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Résumé

Résumé

Les polymeres sont des matériaux tres utilisés comme isolant dans le réseau de transport et de
distribution de 1’¢lectricité particuliérement comme gaine de cable et isolateur. Seulement, ces
matériaux a 1’état pur présentent certains inconvénients tels que les charges d’espaces dues aux
défauts et par conséquent la distorsion du champ électrique. Pour améliorer leurs propriétés
diélectriques, ils sont chargés aux céramiques. Nous étudions dans cette these le vieillissement dans
un environnement humide et chaud (proche de 1’environnement réel des céables et des isolateurs) des
composites de PVC et de PRC chargé au BaTiOs. Les produits (grains) de base PVC et PRC
(récupéré de I’'UNICAB Biskra) sont chargés a 5%, 10%, 15% et 20%at. BaTiOs. Des échantillons
ont été élaborés et analysés aprés avoir été soumis a I’humidité et aux contraintes thermiques.
Différentes méthodes de caractérisations telles que le MEB combiné a I’EDS, la diffraction des
rayons X et la Spectroscopie Infra rouge ont été utilisés. Les propriétés diélectriques ont été
étudiées. L’analyseur d’impédance RLC ( type WAYNE KERR 6420 ) dans la plage des fréquences
(de 20Hz a 300Hz) nous a permis de mesurer le facteur de perte tgd, la permittivité diélectrique er
et I’indice de perte. Les résultats obtenus sont satisfaisants puisque les propriétés diélectriques sont
améliorées. Des testes de simulation ont été¢ effectués sur ces échantillons dans I’environnement

Comsol-multiphysics, les résultats sont comparables avec ceux d’autres chercheurs.

Mots-clés: Polymeéres composite, PVC/BaTiOs, RPC/ BaTiOg, vieillissement thermique, absorption

d'eau, caractérisations MEB, DRX et IFR, distribution du champ électrique, arc électrique, &r, tgd.



Abstract

Abstract

Polymers are widely used as insulating materials in the transport network and electricity distribution
especially as a cable sheath and insulator. Only these materials in the pure state have certain
disadvantages such as the space charge due to defects and therefore the distortion of the electric
field. In order to improve the dielectric properties susceptible to be modified under the effects of
thermal aging and water in an absorption environment, polymers are mixed with ceramics. In this
paper, the influence of barium titanate (BaTiO3), on the dielectric properties of XLPE has been
studied. Dielectric parameters have been measured using an impedance analyzer RLC (WAYNE
KERR 6420 type). Fourier transform infrared (FTIR) spectroscopy, scanning electron microscopy
and X-ray diffraction were used as characterization techniques. The study has been carried out on
two samples of XLPE. A pure sample of each were studied as a unloaded samples to be compared
with samples of 5%wt, 10%wt, 15%wt and 20%wt. BaTiO3 loaded XLPE. Afterwards, the
composites were subject to humidity and to thermal aging. The incorporation of BaTiO3 1-C does
not modify the crystallinity and morphology of the XLPE and 2°C reduces the space charges
therefore the dielectric losses. tgd, & and loss index are measured. Frequency response analysis has
been followed in the frequency range (20-300 Hz). Experimental results show well that BaTiOs as
nano-filler improves the dielectric properties of XLPE but in excessive content can drive to the
cracking and therefore to absorption of water. Simulation results are in agreement with that found in

the literature.

Keywords: Composite Polymers, PVC / BaTiO3, XPLE/ BaTiO3, thermal aging; water absorption,
Dielectric parameters, characterization techniques (SEM, XRD and IFR), the electric field

distribution, electrical arc, electric.
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INTRODUCTION GENERALE

Les équipements haute tension présents dans les réseaux de transport de I'énergie électrique
sont supposés opérer de facon fiable quelles que soient les conditions environnementales. En
particulier, les isolateurs [1] et les gaines des cables [2] utilisés dans I’isolation électrique des
équipements nécessitent des satisfactions a divers exigences telles que la bonne isolation électrique,
les faibles pertes diélectriques, une permittivité relative appropriée, une faible absorption d’eau, et
une bonne résistance au vieillissement thermique [3].

De nos jours, les polymeres sont bien connus pour étre de bons isolants électriques et
I’importante considération dont ils jouissent auprés des industriels et de la communauté scientifique
en est la preuve [4,5].

Récemment, les matériaux synthétiques et les composites a base de polymeres ont suscité un

intérét énorme, car ils sont en mesure de remplir ces exigences tel que le PRC, le PVC et le EPDM
dans des cébles ; le EMPD, et la résine époxyde sont plus utilisés dans les isolateurs en composite
[6-7].
Ces matériaux composites, particulierement, les composites en PVC, PRC ont été étudiés durant
cette derniére décade dans le but d’améliorer les propriétés diélectriques de ces matériaux
appligués aux gaine d’isolation pour les cables, des isolateurs, ou des accessoires de connections [8-
9,].

D’autre part, 1’augmentation de la tension de la ligne de transport, