les unes des autres. Les impuretés restent

donc ionisées ce qui produit des charges fixes (piégées) dans le matériau.

Dans le cas des isolants, le raisonnement est le méme, mis a part que le gap est beaucoup
plus important que pour les semi-conducteurs ce qui fait que le passage des électrons de
la bande de valence a la bande de conduction est quasiment improbable. Les impuretés
présentes dans le matériau jouent donc un role prépondérant; leur ionisation agissant
comme un générateur d’électrons ou de trous selon la position de leur niveau d’énergie
dans le gap et leur degré d’ionisation.

1.2 Contacts électriques parfaits

1.2.1 Situation a I’équilibre

Si un métal et un semi-conducteur ayant des niveaux de Fermi différents sont mis en

contact, comme illustré sur la Figure 1.2, les électrons du matériau ayant le niveau de

19



CHAPITRE 1. PROPRIETES FONDAMENTALES DES MATERIAUX

Fermi le plus élevé se déplacent vers celui ayant le niveau de Fermi le plus bas pour
équilibrer 1'énergie du systeme composé des deux matériaux en contact. Le mouvement
de ces charges produit un exces de charges positives du c6té de plus haut niveau de
Fermi au départ et un exces de charges négatives de 'autre coté. Le dipodle ainsi créé
produit un champ électrique d’interface et donc une tension d’interface (aussi appelé
potentiel d’interface ou potentiel de contact) qui fait baisser le niveau de Fermi d’origine
du coté positif du dipole et fait monter le niveau de Fermi d’origine du c6té négatif du

dipdle, pour que le niveau de Fermi soit le méme partout a la fin.

Métal Semi-conducteur Métal Semi-conducteur
""""""""" L Y S
XS
€¢M ed)S
2
¢ T _ t _CEV]
_________ Epg epp | -
Eppy———— I Er
I T
v Se o i —€V1
AT P
++
(a) Avant contact (b) Contact a I'équilibre

FIGURE 1.2 — Diagramme de bande (a) avant contact et (b) apres contact lorsque
I'équilibre thermodynamique est atteint [12].

A V’équilibre, les niveaux de Fermi sont ainsi alignés et plus aucune charge ne se déplace.
On peut alors écrire que la somme des courants de conduction TC et de diffusion Td est
nulle pour chaque type de charge, soit

Jen + Jin = neunE +eD,V(n) =0 pour les électrons, L5)
TCp + po = Pe,upE - erﬁ(p) =0 pour les trous. .

Dans ces expressions, 1 est la concentration des électrons, e est la valeur absolue de la
charge de I'électron, i, est la mobilité des électrons, E estle champ électrique, et D, est
la diffusivité des électrons. Pour les trous, la lettre p est utilisée a la place de la lettre n.
La résolution de cet équilibre donne

n=npexp(V/yp)  pour les électrons, (1.6)

p = poexp(—=V/¢) pour les trous,

avec P = kgT/e = Dy/un = Dp/up le potentiel d’activation thermique qui vaut

environ 26 mV a température ambiante, V' le potentiel électrique, ng la concentration
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d’électrons au potentiel nul et pg la concentration de trous au potentiel nul. Ainsi,

I'équilibre électrostatique s’écrit dans un des deux matériaux

— —

—V(€V(V)) :e(p—NA—n+ND)
= e (poexp(—=V/¢) — Na —noexp(V /) + Np), (1.7)

out N4 est la concentration d’impuretés acceptrices (donc chargées négativement) et
Np la concentration d’impuretés donneuses (donc chargées positivement). Pour un
potentiel nul, on a pg — Ng — ngp + Np = 0 d’ot1 pour de petites variations spatiales du

potentiel, I'expression précédente devient au premier ordre dans un matériau uniforme

v2(vy = Pty gy Y

— — =0. (1.8)
e L?

La longueur Lp est appelée longueur de Debye ou longueur d’écrantage et caractérise
la distance sur laquelle la variation de potentiel retombe a zéro a mesure qu’on s’éloigne
de l'interface [35] et donc la distance sur laquelle la densité de charge revient a zéro. La
courbure des bandes d’énergie au voisinage de l'interface est directement liée a cette

variation de potentiel. Avec (1.8), on définit la longueur de Debye par

_ &
ko = e(no+po) (19)

Pour un métal ot ng est trés grand et pg est nul, Lp est tres petite. En revanche pour les
isolants ot g et pg sont (tres) petits, Lp est tres grande. Le Tableau 1.2 donne quelques
ordres de grandeur de la longueur de Debye et de la densité de porteurs libres dans

différents matériaux [29].

| Matériaux | Densité de porteurs libres | Longueur de Debye |
Métaux n>10%2cm3 Fraction d’angstrém
Semi-conducteurs dopés n~~10%cm=3 Quelques nanometres
Eau n=6x10%cm3 Micron
Semi-conducteurs intrinseques n~10"cm™3 Millimetre
Isolants n— O0cm—> Infini

TABLE 1.2 — Ordre de grandeur de la longueur de Debye dans différents matériaux a
température ambiante.

Le potentiel d’interface V; orienté du métal (indice M) vers le semi-conducteur (indice
S) dépend du niveau de Fermi Erj et Erg des deux matériaux avant leur contact. Plutot

que de parler du niveau de Fermi avant contact des matériaux, on utilise le terme de
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travail de sortie ep = —Er. On a
eV = Ers — Epp = epp — es. (1.10)

Différents types de contact existent selon la nature des matériaux utilisés et la valeur du
potentiel d’interface V; : (i) contact neutre, (ii) contact bloquant ou (iii) contact ohmique.
Chacun de ces types de contact caractérise une fagcon pour les charges de se déplacer

d’un matériau a l'autre sous l'effet d"une tension appliquée.

1.2.2 Situation sous faible tension

Lorsqu’une tension est appliquée entre les deux matériaux, 1’équilibre est rompu et
les niveaux de Fermi de part et d’autre de l'interface se décalent. Cela augmente ou
diminue la barriere de potentielle selon le signe de la tension appliquée comme illustré
sur la Figure 1.3.

V>0 V<0
-— -
Métal Semi-conducteur Métal Semi-conducteur
type n type n
Re(gp V) A
edn ? ““““ Ee egn| | fe@s-V)
--------- Ers S---g
Erm ¢
""""" Ers
ERRRREE SELRREREEEES
S e o N
EV AN o
- -EV
(a) Polarisation directe (a) Polarisation inverse

FIGURE 1.3 — Diagrammes de bande d’énergie d"une jonction métal /semi-conducteur
sous (a) polarisation directe qui diminue la barriere et (b) polarisation inverse qui
augmente la barriére [36].

Alors que le probabilité de passage des charges du métal vers le semi-conducteur est
égale a la probabilité de passage de ces mémes charges du semi-conducteur vers le métal
a I’équilibre, 'une devient prépondérante par rapport a l'autre sous tension. La densité
de courant ] passant d'un matériau a 'autre est obtenue par 1’émission thermo-ionique
[34] et s’écrit

] = —AT? exp(—epp/kpT) (1.11)

ou ¢p est la hauteur de la barriere de potentielle pour que I'électron passe d'un matériau
a l'autre et A la constante de Richardson. Sous tension, le décalage des niveaux de
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Fermi modifie la barriere de potentielle du coté semi-conducteur. On a alors le bilan des

courants pour la convention de signe de la Figure 1.3

Jiotal = AT? exp (—e P8 — V) —  AT? exp (—%)

kgT kgT
électron?/;rs métal électron vers s?;ni—conducteur
ePp eV

= AT? e — -1 1.12
AT* exp ( kBT) (exp (kBT) ) (1.12)

On retrouve l'expression de la diode avec comme résistance de contact

a] total - kg epp

R. — S 2. 1.13
¢ < W |y eAT SP \ kT (1.13)

1.2.3 Contact neutre

Le contact neutre implique un échange net de charges quasi nul entre les deux matériaux
mis en contact. Il n’y a donc aucun excés de charges de part et d’autre de l'interface,
c’est-a-dire aucun dipodle d’interface. Les bandes d’énergie ne sont pas courbées et la

bande de conduction et la bande de valence restent plates jusqu’a l'interface [12].

Une premiere possibilité pour obtenir un contact neutre correspond a des travaux de
sortie similaires entre les deux matériaux mis en contact. La probabilité que les électrons
circulent d"un matériau vers l'autre est égale a la probabilité que les électrons circulent
en sens inverse. I n’y a donc pas de flux net de charges et par conséquent pas de charge
d’espace formée pres de l'interface comme présenté sur la Figure 1.4. Il n'y a pas de
potentiel d’interface, mais il subsiste une barriere de potentiel ¢ pour que les charges
passent du métal vers le semi-conducteur. Cette barriere de potentiel ¢p dépend de
l'affinité électronique xs = —Ec du matériau et ainsi ¢p = Ppr — Xs.

Une seconde possibilité pour obtenir un contact (quasi) neutre avec des travaux de
sortie différents entre les deux matériaux mis en contact s’obtient dans la mesure ot1 la
bande interdite est trés grande pour I'un des deux matériaux (ce qui est généralement
le cas des isolants). Ainsi, on a ¢p > kpT et la probabilité de transfert de charges est
donc quasi nulle, ce qui empéche la formation d’un dipdle d’interface et donc d'un
potentiel de contact. La courbure des bandes n’est alors pas significative [37]. En fait, il y
a bien une charge du c6té du métal et une charge opposée du c6té de 'isolant mais cette
derniére est tellement étalée du fait de la grande longueur de Debye que la courbure de

la bande est quasiment invisible.
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Métal Semi-conducteur Métal Semi-conducteur
______________ 0 I N !
Xs
€¢M ed)S
Ec ey Ec
€¢BT
Erpy———{ [-------- Eps ——m8 ™ ——-------- Erps
(a) Avant contact (b) Contact a I'équilibre

FIGURE 1.4 — Diagrammes des niveaux d’énergie pour un contact neutre (epr = e¢s)
entre une électrode métallique et un semi-conducteur intrinséque.

1.2.4 Contact bloquant

Le contact bloquant se divise en deux catégories : (i) le contact bloquant pour les
électrons et (ii) le contact bloquant pour les trous.

Le contact est bloquant pour les électrons du métal vers le semi-conducteur lorsque
le travail de sortie du métal est plus grand que celui du semi-conducteur, en d’autres
termes lorsque le dipdle d’interface est dirigé du métal vers le semi-conducteur. En effet,
le transfert de charges qui s’est opéré entre les deux matériaux dépeuple en charges
mobiles la zone proche de l'interface. N’y ayant plus de charges mobiles, quasiment
aucun courant ne peut y circuler. En revanche la circulation des électrons dans la bande
de conduction du semi-conducteur vers le métal est favorisé. Ainsi, ce contact est
considéré comme bloquant a I'injection d’électrons dans un isolant (semi-conducteur) a
partir d"une électrode (métal).

Au contraire, le contact est bloquant pour les trous du métal vers le semi-conducteur
lorsque le travail de sortie du métal est plus petit que celui du semi-conducteur, en
d’autres termes lorsque le dipdle d’interface est dirigé du semi-conducteur vers le
métal. De méme que précédemment, la circulation des trous dans I’autre sens n’est pas
impactée. Ainsi, ce contact est considéré comme bloquant a 1'injection de trous dans un

semi-conducteur a partir d'une électrode (métal).

1.2.5 Contact ohmique

Le contact entre deux matériaux est considéré comme ohmique lorsque la résistance

(1.13) est faible, soit par 1'utilisation de matériaux a faible travaux de sortie soit par
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Métal Semi-conducteur Métal Semi-conducteur
""""""""" 0 N AR, F) 1
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(a) Avant contact (b) Contact a I'équilibre

FIGURE 1.5 — Diagrammes des niveaux d’énergie pour un contact bloquant pour les
électrons d’un métal vers un semi-conducteur.

Semi-conducteur

Métal Semi-conducteur Métal P :EVJ-

——————— — — _“ ________ 0 ..................... EO
XS
€¢M 6(}53 -

- " EC

Y Ec e
EFM EG _________ EF

Sk EEEEEE Eps +
N E
v B, | ST
(a) Avant contact (b) Contact a I'équilibre

FIGURE 1.6 — Diagrammes des niveaux d’énergie pour un contact bloquant pour les
trous d’un métal vers un isolant.

un fort dopage qui produit un excées de charges a l'interface par rapport a la densité
de charges présente dans le volume du matériau. Dans ce dernier cas la densité de
porteurs mobiles au niveau ou a proximité de I'interface est beaucoup plus importante
que dans le coeur des matériaux, de sorte que le contact peut agir comme un réservoir de
porteurs. Un contact ohmique peut également étre défini comme un contact qui crée une
accumulation de charges étendue de l'interface vers l'intérieur d"un semi-conducteur

ou d’un isolant en contact avec un conducteur.

Comme pour les contacts bloquants, il y a une condition de contact ohmique pour les
électrons et une autre pour les trous. En contact avec un conducteur, une forte injection
d’électrons dans le semi-conducteur ou l'isolant est possible si le travail de sortie du
conducteur est nettement plus petit que celui du semi-conducteur. C’est le contraire

pour les trous. Comme le contact ohmique agit comme un réservoir de porteurs de
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charges mobiles, la conduction électrique est contrdlée par I'impédance globale du

semi-conducteur.

1.3 Défauts d’interface

La différence de potentielle V; qui apparait a I'interface contribue a la barriere pour
le passage des charges d'un matériau a 'autre a travers cette interface, on a eV; =
epp — eds. L'énergie e¢pp nécessaire pour faire passer un électron du matériau de niveau
de Fermi le plus bas (conducteur) vers le matériau de niveau de Fermi le plus élevé

(semi-conducteur) est donnée par

epp = epp — xs = eV +eps — Xxs (1.14)

avec e le travail de sortie du conducteur, egs et x5 respectivement le travail de sortie
et l'affinité électronique du semi-conducteur.

Le cristal idéal des cristallographes classiques est formé par la répétition périodique
d’unités identiques dans 1'espace [33]. Cette structure périodique définit la structure des
bandes électroniques du matériau qui détermine ses propriétés électriques. Toutefois, a
la surface du semi-conducteur, cette structure périodique est interrompue, créant des
états qui n’existent pas dans le cceur du matériau. Ce sont les états de surface [38], qui
font généralement référence a des niveaux d’énergie situés dans la bande interdite et
localisés a proximité de la surface du matériau. Dans 1'idéal, chaque atome d’un réseau
cristallin périodique devrait se situer a sa position désignée, et toute déviation par
rapport a cette position entraine un défaut, autrement dit, un piege pour une charge

(voir la Figure 1.7).

Les charges supplémentaires piégées a 1'interface modifient le champ électrique et
donc 'amplitude du dipdle formé par ces charges et les charges d’influence dans le
conducteur en contact. Sur la Figure 1.7b, pour les pieges dits peu profonds, la différence
d’énergie entre la bande de transport de charges et le niveau du piége est relativement
faible. A température ambiante, leur influence est limitée. Pour les piéges dits profonds
en revanche, la différence d’énergie est importante, le piégeage est hautement probable
et une fois la charge piégée, il est difficile de I’en faire sortir. Son influence est importante
sur le potentiel d'interface puisque le saut de champ électrique produit par ces charges
modifie la facon dont les charges mobiles se distribuent dans le matériau pour atteindre
I’équilibre. La distribution des charges étant modifiée, le potentiel d’interface 1’est aussi
[39, 38].
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e /
bande de conduction

....... piége a électron

défaut peu profond k. T piége a trou

E v L
bande de valence
I AE
2 »

Densité d'etats électroniques

(@) (b)

FIGURE 1.7 — (a) Schéma d'un piege de charge causé par un désordre de périodicité dans
un réseau semi-conducteur (en haut), qui introduit de nouveaux niveaux énergétiques
(en bas). (b) Représentation schématique de la densité d’états dans un semi-conducteur
désordonné.

1.3.1 Caractérisation des interfaces par la méthode C-V

Les méthodes de mesure indirectes des charges dans les structures a semi-conducteurs
sont cruciales pour 1’analyse des matériaux semi-conducteurs. Elles impliquent d"abord
I'application d"une tension sur 1’échantillon, suivie de la mesure de parametres tels
que la capacitance ou le courant électrique en fonction de cette tension. A partir des
résultats obtenus et d"un modeéle électrique connu, on peut déterminer la distribution
des charges dans I’échantillon. La méthode C-V (capacitance-voltage en anglais) détaillée

ci-apres est la plus commune.

Lorsqu’un métal est en contact avec un semi-conducteur de type n, il se forme une
jonction dont les caractéristiques peuvent étre analysées par la méthode C-V. Ce
contact crée une barriere de potentiel a 1'interface métal/semi-conducteur, influencant
la distribution des charges, le champ électrique et le potentiel dans le semi-conducteur.
La Figure 1.8 illustre ces caractéristiques sous différentes perspectives : la densité de
charges p, le champ électrique E et le potentiel V en fonction de la distance x a partir
de la jonction. La densité de charges p est égale a ¢eNp dans la région de déplétion,
c’est-a-dire jusqu’a x;, ot Np représente la concentration de dopage en donneurs du
semi-conducteur de type n. Cette région est dépourvue d’électrons libres, créant un
champ électrique interne. Lorsque la tension appliquée est augmentée de 6V, les charges
mobiles se déplacent davantage sous l'effet du champ ce qui augmente la largeur de la
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zone de déplétion de Jx;. La quantité de charges dQ découverte est
0Q = AeNp(xs)dxs, (1.15)

ou A est 'aire des électrodes. Ainsi la variation 6E du champ électrique est

sg — eND(Xs)dxs (1.16)
€
et la variation de tension correspondante est
Xs
5V = / E(x) dx = SN (¥s)Xs0%s (1.17)
0 €
P L —E
eNp | JE}
dxs!
zs T T z
(a) Densité de charge (b) Champ électrique

FIGURE 1.8 — Caractéristiques d’un contact entre un métal et un semi-conducteur de
type n soumis a une tension de polarisation V,,, sur (a) la densité de charges p et sur
(b) le champ électrique E.

Ceci est illustrée sur la Figure 1.8. On en déduit que la capacitance différentielle de la

jonction est
C= % - % dotl xs = %. (1.18)
S

A partir de cette expression, on a

1 x2
o= na (1.19)

ce qui permet d’écrire
9(1/C?)  2x, . 9%
oV A22 7 9V
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Or dx;/dV s’obtient a partir de (1.17). Il vient alors

a(1/Cc?) 2 1
v Az eNp(xs) (121)

dont on peut obtenir la distribution de charges piégées par

2 1 Ae
_ _ 2e 1.22
A% < /ch oy NV BT (122)

eNp(xs)

La courbe de 1/C? en fonction de la tension appliquée V s’obtient facilement et peut étre
interpolée jusqu’a ce qu’elle coupe I'axe des abscisses. Cette coupure se produit lorsque
la tension au niveau de l'interface est nulle, c’est-a-dire lorsque la tension appliquée
compense intégralement le potentiel d’interface V;. C’est ainsi une facon simple de

déterminer le potentiel d'interface comme illustré sur la Figure 1.9.

FIGURE 1.9 — Graphique de caractérisation C-V pour une jonction métal-semi-
conducteur de type n.

La méthode C-V, ainsi que d’autres méthodes de mesure indirecte, sont simples a
mettre en ceuvre, rapides, non destructives et peu cotteuses. Elles peuvent donc
étre utilisées pour suivre I’évolution des charges dans le temps ou effectuer des tests
statistiques sur un méme composant en variant les paramétres ou sur un grand nombre
de composants. Cependant, pour obtenir un maximum d’informations a partir d'une
structure caractérisée par la mesure C-V ou toute autre méthode de mesure indirecte, il
est absolument nécessaire de traiter les données expérimentales en utilisant des modeles
de comportement physiques. Ainsi, la validité des résultats dépend non seulement de la
qualité des mesures, mais aussi de la pertinence du modele de comportement physique.
Par ailleurs cette méthode ne peut pas s’appliquer aux isolants car ils ne contiennent
pas de charges mobiles pouvant servir d’électrode a la zone de déplétion.
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1.4 Modélisation macroscopique des isolants

Comme il y a tres peu de charges mobiles dans les isolants, le champ électrique n’est
pas écranté et les charges liées du matériau se décalent légerement de leur position
d’équilibre sous l'effet du champ électrique; les charges positives se décalent dans
le sens du champ électrique alors que les charges négatives se décalent dans le sens
opposé. Il s’ensuit une polarisation induite P du matériau telle que

P = NaE (1.23)

ou N est la concentration d’atomes ou de molécules polarisables, « est la polarisabilité

du matériau. Le déplacement électrique D devient alors
D = egE + NaE = €y (1 + x.) E = epe,E = €E (1.24)

avec X, est la susceptibilité électrique du matériau, €p la permittivité du vide, €, la
permittivité relative du matériau et € = €pe, sa permittivité absolue. En tenant compte
de la conductivité électrique o, du matériau, on obtient a partir de I’équation de Maxwell-

Ampere 'expression de la densité de courant

o = 0de  OF
=0,E+ —E+¢€e—. 1.25
J=oE+ o Ete~ (1.25)
Du point de vue électrique cela correspond a un condensateur C en parallele avec
une résistance R, dépendant de la conductivité et une résistance R, dépendant de la

variation de la polarisation avec le temps (voir Figure 1.10).

FIGURE 1.10 — Circuit équivalent d"un matériau diélectrique réel. La résistance R,
correspond aux pertes par conduction du matériau. Le condensateur C et la résistance
Ry proviennent de la permittivité € et de la variation de cette permittivité au cours du
temps [12].

En régime libre, la constante de temps 1; = €/0, apparait dans (1.25). Cette constante
de temps indique le temps nécessaire pour que la charge induite a ’origine soit réduite

30



1.4. MODELISATION MACROSCOPIQUE DES ISOLANTS

a 36.7 %.

Le modele physique le plus simple pour décrire une interface entre deux isolants est la
double couche de Maxwell-Wagner [40, 41] montrée a gauche sur la Figure 1.11. Chaque
matériau est caractérisé par sa permittivité €;, sa conductivité o; et son épaisseur d;. Le
modele électrique équivalent est montré a droite sur la Figure 1.11. Il est composé de
deux impédances en série, chacune des impédances étant composée d"une résistance R;

en parallele avec un condensateur C;.

b—
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FIGURE 1.11 — Double couche de Maxwell-Wagner pour décrire le contact de deux
isolants d"un point de vue physique macroscopique (a gauche) et électrique (a droite).

L’ensemble présente une capacitance équivalente

T+ T - T+ OnTw?

C,, = 1.26
‘T (R1+Ry) (1+ T2w?) (1.26)
et une tangente de perte équivalente
1 - 2
tand., = +(tn+tn—T1n)w (1.27)

(M+1—T)w+mnTtw’’

ou w est la pulsation, 7, = R;C; est la constante de temps du matériau i et T est la

constante de temps de relaxation définie par

_ R1Ry(Cy + C7) _eydy +eady

— = ) 1.28
Teq Ry + R, o1dyr + 09d; ( )

La conductivité du diélectrique a deux couches est donnée par :

d
(d1/01) + (d2/02)

Ooq = (1.29)

Ainsi, I'effet Maxwell-Wagner contribue aux charges qui s’accumulent a I'interface en

plus de I'influence de la structure des bandes des matériaux [42].
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1.5 Transport de charges dans les diélectriques

Afin de mieux comprendre le phénomeéne de transport de charges dans les diélectriques,
les différents mécanismes d’injection de charges ainsi que les principaux mécanismes

de conductivité sont présentés.

1.5.1 Génération de porteurs électroniques

Dans un isolant, il existe deux sources différentes de porteurs de charges [43] : (i)
charges intrinseques et (ii) charges extrinséques. Les charges intrinseques sont générées
a l'intérieur du matériau, généralement par des impuretés présentes apres le traitement
du diélectrique. Ces impuretés peuvent étre ioniques ou se comporter comme des
piéges lorsque le diélectrique est soumis a un champ électrique. Les charges extrinseques
proviennent de I'extérieur par le transfert de charges a partir d"une électrode conductrice
vers le matériau diélectrique : c’est I'injection de charges qui apparait au dela d'un

certain seuil de champ électrique a Iélectrode.

Métal Isolant

\/

\/
®

Erym

FIGURE 1.12 — Diagramme de bande d’énergie pour un modele classique de contact
métal-isolant dans le cas de conductions de type (1) Schottky ou (2,3) Fowler-Nordheim
[44, 45]. L'isolant est sous tension, ici le métal correspond a la cathode.

Le mécanisme d’injection de type Schottky est un passage au-dessus de la barriere de
potentiel, il est représenté par le trajet 1 sur la Figure 1.12 [44]. Pour que les porteurs de
charges qui se trouvent dans le métal franchissent la barriére pour atteindre la bande
de conduction du diélectrique, et pour un contact métal/isolant sans états de surface,
il faut qu’ils atteignent un niveau d’énergie égal ou supérieur a la hauteur de barriere
$B = dM — X4, O Pp1 est le travail de sortie du métal et x; est I'affinité électronique du
diélectrique [46]. Le fait que des charges soient générées dans le diélectrique par I'effet
Schottky rend compte de l'attraction électrostatique de I’électron dans l'isolant avec sa
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charge image dans le métal. La combinaison de cette charge image avec la présence d'un
champ électrique réduit 1'énergie potentielle [4, 43], et donc la hauteur de la barriére de
potentiel est abaissée a la valeur ¢%. Le courant Schottky est

3
47e,e

e /
Jschottky = AT? exp(—k:;?) avec ey = edp — ,35\/E et Bs=

(1.30)

ol A est la constante de Richardson-schottky et vaut 120 A/cm? et B5 est la constante
de Schottky. On remarque que ¢}; diminue avec le champ électrique, ainsi plus le champ
d’interface est fort, plus I'injection est probable.

Le mécanisme d’injection de type Fowler-Nordheim est un passage de porteurs a travers
la barriére de potentiel. Les électrons peuvent traverser la barriere de potentiel avec
une énergie constante (trajet 2 de la Figure 1.12) ou avec une augmentation de I'énergie
(trajet 3 de la Figure 1.12) [44]. Pour que cette transition soit rendue possible, il faut
que la barriere de potentiel soit suffisamment fine ce qui ne se produit que pour des
champs électriques importants [4]. La densité de courant d’injection est également plus
importante a des températures plus élevées [43, 47]. Le courant Fowler-Nordheim est
[45]

2 3/2 3 vV
AE B (em) e B— %. (1.31)

Jrowler-Nordheim = —— eXp(—T) avec A= SE et

€(I)M

Les injections Schottky ou Fowler-Nordheim sont basées sur des matériaux isolants
électriques parfaits, qui ne contiennent ni pieges ni charges [43]. En présence d’états
de surface, la hauteur de la barriere ne dépend plus seulement du travail de sortie du
métal, car les électrons du métal ayant acquis une faible énergie peuvent se mouvoir
en sautant sur les niveaux d’énergie localisés dans la bande interdite de l'isolant et
pénétrer ensuite dans le polymere par sauts de piége en piege via les états de surface
(Trap Assisted Tunneling) [4, 48].

1.5.2 Meécanismes de transport de charges

Une fois dans le matériau, la conduction résulte du mouvement des porteurs de charges
sous l'effet d’'un champ appliqué [43]. Deux types de conduction existent en fonction de
la nature des charges : conduction électronique et conduction ionique. La conduction
électronique s’explique par deux mécanismes : I'effet Pool-Frenkel et le transport par
sauts [47].
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FIGURE 1.13 — Diagramme de bande d’énergie pour un modele classique de conduction
de type Pool-Frenkel dans un isolant [49, 50].

Le mécanisme de conduction de type Poole-Frenkel (PF) provient de 1"émission ther-
mique de porteurs de charge a partir de pieges occupés dans le volume d"un diélectrique
ou d’un semi-conducteur, renforcée par 1’application d'un champ électrique [49, 51, 52].
Le profil du puits de potentiel constituant le piege est en effet déformé par 'application
d’un champ électrique ce qui baisse la barriere de potentiel et donc augmente la proba-
bilité de I’échappement de la charge du piege [49]. Ceci est illustré sur la Figure 1.13
ol e¢; est le potentiel d’ionisation en électronvolts, c’est-a-dire la quantité d’énergie
nécessaire pour que l'électron piégé échappe a I'influence du noyau positif du centre de
piégeage lorsqu’aucun champ n’est appliqué, et 5v/E est la diminution de la hauteur
de la barriére de piégeage due a I'application d'un champ électrique. Les pieges peuvent
résulter d"une liaison pendante ou d’un défaut dans le réseau cristallin. L'effet PF est en

fait analogue a 1'effet Schottky dans le volume du diélectrique [53, 44].

Dans le cas du mécanisme de conduction par saut, un électron acquiert 1'énergie
nécessaire pour franchir la barriere de potentiel, il sort de son piege et retombe aussitot
dans un piege inoccupé voisin [4]. La conduction se fait donc par saut de piége en
piege [43]. La Figure 1.14 montre le diagramme schématique de la bande d’énergie de la
conduction par saut, ot /, est la distance moyenne entre les sites de piégeage, ey, est le

niveau d’énergie de piégeage.

Quant a la conduction ionique, elle résulte du mouvement des ions sous l'effet d'un
champ électrique appliqué [54]. Les ions sont présents dans tous les matériaux diélec-
triques en quantités variables. Ils résultent d’'impuretés ou de processus d’ionisation
[44]. La neutralité de la matrice est rompue lorsqu'un champ électrique est appliqué et
que les ions se déplacent vers les électrodes [43]. Un ion n’est cependant pas seul dans

son environnement, il est souvent accompagné par des charges de signe opposé ou des
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Métal Isolant
6(;51‘4
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FIGURE 1.14 — Diagramme de bande d’énergie pour un modele classique de contact
métal-isolant dans le cas de conductions par saut [54].

dipoles qui écrantent plus ou moins efficacement son influence [12]. Le mécanisme de
déplacement des ions est en fait une série de sauts successifs d'un site a 1’autre [44, 43].
La Figure 1.15a montre un diagramme de bande d’énergie schématique de la conduction
ionique sans champ électrique appliqué. La Figure 1.15b montre 1'influence du champ
électrique appliqué [55], avec E le champ électrique appliqué, I la distance entre les sites

ioniques et ¢p la hauteur de la barriére potentielle [54].

edp + Elf2

E>0

edp — El/2

(a) (b)

FIGURE 1.15 — Diagramme des bandes d’énergie dans le cas de conduction ionique (a)
sans champ électrique appliqué et (b) avec champ électrique appliqué [54].

La conduction ionique peut étre classée en deux catégories : intrinséque et extrinséque,
en fonction principalement de la maniére dont les ions sont générés. Pour les cris-
taux ioniques, la conduction ionique est principalement intrinseque. Cependant, dans
les solides non ioniques, la conduction ionique est extrinseque et dépend presque
entierement de la nature et de la concentration des impuretés ioniques. Les matériaux
isolants tels que les polymeres peuvent contenir des ions (par exemple, des ionomeres,
des polyélectrolytes), des groupes capables de s’ioniser ou des groupes dans lesquels
des éléments ioniques ont été introduits. Pour les polymeres isolants, il est raison-
nable de supposer qu’ils proviennent principalement de fragments du catalyseur de
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polymérisation, de produits de dégradation et de dissociation du polymere lui-méme,
de l'eau absorbée et d’autres impuretés introduites dans le polymeére au cours des
processus de fabrication [12].

Les ions chargés positivement se déplacent vers la cathode et les ions chargés négative-
ment se déplacent vers I’anode sous l'effet du champ électrique. Si les ions ne sont pas
neutralisés aux électrodes, ils s’y accumulent ce qui crée des hétéro-charges a proximité
des électrodes. Ces hétéro-charges peuvent déclencher 'injection d’électrons depuis la
cathode ou de trous depuis 'anode lorsque le champ électrique a l'interface atteint une
certaine valeur critique.

1.6 Structure et propriétés du polyéthylene

Le polyéthylene (PE) est un matériau particulierement résistant aux attaques chimiques
et qui possede notamment une faible perméabilité a la vapeur d’eau et une bonne
résistance aux fissurations [56].

Un polymere est une grande molécule composée de liaisons chimiques répétées entre un
ou plusieurs monomeres, formant une structure linéaire, éventuellement en pelote, un
assemblage de branchements ou un réseau tridimensionnel réticulé [57]. Les polymeéres
solides peuvent étre séparés en trois états distincts :
¢ [’état amorphe : la phase amorphe du polymere est une phase désordonnée. Il y
a absence d’ordre structural des chailnes de polymere a grande distance, ce qui
correspond a l'enchevétrement désordonné des chaines polymeéres;
¢ [’état cristallin : 'arrangement des chaines polymeres est ordonné. Il se concrétise
par la formation de monocristaux de petites dimensions;
¢ [’état semi-cristallin : résulte de la conjugaison des deux états précédents.
Le polyéthyléne est 1'un des thermoplastiques les plus polyvalents et les plus largement
utilisés au monde en raison de ses excellentes propriétés telles qu'une tres faible ab-
sorption d’humidité, une excellente inertie chimique, un faible coefficient de frottement,
une facilité de traitement et une faible conductivité électrique [58]. Le type de synthese
le plus simple part du monomere éthyléne [59] comme présenté sur la Figure 1.16. Le
polyéthyléne ne contient que des liaisons chimiques entiérement saturées, chacune avec
deux électrons étroitement liés a des atomes particuliers, qui constituent ainsi une bande

de valence remplie : il n’y a pas d’électrons libres [59].

La structure des cristaux de polyéthylene est orthorhombique, comme le montre la
Figure 1.17. Les dimensions de la maille élémentaire sont a = 7.41 A, b=494A et
¢ = 2.55 A, I'axe c étant parallele a I'axe principal de la molécule [60, 61].
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Polymérisati
AH,C=CH, 282 - CHy— CHy— CHs— CHj~

T CHycH

Monomeére : Polymere :
éthylene polyéthylene

FIGURE 1.16 — Obtention du polyéthylene a partir de I’éthylene.

FIGURE 1.17 - Cristal orthorhombique de polyéthyléne [62].

Les propriétés mécaniques et physiques du polyéthylene sont fortement dépendantes
de variables telles que 1’étendue et le type de branchements entre chaines, la structure
cristalline et le poids moléculaire [63, 57, 47]. 11 existe différents types de polyéthylenes

dont les homopolymeres a basse densité et a haute densité.

Le polyéthylene basse densité (LDPE) est le premier polyéthylene a avoir été synthétisé
[64]. 11 est fabriqué par un procédé a haute pression utilisant un initiateur radicalaire
(oxygene ou peroxyde). Ses molécules contiennent de longues branches latérales sur 1.5
a 2.5 % des atomes de carbone. La structure est donc essentiellement amorphe, avec un
taux de cristallinité aussi bas que 45 %, et une densité comprise entre 0.91 et 0.93 g/cm?
[62].

Le polyéthylene haute densité (HDPE) est produit par des catalyseurs Ziegler-Natta
a des pressions plus faibles et a des températures modérées. Les molécules de HDPE
ont une structure linéaire de 700 a 1800 unités monomeres par molécule avec tres
peu de courtes chaines ramifiées. Par conséquent, les molécules s’alignent dans des
arrangements plus compacts avec 70 a 90 % de régions cristallines. La densité du
matériau est supérieure a 0.94 g/ cm? [62].

Les principales propriétés physico-chimiques des deux types de polyéthylene sont

regroupées dans le tableau suivant :
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| Propriétés \ HDPE \ LDPE |
Densité (g/cm?) 0.94 4 0.965 0.9154 0.935
Température de fusion entre 125 et 135 °C | entre 105 et 115 °C
Température de transition vitreuse < —100 °C < —100 °C
Température de ramollissement > 125 °C > 105 °C

Résistance aux températures de court-circuit 150 °C 150 °C

Température de dégradation 3354450 °C 335a450 °C

Taux de cristallinité entre 65 et 80 % entre 35 et 50 %

Température max d’utilisation 70 °C 70 °C

TABLE 1.3 — Propriétés physico-chimiques des deux types de polyéthylene : HDPE et
LDPE [47].

1.7 Mesure des distributions de charges d’espace

Les méthodes de mesure utilisées pour les semi-conducteurs ne pouvant pas s’appliquer
aux isolants, d’autres méthodes ont été proposées. En effet, depuis des années, la
question de la défaillance de l'isolation électrique est cruciale dans le domaine de
I'ingénierie électrique. L’amélioration de l'isolation électrique dans les systemes, en
particulier pour les cables a courant continu a haute tension, nécessite une connaissance
détaillée du comportement des diélectriques sous l'effet de champs électriques intenses.
Il devient de plus en plus évident que la détérioration des performances diélectriques
peut étre liée a I’accumulation de charges électriques, connues sous le nom de charge
d’espace, c’est-a-dire de zones macroscopiques chargées dans 1'isolant. Lorsqu’elles sont
soumises a une forte contrainte électrique, ces charges peuvent se redistribuer, ce qui
intensifie la contrainte sur l'isolant et accélere potentiellement sa dégradation. Des
développements récents dans la mesure des distributions de charges dans les isolants
solides ont permis de mieux comprendre ces effets de charge d’espace.

Parmi ces méthodes, les méthodes de mesure directes et non destructives sont parti-
culierement adaptées pour la compréhension de I’évolution des charges d’espace. En
effet elles permettent un acces a la distribution des charges sans nécessiter de modele de
comportement électrique du matériau. Ces méthodes consistent a perturber localement
les charges présentes dans le matériau analysé, puis a mesurer le signal qui en résulte.
Cette approche permet de déterminer la distribution spatiale des charges sans endom-
mager 1'échantillon, facilitant ainsi le suivi de I’évolution des charges au fil du temps,
et des mesures répétées peuvent étre facilement effectuées sur le méme échantillon.
Les techniques pour la mesure directe et non destructive de la distribution des charges
d’espace dans les diélectriques solides ont été développées du milieu des années 1970 a
la fin des années 1980 [16]. Elles peuvent étre classées en trois catégories : (i) la méthode

38



1.7. MESURE DES DISTRIBUTIONS DE CHARGES D’ESPACE

thermique [18, 19, 20], (ii) la méthode de I'onde de pression [21, 22, 23, 24, 65] et (iii) la
méthode électro-acoustique [25, 26, 27].

1.7.1 Méthode thermique

La méthode thermique utilise la diffusion de la chaleur comme perturbation. L’isolant
a tester est chaufté sur 'une de ses faces. La diffusion de la chaleur a travers l'isolant
dilate le matériau de maniéere non uniforme, ce qui modifie sa permittivité et déplace les
charges qu’il contient (Figure 1.18). Ceci induit une réponse électrique qui est mesurable
depuis les électrodes adjacentes. La perturbation thermique peut étre produite par une
impulsion laser (thermal pulse method en anglais), un laser continu (thermal step method en
anglais) ou modulé (laser intensity modulation method en anglais), un écoulement de fluide
avec la méthode de I'onde thermique, ou encore un module Peltier [14, 18, 19, 20, 66].

\
)
)

Chaleur

+ + + |
1/
| |
[+ + +

FIGURE 1.18 — Principe de la méthode thermique. (a) La diffusion de chaleur dans
I'échantillon déplace les charges qu’il contient. Le champ électrique interne est
légerement modifié ce qui produit (b) un signal électrique mesurable depuis les
électrodes.

Le signal mesuré pendant la diffusion de la chaleur est soit la tension v,, développée
entre les électrodes en condition de circuit ouvert, soit le courant i,, circulant d’une
électrode a l’autre en condition de court-circuit [67, 14, 68]. D'une fagon générale on a

im(t) = Co 2mt) av’“ — G / aATa(tx t) 4y, (1.32)

ot Cy est la capacitance de ’échantillon !, E(x) est la distribution du champ électrique

1. Lorsque I’excitation ne recouvre pas totalement 1’électrode, la capacitance du premier terme du
membre de droite correspond a la capacitance totale de I'échantillon et celle du second terme a la fraction
de capacitance correspondant a la surface excitée de 1’échantillon.
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dans l'échantillon, « = a; — a¢ est une constante caractéristique du matériau liée a son
coefficient de dilatation thermique a,; et au taux de variation de la permittivité avec la

température a., et AT (x,t) le profil de température dans 1’échantillon a chaque instant.

La méthode thermique offre des avantages spécifiques pour la mesure de la distribution
des charges d’espace tels que 1’accés a une haute résolution spatiale et une simplicité
d’implémentation. Cependant, elle présente également des défis telle que la complexité
des calculs inverses nécessaires pour obtenir la distribution des charges a partir des

données mesurées [69].

1.7.2 Méthode de ’onde de pression

Contrairement a la méthode thermique, la méthode de I'onde de pression utilise la
propagation d’ondes élastiques comme perturbation. Au cours de la propagation, la
matiére est déplacée localement ce qui modifie la permittivité et déplace les charges
(Figure 1.19). Ceci induit une réponse électrique qui est mesurable depuis les électrodes
adjacentes. Le principe de cette méthode, nommée méthode de I’onde de pression (MOP
ou PWP pour pressure wave propagation method en anglais), a été validée en utilisant
des tubes a choc [21], mais les approches de génération d’ondes élastiques actuelles se
répartissent en deux catégories distinctes : l'utilisation de lasers pulsés (LIPP pour laser
induced pressure pulse en anglais) [22, 23] et "utilisation d"un transducteur piézoélectrique
(PIPP pour piezoelectrically induced pressure pulse en anglais ou PIPS pour piezoelectrically
induced pressure step en anglais ) [24].

Charges d'interface

Charges internes

= J
(@) (b)

Onde de\] *
pression

t=ua/vs

FIGURE 1.19 — Principe de la méthode de 'onde de pression. (a) La propagation
d"une onde mécanique dans I’échantillon déplace les charges qu’il contient. Le champ
électrique interne est légerement modifié ce qui produit (b) un signal électrique mesu-
rable depuis les électrodes. Le temps ¢ et la position x sont liés par la vitesse du son vs.
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Le signal mesuré pendant la propagation de I’onde de pression est soit la tension vy,
entre les électrodes en condition de circuit ouvert, soit le courant i, circulant d’une
électrode a I’autre en condition de court-circuit [65]. D'une fagon générale on a

i (1) :Coavg—t(t)—co/(l—g)E(x)%dx, (1.33)

o1 Cy correspond a la capacitance de I’échantillon 2, a au coefficient électrostrictif, ’est-
a-dire la variation de la permittivité avec la déformation, € a la permittivité, E(x) au
champ électrique a la position x et S(x, t) a la déformation produite par I'impulsion de
pression a la position x et au temps ¢.

La méthode de I'onde de pression offre des avantages spécifiques pour la mesure de
la distribution des charges d’espace telles qu'une forte sensibilité et une appréciation
directe de la distribution de charges dans le signal sans avoir recours a un calcul annexe
[28].

1.7.3 Méthode électro-acoustique

La méthode électro-acoustique utilise une impulsion électrique comme perturbation
[25, 26, 27]. L'impulsion électrique modifie rapidement le champ électrique dans 1’éch-
antillon et donc la densité de force électrostatique ce qui donne naissance a une onde
élastique. Apreés propagation, I’onde élastique est transformée en signal électrique par
un transducteur (Figure 1.20). Bien qu’une impulsion électrique soit généralement
utilisée pour cette méthode de mesure (PEA pour pulsed electro-acoustic method en
anglais), un échelon de tension peut également étre utilisé (SEA pour step electro-acoustic
method en anglais) [70].

En géométrie plane, 'onde de pression générée par I'impulsion de tension a pour

expression [71]

p(t) = —Co /(1 — g) E(x) V(t) x G(x,,x,t) dx + % / ee%a V2(t) % G(x,, x, 1) dx,
(1.34)
ott V() est I'impulsion de tension, x, la position du transducteur, A 1'aire du transduc-
teur et G(x,, x,t) la fonction de Green décrivant la propagation du point x au point
d’observation x, en fonction du temps. L'opérateur * correspond au produit de convolu-

tion. En I’absence de dispersion et des réflexions aux interfaces, la fonction de Green est

2. Lorsque l'excitation ne recouvre pas totalement 1’électrode, la capacitance du premier terme du
membre de droite correspond a la capacitance totale de I'échantillon et celle du second terme a la fraction
de capacitance correspondant a la surface excitée de 1’échantillon.
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Vm(t)
2 (:) um(t)
Charges d'interface
+ __ + 4/ K
Guide d'onde | + -_ +

v - v t=uz/vs

Transducteur

Charges internes

- <+ Onde élastique ./

(@) (b)

FIGURE 1.20 - Principe de la méthode électro-acoustique. (a) Une impulsion de tension
est appliquée a 1"échantillon ce qui produit une force sur les charges qu’il contient. Cela
génere des ondes élastiques qui se propagent jusqu’a un transducteur piézoélectrique
(b) qui transforme ces ondes en un signal électrique. Le temps ¢ et la position x sont liés
par la vitesse du son vs.

juste proportionnelle a une translation §(x — vst) avec v, la vitesse du son. Le premier
terme est donc totalement similaire a celui de la méthode de 1'onde de pression. En
revanche le second terme, appelé signal quadratique, s’ajoute et est présent a chaque
interface puisque € et a sont discontinus aux interfaces. Il correspond notamment a la
pression électrostatique produite sur les électrodes par I'application de I'impulsion de

tension elle-méme.

Les avantages de la méthode électroacoustique est sa simplicité, son faible cofit et son
découplage qui lui permet de faire des mesures méme en condition de pré-claquage sans
risquer de détériorer le dispositif de mesure. En revanche sa sensibilité est relativement
faible et la présence de signaux quadratiques intrinseques [65, 72, 73] sur les interfaces
la rend difficile a utiliser pour des mesures d’interface car il faudrait compenser le signal
de mode commun, en combinant par exemple deux mesures faites avec des impulsions

de tension d’amplitude différente.

1.8 Résumé

Ce chapitre a présenté un état de 'art sur les différents aspects liés aux interfaces entre
un conducteur et isolant, ce dernier étant vu comme un semi-conducteur intrinseque a
grand gap. On retiendra que les matériaux isolants, le champ électrique aux interfaces
joue un rdle important pour l'injection de charges compte tenu de I’abaissement Schottky
de la barriére de potentiel. Les propriétés électriques des matériaux, ainsi que les
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1.8. RESUME

méthodes de caractérisation des interfaces et de mesure des charges ont été présentées.
Il en ressort que les techniques indirectes utilisées dans le cas matériaux des semi-
conducteurs ne peuvent pas étre appliquées aux isolants et que parmi les méthodes de
mesure des distribution de charge d’espace dans les isolants, la méthode de I'onde de

pression semble plus facile a interpréter.
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Chapitre 2
Méthode de I’'onde de pression

Dans le cas d'une étude des interfaces, la méthode de I’onde de pression (PWP) [28] se
distingue nettement des méthodes thermiques par la lecture directe du signal offrant
une discrimination sans équivoque des interfaces et donc une meilleure confiance dans
l'interprétation des mesures. Par rapport a la méthode électro-acoustique (PEA), les
principaux avantages de la PWP résident dans sa haute sensibilité et dans ’absence
de perturbations intrinseques aux interfaces. Bien que les impulsions générées par
piézoélectricité soient d’amplitude légerement inférieure a celles produites par lasers
pulsés, elles restent suffisamment significatives (supérieures au mégapascal) pour
permettre des mesures précises et rapides en une seule acquisition. La stabilité des
impulsions générées et leur cadence permet en plus de faire du moyennage, augmentant
ainsi encore la sensibilité. Par conséquent la méthode PWP est utilisée dans le cadre de

ce travail.
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CHAPITRE 2. METHODE DE L’ONDE DE PRESSION

2.1 Signaux et étalonnage
En introduisant le déplacement de matiére u(x, t), la déformation S(x, t) et la vitesse
particulaire V(x,t) on a

du(x,t)
ox

du(x,t) ,, . 95(x,t)  oV(x,t)
o d’ou 5 = 3 (2.1)

S(x,t) = et V(xt)=

Ainsi I’équation (1.33) du signal iy, (¢) devient [65]

: vy () a aV(x,t)
= - 1— =) E(x) ==~ 2.2
in(t) = Co = = Co [ (1= 1) E(x) 57 dx, 22)
Pour un échantillon plan uniforme, le coefficient électrostrictif a et la permittivité e
ne dépendent pas de la position et Cy = €A /d avec A l'aire de 1’échantillon et d son
épaisseur. On peut alors introduire un coefficient k = A (1 —a/e)/d et écrire en utilisant

la relation de Gauss

im(t) :Coav;;—t(t)—x/eE(x)de

v (t)
ot

x
=Cp K [e T+ K/p(x) V(x,t)dx, (2.3)
ol p(x) est la densité de charges. Le terme aux limites de l'intégration par parties
disparait car I'intégrale s’étend suffisamment loin dans les électrodes pour que le champ
électrique soit nul. L'équation (2.3) montre explicitement que le courant 7, (t) mesuré
pour un isolant uniforme en conditions de court-circuit, ce qui revient a dire v,,(f) = 0,

vient des charges p(x) a la position x déplacées a la vitesse particulaire V(x, t).

La méthode PWP repose sur la perturbation de 1’équilibre entre les forces élastiques et
électrostatiques dans le matériau étudié. La déformation du matériau, provoquée par
la propagation d’une onde élastique, rompt cet équilibre et provoque une réaction du
champ électrique, induisant ainsi une réponse électrique dans un circuit externe. Le
principe de la méthode PWP est illustré sur la Figure 2.1 qui montre le signal pour un
échantillon isolant parfait, plan, sans charge et soumis a une tension continue. Ainsi,
les charges qu’il contient sont uniquement sur les électrodes (charges capacitives).
On remarque un premier pic qui correspond au moment ot la pression entre dans
I’échantillon, puis un deuxieme pic au moment ot1 la pression sort de I’échantillon. Le
délai entre ces deux pics, aussi appelé temps de transit, correspond a I'épaisseur de

I"échantillon divisée par la vitesse du son v;.

Comme la distribution de charges pour un condensateur parfait se réduit a une distri-
bution surfacique de charges sur les électrodes, on peut utiliser p(x) = 0é(x — x¢) pour
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Electrodes
»/_ N v,

SkQ 50 (), 66 dB

Onde de
pression

i(t)

Echantillon

880 nF om(t)
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dans I'échantillon

T t= ;/vs
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FIGURE 2.1 — Une impulsion de pression est transmise a 1’échantillon testé. (a) Elle
déplace les charges les unes apres les autres a la vitesse du son v et génere un courant
i(t) a (b) I'image de la distribution des charges.

la distribution en x = xy comme présenté sur la Figure 2.2a, avec 4(x) la fonction Dirac
et o la densité de charges superficielle. Le courant i, (¢) généré par une telle distribution
calculé a partir de (2.3) est

ig(t) = ko V(x = xq,t). (24)

Ainsi pour une tension appliquée V,pp, on a 0 = €E = —€V,,/d et on peut obtenir un
signal d’étalonnage 7., (f) a la premiére interface (xo = 0 qui est I'électrode connectée a

la masse) par

V,
icai(t) = —Ke % V(x = xo,t). (2.5)
Pour un dipdle 7 = 06/ en x = xo, le signal i () est la superposition d"un signal généré
d’une part par la charge négative —¢ du dipdle et d’autre part par la charge positive +c
du dipdle comme présenté sur la Figure 2.2b. Le retard entre ces deux signaux est 6¢/vs,

ol v, est la vitesse du son. Il vient

o AN S0\ dig(t) 60

aV(x = xo,t) 6 k7T oV (x = xp, 1)
C—— =
ot Vs Vs ot

= —K (2.6)

L'intégrale en fonction du temps de i () est donc directement comparable au signal
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Interface

@ :
Onde de +0o
( pression
[ X0 X
T

Situation

Signal

-~V

.\’o/Uc

Onde de E +0o
pression X0
T 1 -

xo + /¢ . x
—0 :
S seulement
; S o

Situation

Signal

A

si seulement
0

FIGURE 2.2 — [llustration du signal produit par une impulsion de pression. (a) Une
seule charge de surface +o située en xy. (b) Un dipdle de surface c¢ dont la charge
négative —c est située a xg et la charge positive +0c en x¢ + £. En pointillés, les signaux
qui auraient été produits si une seule des charges était présente [74].

d’étalonnage i.,(t) par

K7T d n
(t)dt = ——V(x = t) = ——— — i y(t). 2.7
[intt o V=500 = g D) 27)

Par conséquent, le potentiel d’interface 7t/€ a la position x = x peut étre obtenu par

7t UsVapp peak( [ ir(t)dt)
€ d  peak(ic(t))

(2.8)

ott la fonction peak() détermine ’amplitude de I'impulsion dans le signal au temps
correspondant a la position x = x(. Dans cette expression, d/vs correspond au temps de
transit de la pression dans I’échantillon qui est directement accessible depuis la mesure.
Tous les parametres sont donc connus pour I’échantillon effectivement testé ce qui limite
les incertitudes. A noter que pour tenir compte de la dispersion, on peut tout aussi

opérer avec la surface des pics plutdt que leur amplitude par

1t 0sVapp peaksurface( [ ir(t)dt)
e d peaksurface(i.;(t))

(2.9)

La fonction peaksurface() correspond a I'amplitude de I’échelon obtenu apres intégra-
tion temporelle du pic. Ainsi il est pratique d’afficher les mesures avec dipdles d’inter-
face en V/s? en utilisant

OsVapp in(t)

2.1
d peaksurface(i.,) (210
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2.1. SIGNAUX ET ETALONNAGE

car une double d’intégration du signal a l'interface donne directement la tension

d’interface.

A titre d’exemple, la Figure 2.3a présente trois signaux bruts typiques pour un échan-
tillon de polyéthylene de 1 mm d’épaisseur ayant des électrodes en polymere chargé en
carbone de 0.5 mm d’épaisseur collées a chaud. Le dispositif de mesure est composé
d’un guide d’onde en aluminium sur lequel I’échantillon est couplé par du gel. Une
mesure est faite hors tension (courbe verte), une autre est faite avec 1’électrode arriere
portée a +-30 V (courbe rouge) et la derniere est faite avec 1’électrode arriere portée
a —30 V (courbe bleue). Le grand pic bipolaire qui commence a 3.11 us est dti au
dipole généré par le contact de I’aluminium avec le polymere chargé en carbone a
travers le gel, sans doute a cause de réactions électrochimiques avec le couplant. Cette
durée de 3.11 us correspond au temps nécessaire pour que I'impulsion de pression
traverse le guide d’onde en aluminium de 20 mm d’épaisseur. Il faut ensuite environ
0.25 us pour que la pression traverse 1’électrode de polymere chargé en carbone. A la
premiere interface avec l'isolant, celle pour laquelle I'électrode est connectée a la masse,
les courbes évoluent avec la tension appliquée du fait des charges capacitives (signal
monopolaire). Enfin, le temps nécessaire pour traverser l'isolant de 1 mm d’épaisseur
est de 0.44 pus. Ainsi, a partir de 3.8 us, on trouve les charges capacitives de la seconde
interface de l'isolant, celle pour laquelle 1’électrode est connectée a la source de tension.

— 0.5*[+30V+(-30V)] — 0.5*[+30V+(-30V)]

— 0.5*[+30V-(-30V)] — 0.5°[+30V-(-30V)]
Guide Electrode Electrode Guide Electrode Electrode Guide Electrode Electrode
f Isolant
@) d'onde avant_ solan __ arriére (b) d’'onde avant Isolant amiere  ©)  donde avant Isolant arriére
154 — 430V 10+ 02— ¢
10+ — 0oV 5 0.0 /\_, S
54 — 30V I~
< < 0 2 0.2
S S 2
g O /\/v E \} >
= =~ -5 £ 0.4+
-5+
-104 -10 -0.6
'15 T T T 1 '15 T T T 1 '08 T T T 1
3.0 3.2 3.4 36 38 40 3.0 3.2 34 36 38 4.0 3.0 3.2 34 36 38 4.0
(us) (us) (s)

FIGURE 2.3 — Courbes expérimentales d'un échantillon LDPE ayant des électrodes en
polymeére conducteur collées a chaud. (a) Signaux typiques sous différentes tensions.
(b) Signaux combinés pour séparer les charges capacitives des dipdles d’interface. (c)
Intégration temporelle des signaux combinés pour 1'étalonnage. Les lignes pointillées
indiquent les moments ot1 la pression commence a traverser une interface.

Afin de dissocier les signaux intrinseques des signaux induits par la tension, on peut
combiner les mesures. Le sighal combiné prenant la moitié de la différence entre le signal
mesuré sous +30 V et celui mesuré sous —30 V permet d’obtenir les signaux induits par

la tension. Ainsi, seules les charges capacitives subsistent comme le montre la courbe
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CHAPITRE 2. METHODE DE L’ONDE DE PRESSION

bleue sur la Figure 2.3b. Pour observer les effets intrinséques de la structure, notamment
les dipdles d’interface, on calcule la moitié de la somme des signaux mesurés a +30 V
et a —30 V comme le montre la courbe rouge sur la Figure 2.3b. Ici il n'y a qu'un seul
dipole a I'interface entre le guide d’onde et 1’échantillon en raison du contact entre

I’aluminium et le polymere chargé en carbone.

Sur la Figure 2.3c, I'intégrale des signaux combinés montre un niveau constant dans la
zone de 1'isolant (demi différence) et un pic localisé a l'interface avec le guide d’onde
correspondant au champ d’interface (demi somme). Avec I’'équation (2.8), on peut donc
estimer le potentiel d’interface entre le guide d’onde et 1'électrode en polymere chargé

en carbone a travers le couplant a

Vapp X peak([irzdt) 30V x 0.12mVys

= ~ 071V, 2.11
Ty x peak(icy) 0.44 us x 11.5mV @11)

avec un temps de transit T, obtenu a partir du signal combiné d’étalonnage (demi-
différence). Cette valeur est uniquement illustrative car elle ne tient pas compte de
'atténuation de la pression dans le polymeére chargé en carbone, ni de la désadaptation
acoustique entre 'électrode et l'isolant [74]. Elle reste cependant du bon ordre de

grandeur.

Les mesures montrées dans ce mémoire sont exprimées avec différentes unités en
fonction des objectifs d’analyse. Les données brutes sont exprimées en millivolts (mV).
Cela correspond au signal mesuré sur l'oscilloscope a la sortie de I'amplificateur, c’est-
a-dire le signal v, sur la Figure 2.1. Une fois le signal calibré avec (2.5), il s’exprime
en coulomb par metre cube (C/ m?) pour lire directement la densité de charges. Cette
unité se transforme en volt par microseconde au carré (V/(us)?) en la multipliant par la
vitesse du son au carré et en la divisant par la permittivité. On obtient ainsi aprés une

double intégration temporelle du signal, le potentiel d’interface selon (2.8).

2.2 Simulation des mesures

Afin de mieux comprendre les mesures pour 'analyse des interfaces, notamment
I'effet des réflexions des ondes de pression dans les couches minces, il est utile de
faire des simulations numériques. Pour cela, la méthode de la différence finie dans le
domaine temporel (FDTD pour Finite Difference Time Domain en anglais) est utilisée
pour simuler la propagation des ondes dans la structure complexe de 1’échantillon.
Les propriétés mécaniques des matériaux des différentes couches de 1’échantillon sont
prises en compte et une couche parfaitement adaptée (PML pour Phase Matching Layer
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en anglais) est ajoutée a chaque limite du domaine de calcul pour éviter les réflexions
parasites. L’équation (1.33) en condition de court-circuit (v, = 0) est enfin appliquée
pour obtenir le signal.

2.2.1 Structure des échantillons

L’échantillon simulé est composé de plusieurs couches, comme le montre de maniere
simplifiée la Figure 2.4. Le matériau 1 correspond au guide d’onde, la pression étant
générée en x = (. L'interface étudiée se situe en x = d; ol les matériaux 1 et 2 sont
en contact. Le matériau 2 correspond a I'isolant qui s’étend jusqu’en x = d; + d». Les
épaisseurs d et dy doivent étre suffisamment grandes pour contenir chacune 1’extension
spatiale de la pression pour que le signal d’interface en x = d; ne soit pas perturbé par
les limites de la zone de calcul. Cette condition n’est pas absolument nécessaire puisque
des couches d’adaptation parfaites (PML) sont ajoutées de part et d’autre de la zone de

calcul. Il s’agit d'une précaution supplémentaire.

PML PML

Matériau 1 Matériau 2

P (x,t) P (x,t)

P (x,0) P (x.t)

0 d d+d,

FIGURE 2.4 — Structure de I’échantillon et trajet d’'une impulsion de pression, avec
pression réfléchie et pression transmise aux interfaces. L'interface étudiée se situe en dy,
les traits gras en x = 0 et en x = dj + d; représentent les couches d’adaptation parfaites
(PML).

La pression incidente P;(x, t) se propage a travers le premier matériau a la vitesse du
son. Au temps t = t1, la pression incidente P;(x, t) atteint I'interface entre le matériau
1 et le matériau 2 en x = d;. Une partie de la pression est réfléchie avec un coefficient
de réflexion R, donnant lieu a une impulsion de pression réfléchie P, (x, t). L'autre
partie est transmise au matériau 2 avec un coefficient de transmission T, ce qui donne
lieu a une impulsion de pression transmise P(x, t). La pression transmise P;(x, t) est
(quasiment) totalement absorbée par la PML en x = d; + dy, avec un coefficient de
réflexion nul (P (x, t) = 0) et de transmission de 100 %. Bien qu’il soit facile de calculer
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CHAPITRE 2. METHODE DE L’ONDE DE PRESSION

P;, P, et Py dans le cas simple de la Figure 2.4, cela devient trés difficile des que la
structure de l'interface se complexifie, notamment pour la prise en compte de couches
de couplant et/ou d’électrodes entre les matériaux 1 et 2. Il est donc préférable d"utiliser

une simulation numérique de type FDTD.

2.2.2 FDTD (finite-difference time-domain method)

En mettant I'équation de propagation sous une forme unidimensionnelle, on a

Pu 9 [ du
My —5— 25 = 3x ( ) +f, (2.12)

avec m, la masse volumique du matériau et c¢ sa raideur, u le déplacement de matiere
et f la densité de force source. En introduisant la contrainte T = cdu/dx et la vitesse

particulaire V = du/dt, on obtient

oV dT oT oV

De I’équation (2.13), on convertit les différentielles en différences finies avec V (¢, x) =
Vl.k, k étant I'indice de temps et i I'indice de position. Il vient alors le systeme d’équations
1

k+1 k k k k

At (VT =) =5y (T = T + f;
1 : (2.14)

k+1 k k

E(Ti+ _Ti):A_(Verl Vi)
ou At et Ax sont respectivement le pas temporel et spatial de la simulation. On en déduit

les équations de récurrence de Vl.k et TZ‘

At At
vVl = vl —— o Ax (Tfq = TF) + m_vfik .15
At '
T =T + CA_ (Vi = V)

Le systeme converge si la condition CFL [75] est respectée, c’est-a-dire que le rapport
Ax /At est supérieur a la vitesse du son de tous les matériaux utilisés dans la simulation.
On note que la vitesse du son est donnée par \/c/m, [76].
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2.2.3 Couche parfaitement adaptée (PML)

Pour éviter un domaine de calcul inutilement grand dans le but de repousser les
réflexions parasites aux limites, on utilise la technique de la couche parfaitement adaptée
(PML pour Perfect Matching Layer en anglais). Cela revient a ajouter un matériau a perte
aux limites de la zone de calcul pour éviter (limiter fortement) la réflexion de 1’onde. 11
existe plusieurs fagcons de construire une PML, la plus simple est d’ajouter une perte
variable dans la PML, la perte étant nulle a I'interface et non nulle sur la limite du calcul.
Cela se fait en ajoutant un terme de proportionnalité non nul dans la zone de la PML,
piloté par le coefficient d(x). Les expressions (2.13) deviennent

oV 19T oT oV
§+d( x)V = e 9% et g—l—d( x) T =co (2.16)
Le terme de source n’est pas ajouté car il n’y a pas de source dans la PML. Converties

en différences finies, on obtient

1 1
VR VA 4 d V= —— (T, - TF
At( i i ) +4a;Vi mv Ax ( i+1 ) (2.17)
1 .
(T =T +diTf = —(VE - V)
ce qui permet de déduire
k+1 Kk, Ot K
Vit =1 —-diAn) Y, +—A(Tz+1 T7)
Mo (2.18)

c At

T = (1 —d; A TF + —— >

(Viq = V)

1 1

Ceci est facile a implémenter dans Matlab par exemple et d’en tirer la contrainte
T ou la vitesse particulaire V en fonction de la position et du temps. Sachant que
0S/0dt = 0V /dx, il est possible de calculer le signal a partir de (1.33).

2.24 Exemple de simulation

On définit I'impulsion de pression source P par la fonction Gaussienne

P = Aexp <Lt°)2) (2.19)

202

ou fy est le centre de l'impulsion, ¢ son écart-type et A son amplitude. Cela permet
d’avoir une forme continue et dérivable de multiples fois. L'écart-type de I'impulsion
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Gaussienne est choisi a 10 ns pour correspondre approximativement au systéme de
mesure. Le polyéthylene basse densité et haute densité ont des propriétés acoustiques
similaires, avec des vitesses du son généralement comprises entre 1800 et 2000 m/s [77].
Avec un échantillonnage spatiale de Ax = 0.5 ym, on a environ une centaine de points
pour discrétiser la pression ce qui est une résolution suffisante. On prend 2000 points
pour le guide d’onde en aluminium et 2000 points pour lisolant, ce qui est largement

suffisant pour capturer les détails de I'onde et ses réflexions.

La condition de stabilité Courant-Friedrichs-Lewy (CFL) [75] doit étre respectée pour
tous les matériaux, notamment le matériau de vitesse du son v,y la plus élevée, dans
le cas présent I'aluminium avec une vitesse du son de 6420 m/s [78]. Avec Ax = 0.5 ym,
la condition CFL donne :

Af < Ax  0.5um

— ~ 779 x 10 s, 2.20
= o T 6420m/s x s (2.20)

On choisit At = 50 ps pour satisfaire cette condition et assurer la stabilité numérique
dans tous les matériaux, en particulier pour le matériau avec la vitesse du son la plus
élevée (aluminium). Pour 1'épaisseur de la PML, elle doit étre congue pour absorber
efficacement toutes les longueurs d’onde. L'aluminium étant le matériau dont la vitesse
du son est la plus élevée, on prend 400 points ce qui correspond a un peu plus de la
largeur a 30 % de l'impulsion de pression. Le coefficient d’atténuation d(x) est pris
quadratique pour éviter une rupture de pente a l'interface. Il part de 0 avec une pente

nulle a l'interface et atteint 0.01 sur les limites du domaine de calcul.

Guide Electrode Isolant Electrode
d'onde avant arriére
B 7o S o SE——  S—
(@) 1.0 (b) 67
: : — dipole 4-
0.5+
o 24
1S >
g 0.0+ E 0 V
0.5 27 — charge capacitive
-4 — dipole
-1.0 T ; ; T 1 B LA B T
0.990 0.995 1.000 1.005 1.010 1.015 3.0 3.5 4.0
(mm) (us)

FIGURE 2.5 — Simulation d'un échantillon LDPE de 1 mm d’épaisseur ayant deux
électrodes en polymere conducteur de 0.5 mm d’épaisseur. (a) L'échantillon est couplé
au guide d’onde en aluminium par du gel dans lequel des dipdles sont présents. (b)
La courbe rouge représente le signal résultant des dipdles uniquement tandis que la
courbe bleue illustre les charges capacitives dues a la tension appliquée. Les lignes en
pointillés représentent les interfaces.
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2.2. SIMULATION DES MESURES

La Figure 2.5 présente un exemple de simulation réalisée sur un échantillon LDPE de
1 mm d’épaisseur, équipé d’électrodes de polyéthylene chargé en carbone de 0.5 mm
d’épaisseur, collées par pression a chaud sur les deux faces. L'échantillon est couplé au
guide d’onde en aluminium par du gel. L’analyse des courbes expérimentales suggere
que le signal se divise en deux composantes distinctes : la premiére est attribuable a la
tension appliquée (la courbe bleue), tandis que la seconde découle de la polarisation du
couplant (la courbe rouge). Ces deux composantes du signal sont simulées ici de maniére
indépendante. Concernant la courbe rouge, on observe un dipdle a l'interface entre le
guide d’onde et I"échantillon. Quant a la courbe bleue, un pic est visible a chaque inter-
face entre le polyéthyléne chargé en carbone et le LDPE. Les mesures expérimentales
correspondant a cet échantillon présentées sur la Figure 2.3a et combinées par la demi
somme, pour extraire les dipdles d’interface, et par la demi différence, pour extraire
les charges capacitives, (voir Figure 2.3b) sont bien similaires aux courbes simulées.
On retrouve le dipodle a I'interface entre le guide d’onde et 1'électrode a 3.11 us ce qui
correspond bien & 20 mm de I'aluminium du guide d’onde. A 3.36 us et 3.8 us, on trouve
les charges capacitives aux interfaces de ’échantillon. Cela indique non seulement une
cohérence dans les phénomenes observés mais aussi une précision dans la modélisation
de la simulation qui rend compte du comportement transitoire du signal d aux charges

et a la polarisation au sein de 1’échantillon étudié.

2.2.5 Effet de lalongueur de Debye sur le signal

L'intérét d"une simulation est de produire des signaux pour différentes hypotheses de
distribution de charges aux interfaces et notamment 1'influence de la longueur de Debye
qui déforme la symétrie du dipole. En effet si la densité de charges reste surfacique a la
surface du conducteur, elle s’étale sur une longueur plus ou moins grande dans l'isolant.
Dans le cas d’'un matériaux uniforme (pas de réflexion a l'interface), la Figure 2.6
représente le signal obtenu pour différentes longueurs de Debye pour un dipodle de

méme valeur.

On remarque que pour une longueur de Debye Lp tres inférieure a la largeur a mi-
hauteur de la pression (FWHM pour Full Width at Mid Maximum en anglais), le signal
reste bipolaire avec une forme qui correspond a la dérivée de la pression comme
l'indique l'expression (2.6). En revanche, lorsque Lp est supérieure a la largeur a mi-
hauteur de la pression, le signal se déforme jusqu’a devenir quasiment unipolaire
lorsque Lp est tres grand. La forme du signal est donc un bon indicateur de la longueur
de Debye et donc de la courbure des bandes a l'interface considérée.
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FIGURE 2.6 — (a) Dipdles de méme valeur avec différentes longueurs de Debye. (b)
Signaux correspondants. (c) Extremums des signaux. (d) Rapport des extremumes.

2.3 Résumé

Ce chapitre a décrit la méthode de 'onde de pression et son étalonnage. Celui-ci
peut se faire directement sur 1’échantillon étudié en connaissant sa permittivité, son
épaisseur ainsi que la tension appliquée lors de la mesure d’étalonnage. Les courbes
sont présentées en millivolt si elles sont brutes, en coulomb par metre cube si elles
sont étalonnées pour la densité de charges et en volt par microseconde au carrée si
elles sont étalonnées pour le tension d’interface. Un programme de simulation par
différences finies dans le domaine temporel permet d’obtenir le signal pour n'importe
quelle distribution de charges. On constate que pour une longueur de Debye inférieure
a I'extension spatiale de la pression dans l'isolant, le signal est bipolaire et correspond
a la dérivé temporelle de la pression. En revanche si la longueur de Debye est plus

grande, alors le signal devient progressivement monopolaire.
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Chapitre 3
Mesures sous basse tension

Ce chapitre concerne la préparation et la caractérisation d’échantillons de polyéthylene
a basse densité (LDPE pour Low Density PolyEthylene en anglais) et haute densité (HDPE
pour High Density PolyEthylene en anglais) soumis a des tensions suffisamment basses
pour éviter tout phénomene d’injection ou de migration de charges au sein de 1'isolant.
Le champ électrique est en effet limité a +30 V/mm au maximum. Différents types

d’électrodes, de couplages et de guides d’onde sont testés.
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CHAPITRE 3. MESURES SOUS BASSE TENSION

3.1 Préparation des échantillons

Différents types d’échantillons de polyéthylene ont été utilisés. Pour des raisons de
comparaison, tous les échantillons d'un méme type de matériau ont été extraits d"une
méme feuille de matiere afin de limiter les variations de composition d"un échantillon a
'autre. Par exemple, la Figure 3.1 montre un disque de polyéthylene avec antioxydant
de 20 cm de diameétre et de 1 mm d’épaisseur duquel sont extraits 9 échantillons plus
petits pour des tests a basse tension. Chaque échantillon fait 3 cm de diametre. Comme
le disque de polyéthylene possédait des électrodes en polymeére chargé en carbone de
5 cm de diametre collées a chaud sur les deux faces, un des 9 échantillons conserve cette
structure. Quatre autres échantillons ont été revétus sous vide avec des électrodes en
aluminium ou en or sur les deux faces sur un diametre de 2 cm, tandis que les quatre

derniers échantillons sont restés non revétus, donc sans électrodes.

> Ul O
<@

Spécimen haute tension

Echantillon
pressé a chaud

Echantillon avec
électrode Alu

Echantillon avec
électrode Au

Echantillon sans
électrode

FIGURE 3.1 - Disque de polyéthylene avec antioxydant de 20 cm de diametre et de 1 mm
d’épaisseur duquel 9 échantillons ont été extraits pour des mesures a basse tension.
Un échantillon possede des électrodes en polymere conducteur collées a chaud, des
électrodes en aluminium ont été déposées sur 2 échantillons, des électrodes en or ont
été déposées sur 2 autres échantillons et les 4 échantillons restant ont été laissés sans
revétement [74].

Les électrodes métalliques ont été déposées sous vide par évaporation sur chaque face
en utilisant un bati de dépot Auto 306. Les caractéristiques des métaux employés dans

les expériences sont indiquées dans le Tableau 3.1.

En complément, des électrodes en éthyléne-acétate de vinyle (EVA) chargé en carbone
et d’une épaisseur de 1 mm ont été couplées avec de I'huile de silicone ou du gel a tous
les échantillons, a 'exception de ceux ayant des électrodes en polymere conducteur

collées a chaud.

Outre le disque de la Figure 3.1, dont la composition exacte n’a pas été communiquée
pour des raisons de confidentialité, deux types de polyéthyléne commerciaux (basse
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3.2. CHAINE DE MESURE

| Métal | Travail de sortie (eV) | Température de fusion (°C) |

Au 5.3 1064
Al 4.08 660

TABLE 3.1 — Caractéristiques des métaux utilisés pour les électrodes [79].

densité et haute densité) ont été utilisés !. Ces échantillons ont été extraits d’une feuille
de 60 cm de co6té et ont été préparés de la méme fagon que celle indiquée précédemment.

3.2 Chaine de mesure

La chaine de mesure PWP utilisée sous basse tension est schématisée sur la Figure 3.2a
en mettant en évidence les différentes couches en contact avec 1’échantillon et le systeme
de mesure. Les impulsions de pression sont produites par un générateur piézoélectrique
[24]. Ce générateur piézoélectrique est composé d'une céramique Pz24 de 15 mm de
diametre et de 0.2 mm d’épaisseur de chez Meggitt. La céramique est collée par de
la résine époxy d’'un c6té sur le guide d’onde (aluminium ou inox) et de 1’autre coté
sur du laiton. Cette structure a une réponse dérivative, c’est-a-dire qu’elle génere une
impulsion de pression lorsqu'un échelon de tension lui est appliqué [80]. Des impulsions
de pression avec une amplitude supérieure au mégapascal sont générées toutes les

20 ms par le générateur piézoélectrique [81] dans le guide d’onde.

Générateur )
piézoélectrique Guide d'onde Echantillon

s g N

o
w

o
o
) =
>1MPa $o2
3 —— F7 3
8
e E
Um c 0.1
i
- [}
[%]
Impulsion de J Couplant) Contre ) J— = £ 0.0
pression électrode = "48 50 52 54 56 58
(us)
(a) (b)

FIGURE 3.2 — (a) Schéma du dispositif de mesure par la méthode de I'onde de pression
pour la caractérisation de matériaux isolants. (b) Profil de la pression mesurée a
I'interface d’intérét avec un cristal de niobate de lithium. L’épaulement provient de la
couche de couplant.

1. Référence Goodfellow pour le LDPE : ET31-SH-000110 et pour le HDPE : ET32-SH-000100.
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CHAPITRE 3. MESURES SOUS BASSE TENSION

L'impulsion de pression produite a la sortie du guide d’onde et apres propagation
dans 1 mm de polymere chargé en carbone est montrée sur la Figure 3.2b. L'amplitude
mentionnée est celle transmise dans 1’échantillon de polyéthylene a partir d"un guide
d’onde en aluminium. La photographie de la chaine de mesure est montré sur la

Figure 3.3 avec tous les éléments qui la constituent.

Oscilloscope MS044 Tektronix

Alimentation basse tension

Support d'échantillon
Générateur piézoélectrique

Amplificateur FEMTO
HCA-10M-100K

FIGURE 3.3 — Systéeme de mesure utilisant la méthode de 1’'onde de pression (PWP) sous
basse tension [74].

Chaque impulsion de pression produit un signal représentant de la distribution des
charges, la position des charges pouvant étre déduite du temps d’apparition multiplié
par la vitesse du son. Le signal est amplifié de 66 dB avant d’étre numérisé par un
oscilloscope. Chaque mesure correspond a la moyenne de 1000 acquisitions, il est
ainsi possible de détecter des champs électriques aussi faibles que 1 V/mm dans
un échantillon de polyéthylene de 1 mm d’épaisseur. Pour obtenir un bon contact
mécanique entre toutes les couches de I’échantillon, celui-ci est comprimé entre le guide
d’onde et une contre-électrode en laiton a 1’aide d"un ressort qui exerce une pression
statique de I’ordre de 0.5 bar. Entre chaque couche de I’échantillon, un couplant (huile
silicone ou gel Sofranel D) est utilisé pour assurer une bonne transmission de la pression

a travers la structure.

La structure multicouche de 1’échantillon est montrée sur la Figure 3.4. A 1’exception
des échantillons avec électrodes collées a chaud, les électrodes en polymere chargé
en carbone et I’échantillon ont tous une épaisseur de 1 mm. Pour la mise en place de
I’échantillon dans le porte échantillon, le couplant est d’abord appliqué sur le guide
d’onde. Ensuite, les couches de la structure sont empilées les unes sur les autres en
ajoutant du couplant entre chaque couche et en exercant une pression avec le doigt
pour chasser le surplus de couplant. L’épaisseur typique des couches de couplant est
inférieure a 10 ym. Cette méthode garantit un contact uniforme avec le guide d’onde et

entre toutes les couches de ’échantillon, éliminant ainsi les éventuels espaces d’air qui
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3.3. PROTOCOLE DE MESURE

pourraient perturber la transmission de I’onde de pression. En effet, le couplant agit en
remplissant les aspérités microscopiques présentes au niveau des surfaces en contact.
Cette démarche est cruciale car, en 1’absence de couplant, lors de la mise en contact de
deux surfaces, il est probable que certaines zones ne soient pas en contact parfait tandis

que d’autres le seraient. Cela entrainerait des irrégularités dans les forces mécaniques

[82].

électrodes déposées

N

contre-
guide d'onde

électrode

couplant
isolant testé
couplant

couplant
polymeére conducteur
polymeére conducteur

contact sec

3———>

/

1mm d’épaisseur

FIGURE 3.4 — Configuration des différentes couches de ’échantillon et du systeme de
mesure.

Une fois I"échantillon correctement positionné, la chaine de mesure est complétée par
l’ajout de la contre-électrode, qui est fixée par un collier de maniere a exercer la pression
adéquate sur 1’échantillon. Enfin, la chaine de mesure est connectée a 1'équipement
électronique nécessaire pour générer et mesurer les signaux électriques. Un générateur
de tension est utilisé pour alimenter le systeme, il est possible d’appliquer de maniere
précise une faible tension, soit positive soit négative, a la structure analysée. Cette
application de tension controlée ajoute des charges aux interfaces, facilitant ainsi la
compréhension des signaux et leur étalonnage. L’amplificateur mesure le courant
produit par la propagation de la pression a travers une impédance de 50 (). Sa sortie est

connectée a 1'oscilloscope via une entrée 50 () pour éviter les réflexions dans les cables.

3.3 Protocole de mesure

Le protocole de mesure sous basse tension est montré sur la Figure 3.5. Les échantillons
sont fabriqués et montés dans la chaine de mesure puis soumis a une série de tension
allant de 0 V a =30 V. Les mesures sont obtenues apres une moyenne de 1000 acqui-
sitions sur l'oscilloscope. Les mesures a 10 V et a =20 V ne sont pas absolument
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CHAPITRE 3. MESURES SOUS BASSE TENSION

nécessaires, mais elle permettent de vérifier la linéarité du dispositif de mesure en cas
de besoin. Les dipoles d’interface peuvent étre déterminés en prenant la moitié de la
somme des mesures effectuées sous tensions positive et négative. De méme, la charge
capacitive est obtenue en calculant la moitié de la différence des mesures réalisées sous
tensions positive et négative. A partir de ces mesures combinées, on déduit le temps de
transit d/vs qui apparait dans (2.8) ainsi que I'amplitude ou la surface des pics pour

I'étalonnage.

Mise en place de

Uileeilp, dligoi e I'échantillon avec le —‘
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couplage dans le support
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FIGURE 3.5 — Protocole de préparation des échantillons et de mesure sous basse tension
[74].

3.4 Résultats pour le polyéthyléne avec antioxydant

Différents échantillons de LDPE contenant un antioxydant ont été testés. La composition
exacte de l'isolant n’est pas connue pour des raisons de confidentialité. La Figure 3.6
présente les signaux combinés pour I’étalonnage de I’échantillon de LDPE contenant
un antioxydant avec des électrodes en polymere chargé en carbone et collées a chaud,
ol le guide d’onde est en aluminium et le couplant utilisé est du gel (Figure 3.6a) ou
de I'huile silicone (Figure 3.6b). L’étalonnage prend en compte le coefficient (2.10) qui
permet d’obtenir le potentiel d’interface par une simple double intégration temporelle
du signal. On peut voir que les signaux dépendent uniquement de la tension appliquée
et correspondent a des charges capacitives. Cependant, un dipole apparait a I'interface
entre le guide d’onde et 1’électrode avant (Figure 3.6b), en raison de la polarisation
de I'huile. La Figure 3.7 montre les signaux combinés pour les dipdles d’interface de
I’échantillon ayant des électrodes en polymere chargé en carbone et collées a chaud.
Le guide d’onde est en aluminium et le couplant utilisé est du gel (Figure 3.7a) ou de
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3.4. RESULTATS POUR LE POLYETHYLENE AVEC ANTIOXYDANT

I'huile silicone (Figure 3.7b). On remarque que seul un dipdle a 'interface entre le guide
d’onde et I'électrode est détectable; aucun dipole n’est présent aux interfaces entre

I'isolant et les électrodes.

@ Guide Electrode Electrode p) Guide Electrode Electrode
d'onde avant Isolant arriére ®) d'onde avant Isolant arriére
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FIGURE 3.6 — Signaux combinés mettant en évidence les charges capacitives d'un
échantillon LDPE avec antioxydant de 1 mm d’épaisseur avec des électrodes en
polyéthyléne chargé en carbone de 0.5 mm d’épaisseur collées par pression a chaud sur
les deux faces. L'échantillon est couplé au guide d’onde en aluminium par (a) du gel ou

par (b) de l'huile silicone.
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FIGURE 3.7 — Signaux combinés mettant en évidence les dipoles d’interface dun
échantillon LDPE avec antioxydant de 1 mm d’épaisseur avec des électrodes en
polyéthyléne chargé en carbone de 0.5 mm d’épaisseur collées par pression a chaud sur
les deux faces. L'échantillon est couplé au guide d’onde en aluminium par (a) du gel ou

par (b) de l'huile silicone.

L’absence de dipole d’interface au niveau de lisolant indique que le potentiel d’interface
est nul et donc qu’il n’y a pas de décalage significatif des bandes dans l'isolant a cause
du contact. Ceci peut s’expliquer par le fait que la méme nature de polymere (LDPE) est
utilisée pour l'isolant et les électrodes, seul du carbone étant ajouté dans les électrodes
pour rendre le matériau suffisamment conducteur. Ces impuretés de carbone ajoutent
des niveaux d’énergie dans le gap de I'isolant sans changer le niveau initial des bandes
de valence et de conduction du LDPE. Ainsi, au contact, les énergies sont déja alignées

comme schématisé sur la Figure 3.8.
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FIGURE 3.8 — Diagramme des niveaux d’énergie pour un contact entre du LDPE
avec antioxydant et du LDPE chargé en carbone. Les impuretés de carbone ajoutent
des niveaux d’énergie dans le gap ce qui rend le matériau conducteur sans changer
notablement la position des bandes de valence et de conduction.

La Figure 3.9 présente les signaux combinés et calibrés pour les dipdles d’interface des
échantillons avec les électrodes déposées sous vide ou sans électrodes. Un polymere
(EVA pour Ethylene Vinyl Acetate en anglais) chargé en carbone et de 1 mm d’épaisseur
est couplé aux échantillons pour se mettre dans une configuration similaire a celle de
I’échantillon avec électrodes collées a chaud, bien qu’il y ait une légere différence de
nature des polymeres chargés en carbone. Un couplant gel ou huile silicone est présent

a chaque interface et un guide d’onde en aluminium est utilisé pour ces mesures.
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FIGURE 3.9 - Signaux combinés et calibrés pour les dipoles d’interface des échantillons
couplés a une électrode en EVA de 1 mm d’épaisseur, soit (a) avec du gel, soit (b) avec
de 1'huile silicone. Les échantillons sont avec électrodes d’aluminium, d’or ou sans
électrodes. Le guide d’onde est en aluminium.

On remarque que l'interface entre 1'électrode et l'isolant arrive plus tard par rapport
a la mesure de la Figure 3.7 car l'électrode en polymeére conducteur est plus épaisse.
Ainsi, le signal a 3.75 us représente I'image du dipdle a la premiére interface de l'isolant
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et le signal & 4.22 us celle du dipoéle a la seconde interface de 'isolant. On observe que
les formes des signaux sont similaires a chaque interface. Il est clair pour I’aluminium
que le dipdle est orienté de 1'isolant vers 1’électrode ce qui est cohérent avec la structure
quasi symétrique de I’ensemble. Cela est moins clair pour 'or et 1’échantillon sans
électrode car les signaux sont plus faibles et la réflexion a l'interface arriére (méme
faible) complique I’analyse. On se focalise donc principalement sur 'interface avant

pour l'analyse.

Contrairement au cas d’électrodes collées a chaud, des dipdles sont clairement détectés
aux interfaces de l'isolant. L'amplitude des dipoles avec de I'huile silicone est supérieu-
re a celle avec du gel. Il est donc raisonnable de supposer que la combinaison de
I’aluminium avec 'huile favorise une réaction qui conduit a la formation d"un dipole
plus marqué. Pour une comparaison plus précise, la tension d’interface calculée a la
premiere interface de l'isolant est indiquée dans le Tableau 3.2 d’apres (2.8). La barre
d’erreur est estimée par I'influence du bruit de mesure dans le calcul de cette tension.
On constate que les échantillons avec électrodes d’aluminium produisent les dipoles
les plus importants, surpassant ainsi ceux avec électrodes d’or ou ceux de 1’échantillon

sans électrode.

’ Electrode \ Avec gel \ Avec huile ‘
Al 1439+£268 mV 2377+188 mV
Au 4064255 mV 1524+437 mV

Sans électrode | 664+126 mV | presque indétectable

TABLE 3.2 — Tension d’interface a la premiere interface de 1'isolant et 1’électrode avant,
utilisant un guide d’onde en aluminium et un couplant, soit de I'huile silicone soit du

gel.

Ainsi, tant la nature de l'électrode que la nature du couplant influence le dipdle d’in-
terface. Par ailleurs, la forme des signaux des dipoles semble indiquer une localisation
interfaciale pour les échantillons avec électrode d’aluminium (quel que soit le couplant)
ou sans électrode (couplant gel), alors que pour 1'or, la forme du dipole est quasi uni-
polaire, la partie négative étant beaucoup plus étalée. De plus, le signe du dipdle avec
électrodes d’or change selon le couplant utilisé.

Le sens du dipole indique la différence de potentiel entre les matériaux en contact et
donc le décalage des bandes d’énergie entre ces deux matériaux. Le c6té positif du dipdle
diminue le niveau d’énergie du matériau tandis que le c6té négatif du dipole I'augmente.
On peut alors supposer que les bandes d’énergie présentent une variation plus brutale
pour les échantillons avec électrodes d’aluminium ou sans électrode contrairement aux

échantillons avec électrodes d’or (voir la Figure 3.10). Un résultat étonnant avec ce
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polymere avec antioxydant est qu’il soit préférable de coupler 'isolant sans électrode
avec de 'EVA chargé en carbone via de 'huile silicone pour se retrouver dans des
conditions d’interface similaires a celles d’électrodes en polymere conducteur collées a
chaud.

AN dipdle
d’interface
EVA PE EVA PE EVA
2
Ec
Ec e e e SETILETIeT
e - -
7
Ep & ... ........ ____ & . o A Er
E
Ey s e LY
7’ S
/ 1
huile sili /gel i ili :
ufle stliconeige’4 Lélectrodes Al huile smconeJ L sans électrodes gel _J

(a) (b)

FIGURE 3.10 — Impact de la forme du dipdle sur la courbure des bandes. (a) Contact
avec dipole localisé vers 1'électrode (cas de l'électrode d’aluminium quel que soit le
couplant ou cas sans électrode avec du gel). (b) Contact sans dipoéle (cas sans électrode
avec de 'huile silicone). (c) Contact avec dipdle étalé vers 1'électrode (cas de 1’électrode
d’or avec du gel).

Bien que l'interface avec le guide d’onde soit similaire d"une configuration a 1’autre
pour un couplant donné puisqu’il s’agit a chaque fois d"un contact avec 1'électrode
en EVA chargé en carbone, on remarque une variabilité du signal. L’aluminium étant
peut-étre responsable de cette forte réactivité et donc de fluctuations possibles, le guide
d’onde en aluminium est remplacé par un guide d’onde en inox moins réactif. En effet
l'aluminium a un potentiel électrochimique de —1.63 V/ENH 2 alors que celui de I'inox
n’est que de —0.08 V/ENH [83]. L’aluminium est donc plus en clin a s’oxyder.

La Figure 3.11 montre les mesures ainsi obtenues avec le guide d’onde en inox. Le
premier signal apparait a 3.5 us qui correspond au temps nécessaire pour que la pression
traverse le guide d’onde en inox de 20 mm d’épaisseur. Le temps est plus long que pour
I’aluminium car la vitesse du son dans I'inox est plus petite. On retrouve ensuite un
signal de méme dépendance temporelle, seule 'amplitude est plus faible du fait d"une
moins bonne transmission de la pression vers 1’échantillon a partir de 1'inox. Néanmoins
les résultats sont similaires en termes de formes et d’amplitudes des signaux apres

étalonnage pour ce qui est des dipdles aux interfaces de l'isolant. Cependant, les dipdles

2. ENH signifie Electrode Normale a Hydrogéne qui est une électrode de référence en électrochimie.
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3.4. RESULTATS POUR LE POLYETHYLENE AVEC ANTIOXYDANT

a l'interface du guide d’ondes en inox sont nettement plus petits que ceux observés avec
un guide d’onde en aluminium, principalement en raison des différences intrinseques
dans les propriétés électrochimiques des matériaux utilisés. La variabilité du dipole a

I'interface du guide subsiste cependant.

(a) Guide  Electrode Electrode (b) Guide  Electrode Electrode
d’'onde avant Isolant arriére d’'onde avant Isolant arriére
» »< > e
400 400 — iélectrodes Al
— iélectrodes Au
200+ 200+ — isans électrodes
% %
2 0 =R
> A 2 M
2004 — électrodes Al -200
— électrodes Au
— sans électrodes
400 +— 400 +— ey
35 4.0 4.5 5.0 3.5 4.0 45 5.0
(us) (Ws)

FIGURE 3.11 - Signaux combinés et calibrés pour les dipdles d’interface des échantillons
couplés a des électrodes en EVA chargé en carbone de 1 mm d’épaisseur, soit (a) avec du
gel, soit (b) avec de I'huile de silicone. Les échantillons sont avec électrodes d’aluminuim,
d’or ou sans électrodes et testés dans une configuration de guide d’onde en inox.

Au niveau de I’échantillon, les dipoles observés sont cohérents avec les observations
précédentes. On retrouve que l'or produit une longueur de Debye beaucoup plus
importante que 1’aluminium et la situation sans électrode. Aussi l'utilisation d’huile

silicone plutdt que du gel inverse le sens du dipole.

Pour toutes les mesures utilisant un guide d’onde en aluminium ou en inox, un couplant
gel ou huile silicone, la présence de dipoles a la premiere interface de l'isolant est
significative lorsque I'échantillon est recouvert d’électrodes en aluminium. De maniére
surprenante pour ce type d’échantillon, la situation sans électrode avec couplage a
I'huile silicone sur EVA chargé en carbone semble plus proche du cas de 1’échantillon
avec électrodes en polymeére chargé carbone collées a chaud. Ceci semble indiquer que
I'huile silicone influe peu sur les bandes d’énergie et que c’est plutot la présence de

métaux qui génere des dipoles.

Puisque la nature du guide d’onde a une influence notable sur le dipdle a cette interface,
on peut se demander si l’absence d’électrode en polymere chargé en carbone ne produit
pas également une perturbation notable du dip6le a l'interface de l'isolant. Il faut noter
que bien que de nombreux échantillons soient testés avec leurs électrodes en polymere
conducteur, ce qui représente la structure classique de l'isolation & haute tension, parfois
la partie isolante de 1’échantillon est directement appliquée sur un métal (principalement

de I’aluminium [84]) a travers un couplant pour éviter ’atténuation des ondes dans
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I’électrode. La Figure 3.12 montre le contact direct avec un guide d’onde en aluminium

alors que la Figure 3.13 montre le contact direct avec un guide d’onde en inox.

(a) Guide Electrode (b)  Guide Electrode
donde Isolant __ arriére d'onde Isolant arriére
8007 — électrodes Al 3000+ — électrodes Al
— électrodes Au 2000 ——électrodesAu
400 — sans électrodes — sans électrodes

1000

(VIps?)
o
(VIps?)
o

-1000
-400
-2000

-800 , . ; . -3000 4——r——————r N E— :
30 32 34 36 38 40 3.0 35 40

(us) (s)

FIGURE 3.12 - Signaux combinés et calibrés pour les dipdles d’interface des échantillons
en contact direct sur un guide d’onde en aluminium couplés soit (a) avec du gel, soit (b)
avec de 'huile silicone.

On remarque du premier coup d’ceil que 'orientation des dipdles a la premiere in-
terface de l'isolant differe de celle observée précédemment lorsque des électrodes en
polymere chargé en carbone étaient utilisées. On remarque également que les dipoles
sont influencés par le couplant utilisé. Ceci suggere que le couplant et les électrodes in-
teragissent conjointement. L'amplitude des courbes obtenues avec de 1'huile silicone est
beaucoup plus grande que celle des courbes obtenues avec du gel. Avec I'huile silicone,
les dipoles a la premiere interface de 'isolant pour les échantillons avec électrodes en
aluminium et sans électrodes sont presque identiques, et leur orientation est inversée
par rapport aux dipoles de 1"échantillon avec électrodes en or. En revanche, avec le
couplant gel, les courbes des échantillons avec électrodes en aluminium ou en or ne
changent pas, tandis que la courbe de 1’"échantillon sans électrodes change totalement.
Son orientation est inversée et son amplitude devient trés grande. On peut donc rai-
sonnablement conclure que I'huile silicone réagit avec le guide d’onde en aluminium,
produisant un dipole de plus grande amplitude que celui généré par le gel. On peut
également conclure que I’aluminium a un impact significatif sur la tension d’interface,

plus important avec I'huile silicone qu’avec le gel.

L'utilisation d"un guide d’onde en inox (Figure 3.13) diminue singulierement le dipole a
la premiére interface de I'isolant ce qui va dans le méme sens que ’analyse précédente. Il
en ressort que l'utilisation de 1'inox réduit I'impact de I’aluminium bien que les signaux

soient d’amplitude plus faible.
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(a) Guide Electrode (b) Guide Electrode
donde Isolant __ arriere d’'onde . Isolant __ arriére
6007 600 — électrodes Al
— électrodes Au
300+ 300+ —_sans électrodes
% %
2 0 2 0
> 3
— électrodes Al
-300+ — électrodes Au -300+
— sans électrodes
-600 T T T 1 -600 T T T 1
3.4 3.6 3.8 4.0 4.2 3.4 3.6 3.8 4.0 4.2
(s) (us)

FIGURE 3.13 - Signaux combinés et calibrés pour les dipdles d’interface avec des
échantillons en contact direct sur un guide d’onde en inox couplés soit (a) avec du gel,
soit (b) avec de I'huile silicone.

3.5 Résultats pour le LDPE

Les signaux combinés et calibrés pour les charges capacitives des échantillons en LDPE
sont présentés sur la Figure 3.14. On peut clairement observer que la premiére interface
entre 1’électrode et l'isolant se situe a 3.69 yus, et la deuxieme interface a environ 4.16 ys.

Ces positions sont reportées dans les figures hors tension pour identifier les interfaces

de l'isolant.

(a) Electrode Electrode (b) Electrode Electrode
avant Isolant arriére avant Isolant arriére
I e o e
0.004 - 0.004—
— électrodes Al — iélectrodes Al
0.002 — électfodes Au 0.002 — iélectrodes Au
— sans:électrodes ’ — isans électrodes
£ T _—
S 0.000 Q 0.000
-0.002 -0.002
-0.004 +————r————— R e s | -0.004 +—————— LS e e 1
3.5 4.0 45 35 4.0 4.5
(vs) (us)

FIGURE 3.14 — Signaux combinés et calibrés pour les charges capacitives a l'interface
des échantillons en LDPE. L'échantillon est couplé au guide d’onde en aluminium par
(a) du gel ou par (b) de I'huile silicone.

Les mesures combinées et calibrées pour les dipdles d’interface des échantillons en
LDPE sont présentées sur la Figure 3.15. Des électrodes en EVA chargé en carbone et
d’une épaisseur de 1 mm sont couplées sur chaque face avec de I'huile silicone. La
Figure 3.15 montre 'influence du revétement. Un premier signal bipolaire apparait a
3.69 us qui correspond au temps que met la pression pour traverser le guide d’onde en
aluminium et 1’électrode en polymere conducteur. Ce signal bipolaire est I'image du
dipole d’interface a la premiere interface de l'isolant (électrode avant). L'impulsion de
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CHAPITRE 3. MESURES SOUS BASSE TENSION

pression se propage ensuite a travers 1’échantillon de 1 mm d’épaisseur et génere un
second signal bipolaire a environ 4.16 us lorsque la pression arrive a la seconde interface
de l'isolant (électrode arriere). Les réflexions partielles pouvant rendre l'interprétation
plus délicate au niveau de ’électrode arriere, seul le signal de 'électrode avant est
analysé. On note cependant que les dipdles sont orientés dans la méme direction par
rapport a I'isolant pour les deux interfaces, ce qui est logique puisque la structure des

échantillons est quasi symétrique.

Electrode Electrode
avant Isolant arriére

> >

0.0025 — électrodes Al
_

0.0015- — électrodes Au

— sans électrodes
0.0005

(C/m?)

-0.0005

-0.0015+

-0.0025 +—————————+———
35 4.0 45

(us)

FIGURE 3.15 - Signaux combinés et calibrés pour les dipdles d’interface des échantillons
en LDPE. Les échantillons sont avec des électrodes en aluminium, en or ou sans
électrodes. Le sens du dipdle a I'interface est indiquée par une fleche.

Les tensions d’interface estimées a partir de la double intégration dans le temps selon
(2.9) sont de +2.09 V, —0.72 V et 4-3.07 V pour les électrodes en aluminium, en or
et sans électrodes respectivement. L’échantillon avec des électrodes en aluminium et
I’échantillon sans électrode présentent un dipdle positif a la premiére interface, ce qui
signifie que la charge positive se trouve a l'intérieur de 1'isolant tandis que la charge
négative est sur I'électrode. Par conséquent, cela signifie que le potentiel de l'isolant
est positif par rapport a celui de 1’électrode, et que les niveaux d’énergie sont déplacés
vers le bas pour l'isolant. Ceci est illustré dans la Figure 3.16a. En ce qui concerne les
électrodes d’or, le dipdle d’interface est négatif. Le potentiel a I'intérieur de 1'isolant
est donc plus bas que celui de I’électrode, ce qui augmente la bande d’énergie de
I'isolant comme le montre la Figure 3.16b. Comparativement au cas du polyéthylene
avec antioxydant, toutes les configurations présentent un dipole d’interface. De maniére
similaire cependant, l'or présente un dipole d’orientation opposée a celui avec de

I’aluminium (avec de I'huile silicone).
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*— dipéle A
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FIGURE 3.16 — Décalage des niveaux d’énergie pour le LDPE (a) avec des électrodes en
aluminium ou sans électrode ou (b) avec des électrodes en or.

3.6 Résultats pour le HDPE

Les signaux combinés et calibrés pour les charges capacitives des échantillons en HDPE
sont présentés sur la Figure 3.17, ou1 'on peut clairement observer que la premiere
interface entre 1’électrode et I'isolant se situe a 3.69 ys, et la deuxiéme interface a environ
4.12 ys.

Electrode Electrode
avant Isolant arriére

> >

0.004+ — électrodes Al

— électrodes Au

0.002 .

— sans électrodes
0.000 oo
-0.002

0.0044——F—
35 40 45

(us)

(C/m?)

FIGURE 3.17 — Signaux combinés calibrés des charges capacitives a l'interface des
échantillons en HDPE. L’échantillon est couplé au guide d’onde en aluminium par de
I'huile silicone.

La Figure 3.18 présente les profils de dipdles d’interface calibrés pour les échantillons
de polyéthylene haute densité (HDPE), en suivant le méme protocole que celui employé
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pour le polyéthylene basse densité (LDPE). Cependant, si le signal de l'interface avant
arrive au méme moment, le signal de l'interface arriere arrive légerement plus tot dans
le cas du HDPE en raison d"une vitesse du son supérieure par rapport au LDPE. Les
échantillons sont couplés a du polyéthylene-acétate de vinyle (EVA) chargé de carbone
d'une épaisseur de 1 mm a travers de I’huile de silicone et testés dans le dispositif PWP

a température ambiante.

Electrode Electrode
avant . Isolant L arriére
1500 — — électrodes Al
—

10004 — électrodes Au
500 B — — sans électrodes
N
3 0
2

-500

-1000+
-1500 —
3.5 4.0 45

(us)

FIGURE 3.18 - Signaux combinés et calibrés pour les dipdles d’interface des échantillons
de HDPE. Les échantillons sont avec des électrodes en aluminium, en or ou sans
électrode. La polarité du potentiel de contact a la premiere interface est indiquée par
une fleche.

Selon I’équation (2.10), les tensions d’interface pour les électrodes en aluminium et en
or sont respectivement de +4.22 V, —0.81 V, le tension d’interface pour sans électrodes
est presque nul. En ce qui concerne les dipoles, on constate que I’aluminium produit
un dipole orienté vers l'isolant (ce qui est le contraire du cas du polyéthylene avec
antioxydant) alors que le dipdle est orienté vers 1’électrode pour 1’or. En ce qui concerne
I"échantillon sans électrode, le dipole d’interface est négligeable comme dans le cas du
polyéthylene avec antioxydant. Ainsi si ’aluminium rapproche la bande de conduction
et éloigne la bande de valence, c’est le contraire pour I’or. On remarque également un
dipdle moins étalé pour 1'or que dans le cas du polyéthylene avec antioxydant. On
obtient alors le diagramme d’énergie de la Figure 3.19.

3.7 Résumé

Les mesures réalisées a basse tension montrent clairement 1’apparition d’un dipole
d’interface pour chaque type d’échantillon. Cela indique un échange de charges a
I'interface contrairement a ce qui était prévu par la longueur de Debye. Il y a donc

une pénétration de charges dans l'isolant du fait du contact et ainsi ’apparition d"un
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FIGURE 3.19 — Décalage des niveaux d’énergie pour le HDPE (a) avec des électrodes en
aluminium ou sans électrode ou (b) avec des électrodes en or.

potentiel de contact. L’aluminium et 1'huile silicone produisent un dipodle d’interface

important. Pour l'or, le dipdle est opposé a celui de 1’aluminium et du contact direct
sans électrode.
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Chapitre 4
Mesures sous haute tension

Puisque les dipdles mis en évidence par les mesures du chapitre précédent sont
susceptibles d’influencer la courbure des bandes a l'interface, il est probable que cela
ait un effet sur la fagon dont les charges sont injectées dans 1'isolant sous haute tension.
Ainsi ce chapitre s’articule autour de I'étude des échantillons de polyéthylene sous fort
champ électrique (40 kV/mm). Les échantillons, la chaine de mesure et le protocole de

mesure sont décrits avant de discuter des résultats.
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4.1 Echantillons

Deux types d’échantillons en polyéthylene ont été étudiés : (i) du polyéthylene basse
densité (LDPE) et (ii) du polyéthylene haute densité (HDPE). Ces échantillons, tous
de 1 mm d’épaisseur, sont issus de la méme feuille ! que ceux étudiés a basse tension
aux sections 3.5 et 3.6. Un échantillon HDPE avec électrodes d’or est présenté sur la
Figure 4.1. Du fait de I’application d"une haute tension, les échantillons ont un diametre
de 20 cm et des électrodes de 5 cm de diametre. La distance entre électrode et bord de
l'isolant est suffisante pour éviter les claquages par contournement dans l’air. Comme
au chapitre précédent, les échantillons ont soit des électrodes déposées sous vide en
aluminium ou en or, soit n’ont pas d’électrodes déposées.

20 cm

FIGURE 4.1 — Exemple d"un échantillon en polyéthylene haute densité (HDPE) avec
électrodes d’or sur les deux faces. La marge entre le diametre de 1’électrode et celui de
I'isolant permet d’éviter les claquages par contournement.

4,2 Chaine de mesure

La chaine de mesure utilisant la méthode PWP sous haute tension est montrée sur la
Figure 4.2. Le principe est le méme que celui de la chaine de mesure a basse tension
(voir section 3.2) mis a part que des tensions jusqu’a 60 kV peuvent étre appliquées
a I’échantillon. L'alimentation est alors adaptée (Iseg HPp 600 605) ainsi que le porte
échantillon. L’amplificateur n’est pas utilisé lorsque 1’échantillon est sous haute tension
car le signal étant trop important, il ferait saturer la sortie de 1'amplificateur. Les
impulsions de pression [24] sont transmises a travers un guide d’onde en aluminium

de 30 mm d’épaisseur vers I’échantillon en utilisant de 1'huile silicone comme couplant.

1. Référence Goodfellow pour le LDPE : ET31-SH-000110 et pour le HDPE : ET32-SH-000100.

76



4.3. PROTOCOLE DE MESURE

Des électrodes en EVA chargé en carbone de 1 mm d’épaisseur sont également couplées
de part et d’autre de I’échantillon par de 1'huile silicone.

Oscilloscope MSO44 Tektronix

Générateur piézoélectrique

Dispositif PWP a haute
tension

Alimentation haute tension v ¢
Iseg HPp 600 605 ”

Amplificateur FEMTO ’/

HCA-10M-100K

FIGURE 4.2 — Systeme de mesure utilisant la méthode PWP sous haute tension.

4.3 Protocole de mesure

Le schéma de la Figure 4.3 illustre le protocole de préparation et de mesure des
échantillons. Les échantillons sont préparés puis portés a 60 °C en condition de court-

circuit pendant au moins 7 jours afin de dissiper toutes les charges résiduelles dues a la

preparation.
S
c
c o
S = Découpe, dépot et traitement |, Mise en place de I'échantillon
g S d'échantillons avec le couplage dans le support
£3
2=

L mesure hors mesure apres mesure hors mesure apres

33 tension 1ha40 kv tension 3ha4dokVv
o3
S o
OFE mesure mesure
mesure hors N R mesure hors A R mesure hors
tension g arceiiia g tension gl EEE ha g tension
40 kV 40 kV _l
.
o ©
£5
] 2 Signal sous tension - Signal hors tenison Etalonnage et traitement
=

FIGURE 4.3 — Protocole de préparation des échantillons et de mesure sous haute tension.

Une fois les échantillons placés dans le dispositif de mesure, le protocole de la Figure 4.3
est appliqué. Les mesures sous tension sont prises sans amplificateur pour éviter sa
saturation et celles hors tension sont effectuées sans amplificateur et avec amplificateur
pour permettre d'une part 1'étalonnage et d’autre part le suivi des charges les plus
faibles. Chaque mesure correspond a la moyenne de 1000 acquisitions.
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e avec amplificateur

1h 3h 4h 16h
______ N TN A N O A Y . 20KV
g I B I g B R Hd Nl
el M I - I (TR - I T L3
(N T [
1 2 5 6 9 10 13 14 17 18

FIGURE 4.4 — Protocole de mesure sous haute tension. Les 18 mesures ont été effectuées
hors tension ou sous 40 kV sur une période de 24 heures. Les points rouges indiquent
les mesures effectuées avec un amplificateur.

Les premieres mesures hors tension permettent de connaitre 1’état préliminaire de
I’échantillon testé avant ’application de la tension. Une fois la tension appliquée, les
mesures sont effectuées régulierement, soit sous tension a des fins d’étalonnage, soit
hors tension pendant de courtes durées. La durée des interruptions est inférieure a
1 minute pour limiter la relaxation des charges. L'objectif de cette interruption est la
détection de l'injection de charges qui est facile hors tension. En effet, sous haute tension,
les charges capacitives et les charges injectées présentent un signal de méme polarité
donc difficile a discriminer. Au contraire, les charges injectées et les charges capacitives
ont une polarité opposée hors tension ce qui constitue une détection claire. La Figure 4.5

montre cet effet pour différentes situations de charge a l'interface.

(a) P(x)l._l/ Charges (b) P(x)%( Charges
capacitives injectées
[}

| \‘Charges X N X
injectées
E() : E(x)4 " Charges
capacitives
L
x
Signal4 . Sans charges Signal
; A& injectées ‘
Y >

FIGURE 4.5 — (a) Charges injectées mesurées sous haute tension. (b) Charges injectées
mesurées hors tension. La densité de charge est p, le champ électrique est E, d est
I'épaisseur de l'isolant, x est la position, t est le temps et v; est la vitesse du son.

De plus, le protocole de la Figure 4.4 permet un étalonnage a tout moment pendant
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le test par une simple soustraction entre la premiere mesure sous tension et la mesure
hors tension précédente ou la derniére mesure sous tension et la mesure hors tension
suivante. On peut ainsi vérifier que le dispositif de mesure n’évolue pas au cours du

temps.

4.4 Résultats pour le LDPE

Les échantillons de LDPE ont été testés a 22 °C et a 50°C sous 40 kV pendant 24 heures,
conformément a la procédure décrite sur la Figure 4.3. Les échantillons sont couplés
avec des électrodes en EVA chargé en carbone de 1 mm d’épaisseur a travers de 1’huile

de silicone.

4.41 Analyse des mesures a 22°C

Le guide d’onde en aluminium ayant une épaisseur de 30 mm pour la configuration
a haute tension, I'impulsion de pression prend 4.71 us pour le traverser et 0.52 us
supplémentaires sont nécessaires pour traverser 1’électrode en EVA chargé en carbone
et atteindre 1'interface avant de l'isolant. L'interface arriere de I’électrode est atteinte
0.45 us plus tard. Ces deux interfaces sont matérialisées par des lignes en pointillées
dans les figures. L’analyse des mesures sous tension une fois la mesure hors tension
précédente soustraite, montre qu’il n'y a pas d’évolution notable de la chaine de mesure
au cours du temps (voir Figure 4.6). Sous tension, I'électrode avant est la cathode et
I'électrode arriere est ’anode. Cette appellation est conservée pour les mesures hors

tension pendant le cycle de polarisation.

(a) Electrode Electrode (b) Electrode E|9°Ff°de (c) Electrode Electrode
avant Isolant arriére avant Isolant arriere avant Isolant arriére
6 - - 6 6+
34 /\k 34 k 3
£ T T
[} 0 — avant o 0 — avant o 0 — avant
— 1h — 1h — 1h
-3 — 4h -3 — 4h -3 — 4h
8h 8h 8h
— 24h — —
Y SRS S Y S S 280 Y S . S 240
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FIGURE 4.6 — Evolution des charges capacitives produites par la tension appliquée
au cours du cycle de polarisation pour des échantillons de LDPE a 22 °C : (a) sans
électrodes, (b) avec des électrodes en aluminium, et (c) avec des électrodes en or.
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La premiére mesure hors tension pendant le cycle de polarisation pour I’échantillon
sans électrode est montrée sur la Figure 4.7a. En une heure, on observe des charges
capacitives positives sur les électrodes avant et arriere et des charges négatives dans tous
le volume de I’échantillon avec une distribution quasi uniforme. Compte tenu du sens
du dipole d’interface (Figure 3.15), ces charges négatives sont injectées au niveau de la
cathode, car la bande de conduction s’est déplacée vers le bas dans 1'isolant par rapport
a l’électrode (Figure 3.16a). Une fois sous tension, le champ d’interface est alors plus
fort que celui appliqué ce qui conduit a un affaiblissement plus important de la barriere
que celui prévu par Schottky (Voir équation (3.6)) tel qu’illustré sur la Figure 4.7b. Il
s’ensuit une injection facilitée a la cathode et une extraction plus difficile a I'anode, d’ot1
la présence massive de charges négatives au début du cycle de polarisation. Par ailleurs
le LDPE présente une mobilité [85] assez importante ce qui explique l’étalement des

charges dans tout l'isolant en moins d"une heure.

Electrode Electrode
avant Isolant arriére e X
32 < ><
— e PsVELTE]
1 /\— 1h
AN ERYA .
-3 L H A A |
5.0 55 6.0
(Ms)
(a) (b)

FIGURE 4.7 — Echantillon de LDPE sans électrode sous 40 kV a 22 °C. (a) Comparaison
avant et apres une heure sous tension. (b) Affaiblissement de la barriére de potentiel
pour les électrons due au dipdles d’interface.

Le pic de charges capacitives semble plus petit a l'interface avant qu’a l'interface arriere.
On ne peut pas exclure la présence de charges positives en petite quantité a 'anode

montrant le début d’une injection.

L’'ensemble des mesures durant le cycle de polarisation est montré sur la Figure 4.8.
Au dela d"une heure, la migration des charges négatives produit une augmentation du
champ électrique a proximité de I’anode, entrainant l'injection de trous dont on pouvait
détecter les prémisses au bout d"une heure. Ces porteurs positifs commencent a pénétrer
plus profondément dans I’échantillon mais ne compensent pas 1'injection de charges
a la cathode. Un équilibre dynamique finit par s’établir ce qui produit deux régions
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distinctes dans 1’échantillon : (i) une région proche de la cathode avec une charge nette
négative et (ii) une région proche de I'anode principalement chargée positivement.

Electrode Electrode
avant Isolant arriére
37 : — 1h

— 4h
8h

(CIm?)
T

T T ~ T T | T ‘I T T
5.0 55 6.0
(us)

FIGURE 4.8 — Evolution de la distribution de charges au cours du cycle de polarisation
pour l’échantillon LDPE sans électrode.

La forte variation de la distribution de charges au centre de I’échantillon pourrait
suggérer une zone de recombinaison. On pourrait alors supposer un schéma d’équilibre
dynamique composé d’une injection d’électrons a la cathode vers la bande de conduc-
tion, les électrons descendent la bande de conduction de proche en proche. Dans le
méme temps, les trous en exces a I’anode remontent la bande de valence de proche en
proche et sont neutralisés au fur et 8 mesure par les électrons de la bande de conduction.
Les électrons dans la bande de valence qui ont descendu la bande a mesure que les
trous 1’ont remontée sont extraits de l'isolant, soit directement, soit par le biais des états
intermédiaires a l'interface, dans les deux cas cela revient a une injection de trous. Cette

mécanique est schématisée sur la Figure 4.9.

Les mesures hors tension pendant le cycle de polarisation pour 1’échantillon avec
des électrodes en aluminium sont montrées sur la Figure 4.10. Au bout d"une heure
(voir Figure 4.10a), la distribution des charges met en évidence des charges capacitives
positives sur les électrodes avant et arriere, ainsi que des charges négatives presque
uniformément réparties dans le volume de I'isolant. Cela est trés similaire au cas sans
électrode mis a part en amplitude. D’apres les dipoles observés sur la Figure 3.15, les
bandes se sont décalées vers le bas dans l'isolant comme dans le cas de 1’échantillon
sans électrode mais avec une moindre mesure ce qui peut expliquer la moindre quantité
de charges injectées. Les charges négatives sont injectées a la cathode (interface avant) a
cause de I'abaissement de la barriére de potentiel provoqué par le dipdle d’interface
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FIGURE 4.9 — Décalage des niveaux d’énergie et déplacement des charges pour le LDPE
sans électrode. Le diagramme illustre le comportement des charges dans le matériau a
"équilibre dynamique.

et les charges sont rapidement transportées (en moins de 1 h) dans tout le volume de

I’échantillon.
(a) Electrode Electrode (b) Electrode Electrode
avant Isolant 9 arriere avant Isolant arriere
1.59 N = 1.5+ > o
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FIGURE 4.10 - Signaux hors tension pendant le cycle de polarisation de 1’échantillon de
LDPE avec électrodes d’aluminium sous 40 kV a 22 °C. (a) Comparaison avant et apres
une heure sous tension. (b) Evolution des charges sur 24 heures.

Sur une échelle de temps plus grande (voir Figure 4.10b), 'augmentation du champ
électrique al’anode (interface arriére) due a la migration des charges négatives déclenche
une injection de trous qui sont lentement transportés, et pénetrent progressivement plus
profondément dans 1’échantillon avec le temps. A la fin, deux régions sont clairement
identifiées avec des charges négatives pres de la cathode et des charges positives du coté
de I'anode, les charges positives dominant I’échantillon a la fin de la procédure. Puisque
le pic de charges capacitives disparait a la cathode a 24h, on peut raisonnablement se
poser la question de la pertinence des mesures a 'interface arriére de la Figure 3.15.
En effet, on voit nettement que le dipdle a 'interface arriére est plus important que

celui a l'interface avant ce qui favorise l'injection de trous par la bande de valence. La
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courbure de la bande étant plus forte, I’accumulation de trous est plus importante et
donc leur migration vers des niveaux de potentiel plus bas est facilité. L’équilibre a
lI'interface se reforme par échange de charges a l'interface, ce qui produit a la fin un

équilibre dynamique. Ceci est illustré sur la Figure 4.11.

(a) (b)

FIGURE 4.11 — Décalage des niveaux d’énergie et déplacements de charges pour le
LDPE avec électrodes d’aluminium : (a) au début du cycle, (b) a I'équilibre dynamique.

Enfin, dans le cas d’électrodes en or, la Figure 4.12a montre un pic de charges capacitives
quasi nul a l'interface avant bien que la présence de charges négatives soit détectée
a proximité. La quasi-absence de charges capacitives positives sur 1’électrode avant
montre que les charges positives injectées depuis 'anode ont produit une quantité
similaire de charges capacitives sur 1’électrode avant, mais de polarité opposée. Ceci
indique que les charges positives dominent depuis le début, ce qui est compatible avec
I'injection de trous attendue en raison du dipodle d’interface qui a décalé la bande de
valence de l'isolant vers le haut (voir Figure 4.13). En effet, la barriére de potentiel
augmente du coté de la cathode et diminue du c6té de 1’anode sous tension de par
I’abaissement de la barriere (1.30).

Au dela d’une heure, I'injection de trous a 1’anode se poursuit et les charges positives
sont dominantes dans 1’échantillon a la fin du cycle comme montré sur la Figure 4.12b.
Cela suggere une injection trés minoritaire a la cathode du fait du renforcement de la
barriere. On remarque que la progression des charges positives n’est pas continue avec
les électrodes d’or puisque ces charges sont en recul a 8 h par rapport a 4 h alors qu’elles

progressent avant et apres. Ceci peut suggérer une injection par paquet.

Finalement, pour toutes les configurations d’électrode, on peut dire que les dipdles
d’interface ont déclenché I'injection ; I'injection d’électrons a la cathode avec une élec-
trode en aluminium ou sans électrodes, et l'injection de trous a 1'anode avec une

électrode en or. Ces charges injectées ont rapidement migré a I'intérieur de 1’échantillon,
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(@) Electrode Electrode (b)  Electrode Electrode
avant Isolant arriere avant Isolant arriere
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FIGURE 4.12 - Signaux hors tension pendant le cycle de polarisation de 1"échantillon de
LDPE avec électrodes d’or sous 40 kV a 22 °C. (a) Comparaison de l'état initial avant et
apres une heure. (b) Evolution des charges sur 24 heures.

augmentant le champ électrique a l’autre électrode. En conséquence, cela a déclenché
une nouvelle injection de charges non pas due a des dip6les d’interface, mais a des
hétérocharges. Cette seconde injection est cependant minoritaire pour le cas des élec-
trodes d’or. On peut ainsi supposer une injection en deux étapes, la premiere dépendant

des dipodles d’interface et la seconde de 'accumulation d’hétérocharges.

FIGURE 4.13 — Décalage des niveaux d’énergie et déplacement des charges pour le
LDPE avec électrodes d’or : (a) au début du cycle, (b) a I’équilibre dynamique.

4.4.2 Analyse des mesures a 50 °C

Le méme protocole a été suivi pour une température plus élevée ou les phénomenes
sont plus rapides. Les trois graphiques sur la Figure 4.14 présentent I’amplitude des
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charges capacitives enregistrées pour des échantillons de LDPE sous tension a 50 °C,

avec et sans électrodes.

15+
—— sans électrodes max

104+=——

----- sans électrodes min
57 —— électrodes Al max
[y}
g 0- —- électrodes Al min

—— électrodes Au max

- électrodes Au min

________

01 4 8 24
(h)

FIGURE 4.14 - Evolution des charges capacitives produit par la tension appliquée au
cours du cycle de polarisation pour des échantillons de LDPE a 50 °C : sans électrodes
ou avec des électrodes en aluminium ou en or.

La Figure 4.15 montre les profils de densité de charges pour I’échantillon de LDPE sans
électrodes. Les différences observées dans les positions des interfaces sont attribuées
aux effets thermiques sur la propagation, notamment la dilatation et le ramollissement
qui jouent directement sur la vitesse du son. On observe que la mesure enregistrée
apres 1 h (Figure 4.15a) révele l'injection d’électrons a la cathode et de trous a 1’anode.
La Figure 4.15b donne l’évolution de la densité de charges sur 24 h. On retrouve
une situation similaire a celle a 22°C avec une dynamique beaucoup plus rapide.
Cependant, si la forme des distributions est relativement similaire, la quantité de
charges est beaucoup plus faible, de quasiment un facteur 10. Il ne s’agit donc pas d'un
état d’équilibre statique des charges mais va plutot dans le sens d'un état d’équilibre
dynamique comme présupposé précédemment. Les charges étant plus rapides de
I'injection a 'extraction, il y en a moins qui résident dans le volume de l'isolant.

Les signaux pour "échantillon de LDPE avec électrodes d’aluminium sont présentés
sur la Figure 4.16. Apres une heure sous tension (Figure 4.16a) on ne voit déja plus
que des charges positives. Elles proviennent d’une injection significative de charges
positives a 'anode comme dans le cas a 22°C, mais avec une dynamique plus rapide
(Figure 4.16b). La cassure observée entre les cotés anode et cathode qui disparait au
cours du cycle suggere une zone de recombinaison entre charges positives majoritaires
et charges négatives minoritaires qui diminue au fur et a mesure du cycle. De méme que
le cas sans électrode, la densité de charges est moins importante ce qui peut s’expliquer
par une moins longue période de piégeage dans l'isolant, la conduction par saut étant

favorisée par la température.

Enfin, avec des électrodes d’or, si au bout d’une heure une distribution contenant des
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FIGURE 4.15 - Signaux hors tension pendant le cycle de polarisation de 1’échantillon de
LDPE sans électrode sous 40 kV a 50 °C. (a) Comparaison avant et apres une heure sous
tension. (b) Evolution des charges sur 24 heures.
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FIGURE 4.16 - Signaux hors tension pendant le cycle de polarisation de 1’échantillon de
LDPE avec électrodes d’aluminium sous 40 kV a 50 °C. (a) Comparaison avant et apres
une heure sous tension. (b) Evolution des charges sur 24 heures.

charges majoritairement positives est obtenue comme a 22°C (Figure 4.17a) un bascu-
lement s’opere sur des temps plus long (Figure 4.17b). A 22°C, I'injection d’électrons
a la cathode semblait bloquée par 1’accroissement de la barriere de potentiel a cause
du dipole d’interface (Figure 4.13). L'activation thermique due a I’augmentation de
température semble déclencher une injection par paquets (qui avait été supposée a
22°C) et un équilibre dynamique s’établit. Ici aussi la quantité de charges diminue avec
I'augmentation de la température a cause de 'augmentation de la mobilité des charges.

Finalement pour tous les échantillons de LDPE, la quantité de charges stockée dans
l'isolant & 50 °C est considérablement plus faible qu’a 22 °C. Si I'injection de charges est
facilitée par l’activation thermique, leur déplacement est également plus rapide [86] ce

qui conduit a un équilibre dynamique avec une quantité de charge moindre.
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FIGURE 4.17 — Signaux hors tension pendant le cycle de polarisation de 1’échantillon
de LDPE avec électrodes d’or sous 40 kV a 50 °C. (a) Comparaison avant et aprés une
heure sous tension. (b) Evolution des charges sur 24 heures.

4.5 Résultats pour le HDPE

Le protocole de la Figure 4.4 est également utilisé pour le HDPE.

4.5.1 Analyse des mesures a 22 °C

La Figure 4.18 montre que I’étalonnage ne varie pas au cours du temps. Le temps de
transit dans le HDPE est plus court que dans le LDPE du fait d"une vitesse du son plus

rapide. Ainsi l'interface arriere arrive plus tot.
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FIGURE 4.18 — Evolution des charges capacitives produit par la tension appliquée au
cours du cycle de polarisation pour des échantillons de HDPE a 22 °C : sans électrodes
ou avec des électrodes en aluminium ou en or.

Pour l'échantillon sans électrode, le comportement des charges est totalement différent
de celui du LDPE. En effet, la Figure 4.19a montre un fort pic bipolaire a 1'interface
avant. L'amplitude du signal augmente progressivement avec le temps, ce qui signifie
que plus de charges sont injectées. En revanche, le profil du signal qui est normalisé sur
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la Figure 4.19b ne change pas, ce qui signifie que les charges ont atteint leur position
relativement rapidement une fois la tension appliquée, mais n’ont pas été transportées

en profondeur dans l'isolant.
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FIGURE 4.19 - Signaux hors tension pendant le cycle de polarisation de I’échantillon de
HDRPE sans électrode sous 40 kV a 22 °C. (a) Evolution des charges sur 24 heures. (b)
signaux normalisés.

La faible conductivité du HDPE [87, 88, 89] fait que les charges restent piégées a
proximité de l'interface sans remplir tous les piéges et progresser davantage dans
I’échantillon. A l'interface arriére, le signal présente une forme de pic parfaitement
unipolaire. Aucune charge n’est injectée, la présence du pic étant uniquement due aux
charges capacitives en raison des charges négatives dans le volume de l'isolant. Une
telle situation suggere soit que le niveau de Fermi de l'électrode en polymere chargé
en carbone est plus proche de la bande de conduction de l'isolant que de la bande
de valence de l'isolant, soit que des états d’interfaces due aux particules de carbone
facilitent I'entrée progressive des électrons. Le dipole d’interface était négligeable (voir
la Figure 3.18) ce qui ne déforme pas les bandes d’énergie. On a donc une situation telle

que celle schématisée sur la Figure 4.20.

Avec des électrodes en aluminium, un signal similaire est observé, comme le montre
la Figure 4.21a. Ce signal est di a I'injection de charges a la cathode qui atteignent
rapidement leur position a l'intérieur de 1’échantillon sans se diffuser profondément.
En effet, bien que I'amplitude du signal augmente progressivement avec le temps,
indiquant que plus de charges sont injectées, la forme de la distribution évolue peu. A
l'interface arriére, le signal ne présente qu’un pic unipolaire correspondant aux charges
capacitives sur I'électrode dues aux charges négatives dans l'isolant. Aucune charge
ne semble injectée a 1'anode. Compte tenu du dipole d’interface de cet échantillon
(Figure 3.18), la bande de conduction devrait baisser pour aboutir a la situation de la

Figure 4.21b et donc produire une injection plus soutenue que dans la situation sans
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Ep
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FIGURE 4.20 — Décalage des niveaux d’énergie et déplacement des charges pour le
HDPE sans électrode. Le diagramme illustre le comportement des charges dans le
matériau, sous l'effet d"un champ électrique appliqué E,pp.

électrode. On constate cependant le contraire compte tenu de la quantité de charges
détectée. Cela suggere que les niveaux d’interface dus aux particules de carbone jouent

un role et que I'aluminium ne permet plus 1'utilisation de ces états.

Electrode Electrode E o E
(a) avant Isolant arriere (b) —— —
0.107 > > Vi Vi
i W
’ /_\

0.05 !

e e !
0.00 -~ M Ec

o
— avant
— 1h \
-0.05+ —4h
8h \

(C/m?)

0.104—— i i~ 24h
5.0 55 6.0

(ms)

FIGURE 4.21 — (a) Evolution sur 24 h des signaux hors tension pendant le cycle de
polarisation de I’échantillon de HDPE avec électrode d’aluminium sous 40 kV a 22 °C. (b)
Le décalage des niveaux d’énergie et les déplacements des charges pour cet échantillon.

Pour des électrodes en or (voir la Figure 4.22a), les charges sont clairement injectées
aux deux interfaces de 1’échantillon et piégées a proximité de I'interface sans migration
significative a I'intérieur de 1"échantillon puisque les courbes sont quasi-homothétiques.
Le dipdle d’interface augmente le niveau des bandes dans l'isolant ce qui réduit
l'injection a la cathode mais I’augmente a ’anode. On constate effectivement une moins

grande injection a la cathode que dans les deux cas précédents et une injection a ’anode
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alors qu’elle était invisible dans les autres cas. Ici également, le temps semble augmenter
la quantité mais pas la migration. Les électrons sont injectés depuis la cathode et restent
a proximité. Simultanément, les électrons de la bande de valence quittent le matériau
par I'anode compte tenu de l’abaissement Schottky de la barriere (1.30), ce qui est

équivalent a une injection de trous.
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FIGURE 4.22 — (a) Evolution sur 24 h des signaux hors tension pendant le cycle de
polarisation de ’échantillon de HDPE avec électrode d’or sous 40 kV a 22 °C. (b)
Décalage des niveaux d’énergie et déplacement des charges pour cet échantillon.

4.5.2 Analyse des mesures a 50 °C

L’augmentation de la température permet d’ajouter de ’énergie aux charges qui peu-
vent par ce biais passer des barrieres de potentiel plus élevées. La Figure 4.23 montre

que l'étalonnage n’évolue pas significativement au cours du cycle de polarisation.
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FIGURE 4.23 — Evolution des charges capacitives produit par la tension appliquée au
cours du cycle de polarisation pour des échantillons de HDPE a 50 °C : sans électrodes
ou avec des électrodes en aluminium ou en or.

La Figure 4.24 donne 1’évolution de la distribution de charges dans les échantillons
de HDPE pour les différents types d’électrodes. Dans chacun des cas, on observe un
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comportement relativement similaire & la cathode sur la premiére heure que celui a
22 °C. En revanche, au dela d"une heure, la migration se fait plus avant dans le matériau.
Ainsi 'injection par effet de champ commence a I’anode au dela d"une heure et les
charges positives sont lentement transportées dans l'isolant contrairement aux charges
négatives. Avec I'aluminium, I'injection commence plus t6t mais les charges ne sont pas

transportées plus vite.
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FIGURE 4.24 — Evolution des signaux hors tension pendant le cycle de polarisation des
différents échantillons de HDPE sous 40 kV a 50 °C. (a) sans électrodes, (b) avec des
électrodes en aluminium, et (c) avec des électrodes en or.

Contrairement au LDPE ot 'augmentation de température résultait en une diminution
de la quantité de charges piégées dans l'isolant du fait de I'augmentation de la conduc-
tivité, et donc établissant un équilibre dynamique plus bas, ici la quantité de charges a
beaucoup augmenté avec la température. Ceci peut s’expliquer par le fait qu’on avait
un équilibre est statique avec le HDPE a 22°C. La température augment l'injection de
charges, mais I’augmentation de la conductivité n’est pas suffisante pour évacuer les
charges assez rapidement. Il s’ensuit une augmentation de la quantité de charges a

I'intérieur de l'isolant.

4.6 Résumé

Ce chapitre a exploré les effets des dipoles d’interface sur les mécanismes d’injection
des charges dans le polyéthylene basse densité (LDPE) et haute densité (HDPE) sous
haute tension. Le départ de 1'injection des charges est totalement compatible avec le
dipole d’interface. Au dela en revanche, les effets de champ dus aux accumulations
de charges dominent la dynamique. A 22°C un équilibre dynamique s’établit avec le
LDPE alors qu’il semble plutot statique avec le HDPE. A 50°C, ’augmentation de la
mobilité des charges réduit fortement la quantité de charge dans le LDPE et un équilibre
dynamique se met en place avec le HDPE.
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Chapitre 5

Effet d'un traitement de surface par

fluoration

Le chapitre précédent a montré 'influence du dipole d’interface dans 1'injection de
charges. Le dipole d’interface étant tres dépendant de la nature de l'interface, un
traitement de surface avant dépot d’électrode devrait avoir une influence visible. Ainsi,
plusieurs échantillons de LDPE sont comparés : sans traitement de surface, avec un

traitement de surface par fluoration de courte durée et un autre de plus longue durée.
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5.1 Echantillons

Les échantillons ont été réalisés par Zhang Yewen a I'Université de Tongji (Shanghi,
Chine) a partir de résine LDPE BASE. Si les échantillons sont issus de la méme résine, ils
n’ont cependant pas été issus de la méme feuille et donc du méme pressage. Il peuvent
donc présenter des différences, au moins dans leur épaisseur. La tension appliquée est
donc ajustée entre les échantillons pour conserver un champ électrique de 40 kV/mm.
Au total, dix échantillons de LDPE sont disponibles, répartis en 3 groupes distincts en

fonction de leur préparation et traitement spécifique.

Le premier groupe d’échantillons est sans fluoration. Un échantillon ne possede pas
d’électrode et deux échantillons ont soit des électrodes d’aluminium ou d’or déposées
sous vide sur chacune des faces.

Le second groupe est constitué d’échantillons traités par fluoration de courte durée
(type 1). Un échantillon est sans électrode et les deux autres sont avec des électrodes

d’aluminium ou d’or déposées.

Enfin le troisieme groupe comprend des échantillons traités par fluoration de plus
longue durée (type 2). De méme que pour le type 1, un échantillon est sans électrode et
deux échantillons sont avec des électrodes d’aluminium ou d’or déposées sous vide.
Notez que les détails relatifs aux échantillons traités par fluoration sont confidentiels et

n’ont pas été transmis.

5.2 Protocole de mesure

Les Figures 5.1 et 5.2 illustrent le protocole de mesure utilisé pour 1'expérimentation.
Avant d’appliquer la haute tension, trois mesures initiales sont prises en basse tension
avec des valeurs de tension de [-30 V, 0 V, +30 V]. Cette phase préliminaire permet de
caractériser les dipoles d’interface avant toute injection de charges. Seules ces mesures
a basse tension sont effectuées avant amplificateur, toutes les autres sont effectuées
avec un amplificateur pour éviter les distorsions de saturation. Aprés ces mesures
préliminaires, le méme protocole de 24 h est utilisé pour le cycle de polarisation. Toutes

les mesures ont été réalisées a 22°C.
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Mise en place de I'échantillon

Dépét et traitement d'échantillons
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Préparation de
I'échantillon
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mesure sous N .
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o

Signal sous haute tension - Signal hors tenison —|

FIGURE 5.1 - Protocole de mesure avec les échantillons fluorés de LDPE. Une séquence
de mesures a basse tension est ajoutée pour I’étalonnage des dipoles d’interface.

1h 1h 2h 4h 16h
~A= — A A

measures sous basse
tension [-30V,0V,+30V] ® avec amplificateur

% sans amplificateur

FIGURE 5.2 — Protocole de mesure. Seulles les mesure pour les dipoles d’interface ont
été faite avec amplificateur.

5.3 Analyse des résultats

5.3.1 LDPE non fluorés

La Figure 5.3 montre que 1’étalonnage n’a pas significativement évolué lors du cycle
de polarisation pour les échantillons fluorés. Les limites des interfaces sont clairement

détectées.

La Figure 5.4 présente les signaux combinés et calibrés pour le dipole d’interface des
échantillons de LDPE) non fluorés. La polarité du potentiel de contact a la premiére
interface est indiquée par des fleches. Les tensions d’interface estimées a partir de la
double intégration dans le temps selon (2.11) sont de +5.8 V pour 'échantillon sans
électrode, +-2.77 V et —1.91 V pour les échantillons avec des électrodes en aluminium et
en or respectivement. On remarque une orientation similaire aux échantillons commer-
ciaux (Voir Figure 3.15) malgré la chaine de meure sous haute tension plus bruyante.
Sans électrode ou avec des électrodes d’aluminium, le dip6le d’interface tend a abaisser

les bandes d’énergie dans l'isolant alors que 1’or tend a les élever au contraire.
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FIGURE 5.3 — Evolution des charges capacitives produit par la tension appliquée au cours
du cycle de polarisation pour des échantillons de LDPE non fluorés : sans électrodes ou
avec des électrodes en aluminium ou en or.
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FIGURE 5.4 — Signaux combinés et calibrés pour le dipole d’interface des échantillons
de LDPE non fluorés : (a) sans électrodes, (b) avec des électrodes en aluminium, (c)
avec des électrodes en or. La polarité du potentiel de contact a la premiére interface est
indiquée par une fleche.

Lorsque 1’échantillon sans électrode est mis sous tension (Figure 5.5), on remarque une
injection de charges a la cathode et a I’anode mais également des oscillations au cceur
de I’échantillon. Contrairement a la résine commerciale de Goodfellow, les charges
négatives ne se déploient pas rapidement dans I’échantillon. Les charges positives
progressent avec le temps jusqu’a inverser les charges capacitives a la cathode au bout
de 24 h. Les nombreuses oscillations dans le signal d’amplitude tres supérieure au

niveau de bruit suggerent une distribution par paquets.

Le sens du dipdle d’interface prévoyait plutot une injection a la cathode. Il est possible
que le contact direct avec I'huile silicone et I’électrode en polymere chargé en carbone
présente de nombreux états d’interface, voir de petites zones non percolées avec
I'électrode, qui se charges facilement sous tension et qui peuvent migrer relativement
facilement dans l'isolant du fait de la divergence de champ produit par ces agrégats. Le
chargement de tels agrégats a déja été observé dans du papier carbone imprégné [90].

Avec des électrodes en aluminium (Figure 5.6), les mesures sont plus lisses, peut-étre a
cause d'une étanchéité accrue au niveau des interfaces ou d"une définition plus précise

de l'interface du polymeére. Il a déja été constaté une diffusion relativement facile des
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FIGURE 5.5 — Signaux hors tension pendant le cycle de polarisation de 1’échantillon de
LDPE non fluoré sans électrodes sous 40 kV a 22 °C. (a) Comparaison avant et apres
une heure sous tension. (b) Evolution des charges sur 24 heures.

impuretés a partir de ces interfaces avec ces résines [91, 92, 93].
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FIGURE 5.6 — Signaux hors tension pendant le cycle de polarisation de 1’échantillon de
LDPE non fluoré avec des électrodes en aluminium sous 40 kV a 22 °C. (a) Comparaison
avant et aprés une heure sous tension. (b) Evolution des charges sur 24 heures.

Les charges positives et négatives semblent s’injecter plus rapidement que dans le cas
de LDPE commercial de Goodfellow, avec une accumulation d’hétérocharges a chaque
interface, les charges positives étant majoritaires dans le matériaux. Au cours du temps,
le champ d’interface diminue a la cathode sans doute a cause de l'injection de charges
négatives qui viennent compenser I’accumulation de charges positives. A I’anode, la
zone se décale et fait apparaitre une injection de charges positives avec une inversion
des charges capacitives. Ici, il ne semble pas que les dipodles d’interface aient joué un
grand role, ou alors sur des échelles de temps plus courtes.

Avec des électrodes en or (Figure 5.7), on retrouve a une heure une situation similaire a
celle de I’aluminium bien qu’elle semble plus avancée en termes d’injection. Au dela
d’une heure, l'injection a la cathode est plus rapide et les ondulations indiquent des
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injections par paquets a la cathode et plus continues a I’anode. Les charges positives

dominent 1’échantillon.

(a) Electrode Electrode (b) Electrode Electrode
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FIGURE 5.7 — Signaux hors tension pendant le cycle de polarisation de 1’échantillon de
LDPE non fluoré avec des électrodes en or sous 40 kV a 22 °C. (a) Comparaison avant et
apres une heure sous tension. (b) Evolution des charges sur 24 heures.

5.3.2 LDPE avec courte fluoration

Par rapport aux échantillon non fluorés, les échantillons LDPE de type 1 ont subi
une fluoration de courte durée, les caractéristiques de la fluoration n’ayant pas été
communiquées. La Figure 5.8 montre qu’il n’y a pas d’évolution notable de I'étalonnage

au cours du cycle.
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FIGURE 5.8 — Evolution des charges capacitives produit par la tension appliquée au
cours du cycle de polarisation pour des échantillons de LDPE fluorés de type 1 : sans
électrodes ou avec des électrodes en aluminium ou en or.

La Figure 5.9 présente les signaux combinés et calibrés pour les dipdles d’interface des
différents échantillons de LDPE fluorés de type 1. Les tensions d’interface estimées a
partir de la double intégration dans le temps selon (2.11) sont de —2.86 V, +0.46 V et
—1.62 V pour les échantillons sans électrodes, avec électrodes en aluminium et avec
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électrode en or respectivement. En comparaison avec les échantillons sans fluoration sur
la Figure 5.4, on observe que la fluoration de type 1 du LDPE modifie de maniere signifi-
cative la réponse dipolaire du matériau. En ce qui concerne 1’échantillon sans électrode,
le dipdle diminue légérement en amplitude et change de direction en s’orientant de
l'isolant vers l'électrode. Cela devrait limiter I'injection d’électrons. Le dipdle d’interface
de l'échantillon avec des électrodes en aluminium ne change pas d’orientation mais son
amplitude est divisée par 4. Quant a 1’échantillon avec des électrodes en or, le dipole

d’interface reste stable.
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avant Isolant arriére avant Isolant arriére avant Isolant arriére
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FIGURE 5.9 - Signaux combinés et calibrés pour les dipdles d’interface des échantillons
de LDPE fluorés de type 1, (a) sans électrodes, (b) avec des électrodes en aluminium, et
(c) avec des électrodes en or. La polarité du potentiel de contact a la premiere interface
est indiquée par une fleche.

Lorsque I’échantillon sans électrode est mis sous tension (voir Figure 5.10), on voit une
majorité de charges positives a la cathode et quelque charges négatives a 1’anode.
La situation est totalement différente de celle sans fluoration sans électrode mais
relativement similaire a celle sans fluoration avec électrode. Ces résultats vont donc
dans le sens d"une barriére d’interface évitant 'injection et la diffusion d’impuretés
dans le matériau [93, 92]. Ces résultats sont aussi cohérents avec une augmentation de la
barriere d’injection a la cathode et une diminution de celle-ci a I'anode tel que le prévoit
les dipdles d’interface puisque les bandes sont décalées vers le haut dans l'isolant. Au

fil du temps, I'injection a ’anode se poursuit.

La Figure 5.11 présente les signaux de I’échantillon de LDPE fluorisé de type 1 avec des
électrodes en aluminium. Une situation quasi-similaire a celle sans fluoration est visible
en une heure avec une accumulation de charges positives a la cathode et quelques
charges négatives a 'anode. La quantité totale de charges est cependant beaucoup plus
élevée. Cette distribution évolue peu avec le temps bien que les oscillations au cceur de
I’échantillon suggerent des injections épisodiques par paquets. Les dipdles d’interface
étant d’amplitude plus faible que ceux sans fluoration, I'injection de trous a I'anode est

moins impactée ce qui peut expliquer la présence de trous en plus grande quantité.
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FIGURE 5.10 - Signaux hors tension pendant le cycle de polarisation de I’échantillon
de LDPE fluoré de type 1 sans électrodes sous 40 kV a 22 °C. (a) Comparaison de l'état
initial avant et apres une heure. (b) Evolution des charges sur 24 heures.
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FIGURE 5.11 - Signaux hors tension pendant le cycle de polarisation de I’échantillon
de LDPE fluorisé de type 1 avec des électrodes en aluminium sous 40 kV a 22 °C. (a)
Comparaison de I'état initial avant et apres une heure. (b) Evolution des charges sur 24
heures.

Enfin avec des électrodes d’or (Figure 5.12), la situation est assez différente de celle
sans fluoration. En effet la situation semble plus rapide puisque les oscillations de la
distribution de charges indiquant des paquets est présente dés une heur et avec moins
d’injection de charges négatives puisque la distribution est principalement positive.
L'injection d’électrons a la cathode est donc défavorisées par rapport a l'injection de
trous a ’anode bien que les bandes ne soient pas beaucoup par rapport au cas sans
fluoration. La légere diminution du dipdle d’interface permet peut-étre cependant

I'injection d’électron par paquets.

5.3.3 LDPE avec longue fluoration

La fluoration de type 2 a été faite selon les mémes parametres que la fluoration de type
1, la seule différence étant une durée de fluoration plus longue sans autre précision
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(@) Electrode Electrode (b) Electrode Electrode
avant Isolant arriére avant Isolant arriére
2+ —+ — 2 - -
; — before H
= 0 : =
E AVl £
e 14 : o.
_2_
— 24h
3 — -3 —
4.8 5.8 4.8 5.8
(us) (us)

FIGURE 5.12 - Signaux hors tension pendant le cycle de polarisation de 1’échantillon de
LDPE fluorisé de type 1 avec des électrodes en or sous 40 kV a 22 °C. (a) Comparaison
de I’état initial avant et apres une heure. (b) Evolution des charges sur 24 heures.

fournie. Les mesures d’étalonnage des échantillons fluorés de type 2 sont présentés sur
la Figure 5.13. Aucune variation notable n’est constaté au cours du cycle de polarisation.
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FIGURE 5.13 — Evolution des charges capacitives produit par la tension appliquée au
cours du cycle de polarisation pour des échantillons de LDPE fluorés de type 2 : sans
électrodes ou avec des électrodes en aluminium ou en or.

Les dipdles observés en début de cycle sont montré sur la Figure 5.14. On remarque que
I'augmentation de la durée de fluoration a légerement diminué le dipdle de I’échantillon
sans électrode qui reste orienté de l'isolant vers 1’électrode, fortement augmenté le
dipole de I’échantillon avec des électrode en aluminium toujours avec une orientation
de I’électrode vers l'isolant et quasiment annulé le dipdle de 1’échantillon avec des
électrode en or. Les tensions d’interface estimées a partir de la double intégration dans
le temps selon (2.11) sont de —1.85 V, 4+-5.51 V pour l'échantillon sans électrode et
celui avec des électrodes en aluminium respectivement. La tension d’interface pour
I"échantillon avec des électrodes en or est difficilement quantifiable. Ainsi, Il ne devrait
pas y avoir de changement notable du comportement de 1’échantillon sans électrode, y

avoir une injection plus importante d’électrons a la cathode et de trous a I’anode pour
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I’échantillon avec électrodes d’aluminium et dans une moindre mesure pour celui avec

électrode d’or.
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FIGURE 5.14 - Signaux combinés et calibrés pour les dipdles d’interface des échantillons
de LDPE fluorés de type 2 : (a) sans électrodes, (b) avec des électrodes en aluminium, et
(c) avec des électrodes en or. Les échantillons sont avec des électrodes en aluminium ou
en or ou sans électrode. La polarité du potentiel de contact a la premiére interface est
indiquée par une fleche.

Pour I'échantillon sans électrode, la Figure 5.15 montre effectivement un comportement
similaire a celui de I’échantillon avec une fluoration de plus courte durée, avec cepen-
dant une plus grande quantité de charges. Les oscillations au cceur de I’échantillon
suggerent des injections de charges par paquets plus importants a la cathode ce qui est

compatible avec la 1égere baisse du dipdle d’interface.
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FIGURE 5.15 - Signaux hors tension pendant le cycle de polarisation de 1’échantillon de
LDPE fluorisé de type 2 sans électrodes sous 40 kV a 22 °C. (a) Comparaison avant et
apres une heure sous tension. (b) Evolution des charges sur 24 heures.

Pour l'échantillon de LDPE fluorisé de type 2 avec des électrodes en aluminium
(Figure 5.16), I'augmentation du dipole s’accompagne d"une plus grande amplitude de
charge. L'augmentation de charges positives dans 1’échantillon ne stagne pas sur le cycle
de 24 h. Comme on ne remarque pas d’injection de charges négatives significativement
plus grande en proportion alors que le dipdle d’interface abaisse les bandes d’énergie,
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on peut supposer que l'injection d’électrons a la cathode est plus difficile en raison de la

profondeur du niveau d’interface.
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FIGURE 5.16 — Signaux hors tension pendant le cycle de polarisation de I’échantillon
de LDPE fluorisé de type 2 avec électrodes en aluminium sous 40 kV a 22 °C. (a)
Comparaison avant et aprés une heure sous tension. (b) Evolution des charges sur 24
heures.

Avec des électrodes en or, les mesures pendant le cycle de polarisation ressemblent a
celles avec électrode d’aluminium ou sans électrode bien qu’il y ait légérement moins
d’évolution (Figure 5.17). Les charges positives sont majoritaires. Le dipole d’interface
quasi-inexistant par rapport aux cas sans fluorisation ou avec fluorisation de courte
durée rapproche la situation de celle de I'aluminium dont le dipdle d’interface est dirigé

dans le sens opposé. C’est peut-étre pour cela qu’on retrouve une distribution similaire.
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FIGURE 5.17 - Signaux hors tension pendant le cycle de polarisation de I’échantillon
de LDPE fluorisé de type 2 avec électrodes en or sous 40 kV a 22 °C. (a) Comparaison
avant et apres une heure sous tension. (b) Evolution des charges sur 24 heures.
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5.4 Mesures en temps réel

De nombreux phénomenes semblent se produire sur une échelle de temps beaucoup
plus courte qu’initialement supposée a 22°C. Un échantillon de LDPE non fluoré
sans électrodes est donc testé avec une cadence de 100 mesures par seconde sur une
durée d"une heure sous 40 kV a 22 °C. Ces mesures ont été réalisées en utilisant le
mode d’acquisition Fast Frame de 1’oscilloscope. La fréquence d’échantillonnage est
de 250 MS/s et chaque acquisition comprend 1064 points. Ainsi I'oscilloscope peut
enregistrer 5 minutes en continu. Compte tenu du temps de transfert des données apres
chaque acquisition, il faut ainsi 9 acquisitions Fast Frame successives pour couvrir 1 h.
Le protocole expérimental est détaillé sur la Figure 5.18. L'acquisition Fast Frame est
lancée avant I'application de la haute tension pour capturer l'état initial de 1’échantillon.
Apres 10 secondes, la haute tension est appliquée, atteignant 40 kV avec une rampe
de 12 kV/s. Toutes les 5 minutes, les mesures sont sauvegardées sur un disque et une
nouvelle acquisition Fast Frame est lancée jusqu’a atteindre la durée d’une heure, au
bout de laquelle la haute tension est coupée pour revenir a 0 kV. Pour éviter la saturation
du signal, les mesures sont effectuées avec un amplificateur de 40 dB d’Analog Module.

FIGURE 5.18 — Protocole d’acquisition par Fast Frame pour le suivi des charges dans un
échantillon de LDPE non fluoré sous tension.

Le dipole observé pour I’échantillon de LDPE non fluorés sans électrodes est montré
sur la Figure 5.19. Le tension d’interface estimée a partir de la double intégration dans
le temps selon (2.11) est de +1.16 V pour 1’échantillon sans électrodes. On note un
dipole d’interface plus faible pour cet échantillon que celui présenté Figure 5.4a, bien
qu’il soit dans le méme sens. On s’attend donc a une injection de charges a la cathode
puisque le dipdle d’interface abaisse les bandes d’énergie dans 'isolant ce qui augmente

la réduction de la barriere Schottky.

La premieére acquisition Fast Frame est montrée sur la Figure 5.20. Chaque mesure est

affichée verticalement, c’est-a-dire que la pression entre dans 1’échantillon par le haut et
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FIGURE 5.19 — Signal combiné et calibré pour le dipole d’interface de 1’échantillon de
LDPE non fluorés sans électrodes.

en ressort par le bas. L'amplitude du signal est codé en fausses couleurs, bleu pour les
charges négatives et rouge pour les charges positives. Les mesures sont mises les une a
coté des autres ce qui permet de lire le temps horizontalement. On remarque clairement

une zone bleutée au niveau de I'anode ce qui correspond a des hétérocharges.
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FIGURE 5.20 — Premiere acquisition Fast Frame du cycle de polarisation. La position
dans I’échantillon est repérée verticalement, le temps est repéré horizontalement et
I'amplitude du signal est codé en couleur, le bleu correspondant a un signal négatif et le
rouge a un signal positif.

Les courbes au début de I’application de la tension montre clairement une injection ra-
pide de charges négatives qui se retrouve a I’anode en quelques secondes. La Figure 5.21
montre 1’évolution des pics de charges capacitives a la cathode et a ’anode ainsi que
I'amplitude du signal juste avant I’anode. On voit bien que ce dernier signal n’est pas
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proportionnel a la tension appliquée du fait du décalage temporel, il ne s’agit donc pas
d'un artefact, mais bien de charges injectées et qui ont été transportées tres rapidement.

Cette injection était attendue compte tenu du dipdle d’interface.

(a) Electrode Electrode
avant lsolant arriére (b)
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FIGURE 5.21 — (a) Signaux d’injection des charges pour 1"échantillon de LDPE non
fluorisé sans électrodes sous 40 kV a 22 °C lors du premier Fast Frame. (b) Evolution
des amplitudes des pics au cours du temps. @ : Injection de charges a la cathode. @ :
Accumulation d’hétérocharges a ’'anode. @ : Injection de charges a I’anode.

Le pic de charges capacitives ne permet pas de voir directement I'injection car les charges
sont de méme signe. Cependant une fois migrées dans I’échantillon, les charges ont
une signature plus nette. En ce qui concerne les hétérocharges a 1’anode, leur croissance
est rapide et il s’ensuit une décroissance plus lente. Cela pourrait étre occasionné
par leur extraction, mais 1'évolution du pic de charges capacitives montre qu’il se
produit plutdt un injection de trous qui vont vers la cathode. En effet le pic de la
cathode augmente ce qui traduit une augmentation du champ d’interface et donc la
présence d’hétérocharges a la cathode et le pic de 'anode diminue légérement malgré
I’'accumulation d’hétérocharges négatives ce qui est aussi compatible avec une injection
de charges a I’anode.

La derniere acquisition Fast Frame est montrée sur la Figure 5.22, montrant 1’évolution
des signaux de charge dans un échantillon de LDPE non fluorisé sous une tension
continue de 40 kV. Les axes et le code couleur utilisés restent identiques a la précédente
Figure 5.20. Dans cette acquisition, il est clairement observé que les amplitudes des si-
gnaux restent constantes au fil du temps, confirmant que le systeme a atteint un équilibre
sous cette haute tension, sans évolution notable des injections ou des accumulations de

charges et ils sont montrés sur la Figure 5.23.
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5.5. RESUME
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FIGURE 5.22 — Derniere acquisition Fast Frame du cycle de polarisation. La position
dans I’échantillon est repérée verticalement, le temps est repéré horizontalement et
I’amplitude du signal est codé en couleur, le bleu correspondant a un signal négative et
le rouge a un signal positif.

5.5 Résumé

Les échantillons de polyéthyléne d"un autre provenance montrent des dipoles d’inter-
face similaire au polyéthyléne commercial. En revanche, la fluoration de surface ne
modifie pas significativement le comportement diélectrique du matériau, la barriere
agissant plutét comme un blocage de la diffusion d’impuretés plutdt par une blocage

des charges.
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FIGURE 5.23 - Signaux d’injection des charges pour I’échantillon de LDPE non fluorisé
sans électrodes sous 40 kV a 22 °C lors du dernier Fast Frame.
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Les isolants sont généralement supposés parfaits au niveau de leur interface, notamment
avec une électrode métallique. Ainsi leur longueur de Debye est considérée infinie. Avec
l"utilisation de la méthode de 1'onde de pression (PWP), on a montré dans le cadre de ce
travail que ce n’était pas le cas et que des charges s’échangeaient a I'interface comme
dans le cas des semi-conducteurs et que ces charges restaient relativement localisée a
proximité de l'interface. Cela implique une longueur de Debye beaucoup plus petite que
supposée, mais surtout un dipdle d’interface intrinseque donnant naissance a un champ
d’interface et une tension d’interface indépendants de la contrainte électrique appliquée
a l'isolant. Le champ électrique localisé produit par le dipole d’interface s’ajoute au
champ électrique appliqué ce qui modifie la courbure des bandes d’énergie a 'interface
et donc la fagon dont les charges entrent ou sortent de l'isolant.

A la cathode, un dipdle d’interface dans le sens du champ appliqué remonte les bandes
d’énergie dans l'isolant comme illustré sur la Figure 5.24. D’un c6té, l'injection des
électrons est donc plus difficile puisque la barriere est plus haute (Figure 5.24a). D'un
autre coté, les charges négatives du dipole proches de la bande de conduction pourraient
sauter le pas plus facilement puisque la barriére est plus faible et seraient remplacées au
fur et a mesure par d’autres charges en provenance de 1'électrode pour rétablir 1'équilibre
de l'interface (Figure 5.24b). Les trous de la bande de valence qui s’accumuleraient
a la cathode ont une barriere a passer pour s’extraire. Ils peuvent éventuellement se

recombiner avec des charges négatives du dipdle d’interface (Figure 5.24c).

En revanche, un dipdle d’interface dans le sens contraire du champ appliqué descend
les bandes d’énergie dans l'isolant. Les électrons bénéficient alors d"un abaissement
Schottky de la barriere plus important ce qui facilite 1'injection dans la bande de conduc-
tion (Figure 5.25a). L’extraction de trous est plus difficile compte tenu de I'augmentation
de la barriere (Figure 5.25b), mais on peut également imaginer qu’ils sortent par l'in-
termédiaire de la charge positive du dipdle d’interface car la barriére est plus faible. La

charge du dipdle se reconstitue a postériori par I'équilibrage de 'interface (Figure 5.25c).

A I’anode, la situation s’inverse. Si le dipole est dans le sens du champ appliqué, les
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FIGURE 5.24 — Décalage des niveaux d’énergie et déplacement des charges pour un
échantillon avec un dipdle d’interface dans le sens du champ appliqué.

FIGURE 5.25 — Décalage des niveaux d’énergie et déplacement des charges pour un
échantillon avec un dipdle d’interface dans le sens contraire du champ appliqué a la
cathode.

bandes d’énergie de 1'isolant descendent. Les électrons doivent passer une barriere de
potentielle pour s’extraire ou éventuellement se recombiner avec des charges positives
du dipole d’interface. Ces charges positives se reconstituent a postériori (Figure 5.26a).
Les trous doivent franchir une barriere plus grande pour s’injecter dans la bande de
valence. Une autre possibilité est que les charges positives du dipole sont plus facilement
entrainées par le champ électrique et que l'injection de trous se fait pour compenser la

fuite de charges (Figure 5.26b).

Enfin si le dipole d’interface est dans le sens opposé au champ appliqué, les électrons
s’extraient assez facilement de la bande de conduction et les trous entre vers la bande
de valence grace a l’abaissement Schottky de la barriere comme schématisé sur la
Figure 5.26c.

On voit ainsi que la présence d'un dipdle d’interface peut favoriser ou au contraire
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FIGURE 5.26 — Décalage des niveaux d’énergie et déplacement des charges pour un
échantillon avec un dipole d’interface (a,b) dans le sens du champ appliqué a I’anode,
et (c) avec un dipdle d’interface dans le sens contraire du champ appliqué a I’anode.

limiter l'injection ou l’extraction de charges a travers l'interface. Des mesures sur
du polyéthylene basse densité (LDPE) et haute densité (HDPE) montrent également
I'influence notable de la condition d’interface. De maniére inattendue, il est préférable
d’utiliser un matériau sans électrode couplé par de I'huile silicone avec un polymere
chargé en carbone pour avoir une condition d’interface similaire au cas avec électrodes
collées par pression a chaud. Ainsi I'utilisation d"une électrode déposée sur l'isolant
sous vide perturbe davantage l'interface de 1'isolant. La présence d’aluminium avec
de I'huile silicone produit un dipodle d’interface clairement dirigé vers 1'isolant et donc
abaisse les bandes d’énergie dans l'isolant. Le test d"un isolant directement couplé sur
un guide d’onde en aluminium n’est donc peut-étre pas si représentatif du cas industriel
pour le transport de 1"énergie ou I'isolant est en contact avec une électrode en polymere
chargée en carbone. Contrairement a I’aluminium, 1’or a tendance a remonter les bandes
d’énergie dans l'isolant et 1'utilisation de gel semble avoir moins d’impact lorsque de

l'aluminium est utilisé.

Une fois sous tension, on constate clairement l'influence du dipodle d’interface pour
I'injection des premieres charges, méme si la dynamique ultérieure est davantage
influencée par la facon dont les charges se déplacent dans le matériau isolant. La
présence d'un traitement de surface modifie le dipole d’interface, notamment pour le
cas sans électrode ce qui montre 'influence du couplant. Cependant on ne constate
pas spécialement d’amélioration de la dynamique des charges du fait de la présence
du traitement de surface. On a pu remarquer également que les dipdles d’interface
sont relativement variables d’un échantillon a un autre de méme nature, notamment en

amplitude, ce qui montre la difficulté de catégoriser de maniere unique les phénomenes
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d’injection de charges dans les matériaux de structure aussi complexe que les polymeres.

Pour que toutes ces mesures soient réalisables, des protocoles ont été établis, d"une part
afin de déterminer et d’étalonner la tension d’interface produite par le dipdle d’interface
et d’autre part pour suivre avec une bonne détection les injections de charges au cours
du cycle de polarisation. A cette fin, la technique de coupure réguliere de la tension
appliquée s’est révélée efficace puisqu’elle permet aux charges injectées de ne pas étre
masquées par les charges capacitives dues a la tension appliquée. Des simulations
FDTD de la méthode PWP ont également permis de bien comprendre comment les
dipoles d’interface influengait le signal. Ainsi, si la longueur de Debye dans l'isolant est
supérieure a la résolution de la méthode, le pic bipolaire apparaissant dans le signal se
dissymétrise ce qui a été observé par exemple avec des électrodes d’or sur un échantillon
de polyéthyléne avec antioxydant.

En conclusion, les dipdles d’interface et I'inflexion des niveaux d’énergie qu’ils pro-
voquent jouent un role central dans la détermination des mécanismes d’injection des
charges dans les matériaux isolants. Ces résultats et les méthodes expérimentales mises
en ceuvre offrent des perspectives prometteuses pour la compréhension et I'optimisation
des isolants soumis a de fort champs électriques. Le controle des conditions de contact
et des caractéristiques des interfaces est essentiel pour garantir la performance et la

durabilité des systémes isolants sous contrainte électrique.
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Ce travail préliminaire permet de montrer la possibilité et I'intérét de la mesure des
dipoles d’interface. Il est cependant loin d’étre complet et nécessite de nombreuses

améliorations. D’un point de vue instrumental, on peut :

* Améliorer la chaine de mesure sous haute tension pour lui donner une sensibilité
accrue ou une meilleure résolution spatiale. En effet, on a pu constater que si un
méme échantillon était mesuré plusieurs fois, ils fournissait un signal équivalent.
Des échantillons en principe similaires pouvaient avoir cependant des réponses
aux interfaces avec des niveaux différents. Il faut donc pouvoir évaluer les dipoles
d’interface et la dynamique de charges sur le méme échantillon. L’amélioration
de la résolution spatiale passe par un affinement de la céramique piézoélectrique,
une amélioration d’un facteur 2 est envisageable;

¢ Faire davantage de mesures en temps-réel. En effet, on a pu constater que des
dynamiques de charges trés rapides étaient présentes. Mettre en place de telles
mesures n’est pas complexe dans le cas d"une tension continument appliquée,
mais cela prive des coupures de tension pour la détection des charges injectées;

* Découpler le role du couplant dans le dispositif qui a une influence notable
sur le résultat, une partie du dipdle d’interface pouvant étre due a une réaction
chimique dans le couplant lui-méme. L'utilisation d"une épaisseur plus grande
pour découpler les interfaces pourrait étre une piste. L'utilisation d'une méthode
de mesure sans contact, par exemple avec une méthode thermique dans la mesure
out un algorithme de déconvolution fiable serait accessible pourrait étre une autre

piste.
D’un point de vue étude on pourrait :

* Faire des mesures sur d’autres types d’isolants et d’autres types d’électrodes.
Peu de configurations isolant-électrodes ont été testées dans cette étude, chaque
mesure nécessitant un temps de préparation important. Du c6té des isolants, le

XLPE serait intéressant a étudier ainsi que des matériaux utilisés a plus haute
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température (PEEK, résines, ...), mais aussi des oxydes tres utilisés en micro-
électronique (silice, nitrures, alumine, ...). Concernant les électrodes, le cuivre et
I’argent sont des candidats intéressants, des empilements de plusieurs métaux
également;

* La température jouant un role tres important en physique du solide, faire des
mesures du dipole d’interface en fonction de la température pourrait apporter

des informations précieuses sur sa nature.

Certaines mesures tests ont déja été réalisées, par exemple avec des échantillons de
silice qui ont montré des résultats intéressants. Sur la Figure 5.27, I’échantillon fait 3 mm
d’épaisseur car la vitesse de propagation des ultrasons dans le verre est environ de
5400 m/s et donc le temps de transit est plus court. On détecte clairement un dipdle est
positif a la premiere interface avec des électrodes en aluminium. en revanche en face
arriere le signal est plus complexe a analyser a cause de la réflexion de la pression alors
que l’échantillon est symétrique. Cela demande une analyse précise qui sera sans doute

facilité par la simulation du signal par FDTD.

Guide
d’onde Isolant Contre électrode

L)

(mV)

]
w

(us)

FIGURE 5.27 — Echantillon de silice de 3 mm d’épaisseur avec des électrodes en
aluminium déposées sous vide sur chaque face. L'échantillon est directement couplé
au guide d’onde en aluminium avec du gel. La polarité du potentiel de contact a la
premiére interface est indiquée par une fleche.

Des mesures ont également été réalisées avec une épaisseur de couplant épais, tel que
montré sur la Figure 5.28. Les interfaces du couplant sont clairement dissociées, mais
la encore une étude plus approfondie est nécessaire pour ne pas tirer de conclusions

héatives.
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FIGURE 5.28 — Echantillons de silice de 2 mm d’épaisseur avec des électrodes en
aluminium déposées sous vide sur chaque face. L'échantillon est couplé au guide
d’onde en aluminium (a) avec du gel 1 mm devant et gel épais arriere, (b) avec de I'huile
silicone 1 mm devant et huile silicone épais arriere.
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Code Matlab pour le calcul de la pression par FDTD

function [T,V] = pression(t,x,C,mv)
% t = vecteur temps
% x = vecteur position

% C = vecteur de raideur

% mv = vecteur de masse volumique
O/O T
O/O V

contrainte calculée

vitesse particulaire calculée

% nombre de points dans la simulation
nx = size(x,2);

% taille de la PML

n_pml = 400;

% pas temporel et spatial

dt = t(2)-t(1);

dx = x(2)-x(1);

% initialisation des grandeurs
\Y%
T = zeros(nx,1);

% initialisation des PML

cv = ones(size(V));

zeros (nx—-1,1);

ct = ones(size(T));
cv(l:npml-1) = 1-0.01/(n_pml-2)"2+(2-n_pml:0)."2;
ct(l:n.pml) = 1-0.01/(n-pml-1)"2+(1-n_pml:0)."2;

% forme de 1’impulsion de pression

t0 = 6e-8; % détaclage en seconde

sigma = le-8; % largeur en seconde

A = le6; % amplitude en Pascal

P =[0,Axexp(—(t-t0)."2/(2+sigma"2))]; % forme de la pression

% calcul de la propagation par FDID
for it = 1l:length(t)
% propagation
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T(:,it+1) = ct.«T(:,it)+dt/dx=C.+[0; diff(V(:,it));0];
V(:,it+1) = cv.+V(:,it)+dt/dx=diff (T(:,it+1))./mv;

% terme source

V(n_pml, it+1) = V(n_pml, it+1)+dt/dx/mv(n_pml)=P(it);
end

end
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Code Matlab pour le calcul d'un exemple de signal

% pas temporel

dt = 50e-12; % s

% pas spatial

dx = 0.5e-6; % m

% vecteurs position

x = 0:dx:2e-3; % m

xb = (x(1:end-1)+x(2:end))/2;

% matériaux

CHDPE = 5.67e9; % Pa

mv HDPE = 960; % kg/m3

C_Al = 111e9; % Pa

mv_Al = 2700; % kg/m3

C = (C.Al*(x<0.5e-3)+CHDPE*(x>=0.5e-3))’;

mv = (mv_Al*(xb<0.5e-3)+mv HDPEx*(xb>=0.5e-3)) ’;

% dipole a 1’interface Al/HDPE

dipole = zeros(size(x));

pos = find (x<0.5e-3,1,"last "); % dernier point d’Al
dipole (pos) = -10; % C/m2

dipole (pos+1) = +10; % C/m2

% premittivité

ep = 20e-12; % F/m

VI = dipole(pos+1)+dx/ep; % tension d’interface en V

% vitesse et vecteur temps
vs = sqrt (0.5%(C(1l:end-1)+C(2:end))./mv);
t = 0:dt:1.2*sum(dx./vs);

% calcul de la propagation (peut étre fait une seule fois pour une structur
[T,V] = pression(t,x,C,mv);

% calcul du signal
E = cumtrapz(dipole’/ep)+dx; % champ électrique en V/m
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CO0 = 10e-12; % capacitance de 1’ échantillon en F
Q = 1.5xC0+T’"+(E./C)*dx; % charges en C, 1.5=1-a/ep
I = —-diff(Q")/ dt;
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Liste des symboles utilisés

a [F/m]  Coefficient électrostrictif

Co [F] Capacitance de 1’échantillon

C [F] Capacitance du condensateur
C; [F] Capacité électrique d"un matériau i
Ceq [F] Capacité électrique équivalente du systéme

A[A/V?] Coefficient de 1’équation de Fowler-Nordheim, exprime 1’amplitude du
courant Fowler-Nordheim en fonction du champ électrique et du travail de

sortie du métal

B[V/m] Coefficient de 1'équation de Fowler-Nordheim, qui apparait dans 'exponen-

tielle de I’équation de Fowler-Nordheim.
Ryp [] Coefficient de réflexion a I'interface entre le matériau 1 et le matériau 2
T1o [] Coefficient de transmission a 'interface entre le matériau 1 et le matériau 2
d(x) [s~!] Coefficient d’amortissement spatial dans la couche parfaitement adaptée

d;[s~!']  Coefficient d’amortissement pour un point spécifique i dans 1'espace, dans

le cadre de la couche parfaitement adaptée

im [A] Courant mesuré

i [A] Courant généré par une distribution de charges surfaciques osur les électrodes
ica [A] Courant d’étalonnage

irx [A] Courant généré par un dipdle

Jschottiy [A/m?] Courant Schottky

JEowler—Nordheim |A/m?] Courant Fowler-Nordheim
kg [J/K] Constante de Boltzmann

T [N/m?] Contrainte mécanique

Tik [N/m?] Contrainte mécanique a la position discrete x; et au temps discret t, i est
l'indice de position et k est I'indice de temps

E[V/m] Champ électrique

e [C] Charge de ’électron

J[A/m?] Densité de courant

Jc [A/m?] Densité Courant de conduction

Jen [A/m?] Densité Courant de conduction pour les électrons
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Jep [A/ m?] Densité Courant de conduction pour les trous

J: [A/m?] Densité de courant de diffusion

Jin [A/m?] Densité de courant de diffusion pour les électrons

Jap [A/ m?] Densité de courant de diffusion pour les trous

Jiotal [A/m?] Densité de courant total

S ] Déformation

n[1/m3] Densité des électrons dans un semi-conducteur

1o [1/m3] Densité des électrons dans un semi-conducteur au potentiel nul
pl1l/ m3] Densité des trous dans un semi-conducteur

poll/ m?3] Densité des trous dans un semi-conducteur au potentiel nul
N [1/m3] Densité des molécules polarisables

N4 [1/m3] Densité des impuretés accepteuses dans un semi-conducteur
Np [1/m?] Densité des impuretés donneuses dans un semi-conducteur
f [N/ m3] Densité de force source

fFIN/m?] Densité de force source a la position discréte x; et au temps discret ty, i est
lI'indice de position et k est I'indice de temps

u(x,t) [m] Déplacement de matiére

D [C/m?] Déplacement électrique

0l [m] Distance de séparation entre les charges opposées
[ [m] Distance entre les sites ioniques
xs [m] Distance a partir de la jonction métal-semi-conducteur jusqu’a la fin de la

région de déplétion
Dy, [m?/s] Diffusivité thermique des électrons
D, [m?/s] Diffusivité thermique des trous
d [m] Epaisseur du matériau
d; [m] Epaisseur du matériau i
E [eV] Energie de I’électron
Ec [eV] Energie de la bande de conduction
Ey [eV] Energie de la bande de valence
Er [eV] Energie du niveau de Fermi

Erm [eV] Energie du niveau de Fermi du métal
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Ers [eV] Energie du niveau de Fermi du semi-conducteur
Eg [eV] Energie de la bande interdite (Gap)

Ey [eV] Energie du niveau du vide

I, [m] Espacement de deux sites de saut proches
G Fonction de Green
u(7) Fonction périodique

epp [eV] Hauteur de la barriere de la jonction

(h,k,1)[] Indices de Miller

V(t) [V] Impulsion de tension en fonction du temps ¢

P [N/m?] Impulsion de pression source

Lp[m]  Longueur de Debye

(a,b,c) [m] Longueurs des vecteurs de la maille élémentaire

m [kg] Masse de I’électron

my [kg/ m3] Masse volumique du matériau

e, [eV] Niveau d’énergie de piégeage

Ax [m] Pas spatial

At [s] Pas temporel

Pi(x,t) [N/m?] Pression incidente en fonction de la position x et du temps ¢
P/[N/ m?] Pression initial réfléchie a la premiere surface du matériau
Py(x,t) [N/m?] Pression réfléchie en fonction de la position x et du temps ¢
Pi(x,t) [N/m?] Pression transmise en fonction de la position x et du temps ¢

Pi(x,t) [N/m?] Pression est transmise & la premiére interface entre les deux matériaux

et réfléchie a la derniére surface du matériau

Py [N/m?] Pression est transmise a la premiére interface entre les deux matériaux et

transmise a la derniere surface du matériau
fn(E)[]  Probabilité de présence d'un électron a un niveau d’énergie donné E

AT(x,t) [K] Profil de température dans 1’échantillon & une position donnée xet a un

instant donné ¢, par rapport a une température de référence
P [C/m?] Polarisation du matériau
V(7) [V] Potentiel cristallin a la position 7

V [V] Potentiel électrique
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Vi [V] Potentiel d’interface
Vr [V] Potentiel total
Vo [V] Potentiel uniforme

ep; [eV]  Potentiel d’ionisation

x [m] Position

Xo [m] Position spécifique

Xo [m] Position du transducteur
p [Pa] Pression

¢ [N/m] Raideur
R[] Résistance

R; [)] Résistance du matériau i

R. [Q] Résistance de contact

Ry [Q] Résistance dépendant de la conductivité

Ry [O] Résistance dépendant de la variation de la polarisation

A [m?] Surface de ’échantillon

e [eV] Travail de sortie

epp [eV] Travail de sortie du métal

eps [eV]  Travail de sortie du semi-conducteur
T [K] Température

t[s] Temps

ty [s] Temps de transit que prend 1’'onde de pression pour parcourir la distance d;

, d1 est1’épaisseur du matériau 1
Vapp [V]  Tension appliquée
Um [V] Tension mesurée
oV [V] Variation de la tension
0xs [m]  Variation de la largeur de la zone de déplétion
0Q [C] Variation de la quantité de charges
OE [V/m] Variation du champ électrique
7 [m] Vecteur position

k [rad/m] Vecteur d’onde de la fonction d’onde
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vs [m/s] Vitesse du son, qui est la vitesse a laquelle la forme de I'onde se déplace a
travers le milieu

Umax [m/s] Vitesse du son maximale dans les matériaux
V(x,t) [m/s] Vitesse particulaire, qui est la vitesse a laquelle les particules se déplacent

Vik [m/s] Vitesse ala position discréte x; et au temps discret ty, i est 'indice de position

et k est 'indice de temps
Xs [eV]  Affinité électronique du semi-conducteur
x4 [eV] Affinité électronique du diélectrique
A[A/m?] Constante de Richardson
i [J.s] Constante de Planck
« [1/K]  Constante de variation thermique globale
a [C.m2/V] Polarisabilité d’un matériau
¢ [V] Potentiel électrique
ag [1/K]  Constante de variation thermique de la permittivité
ae [1/K]  Constante de dilatation thermique linéaire

Bs [eVy/m/V] Constante de Schottky

T [s] Constante de temps de relaxation
T; [s] Constante de temps de relaxation du matériau i
Teq [8] Constante de temps de relaxation équivalente du systeme

k [E/m]  Coefficient: x = A(1 —a/e)

oe [1/Q2/m] Conductivité électrique

0; [1/Q)/m] Conductivité électrique du matériau i

Ueq [1/Q2/m] Conductivité électrique équivalente du systeme
p [C/m3] Densité volumique de charge

0 [C/m?] Densité de charges superficielle

[Cm] Dipdle électrique

Y (7) Fonction d’onde a la position 7

d(x) Fonction de Dirac

¢p [V] Hauteur de la barriere de potentiel

¢ [V] Hauteur de la barriere de potentiel Schottky modifiée
1y [m?2/V/s] Mobilité des électrons
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Hp [m2/V/s] Mobilité des trous

€o [F/m] Permittivité du vide

€[] Permittivité relative du matériau
e [F/m]  Permittivité du milieu

€; [F/m] Permittivité du matériau i

¢pi [eV]  Potentiel intégré a travers la couche de déplétion est donné par la différence

entre 1’énergie de Fermi du métal et celle du semi-conducteur
Y [V] Potentiel d’activation thermique
w [rad/s] Pulsation
pe [(Q.m]  Résistivité électrique
Xe [l Susceptibilité électrique

T4 [s] Temps de relaxation diélectrique pour que la charge induite a I’origine soit
réduite a 36.7 %

Oeq [1 Tangente de perte équivalente
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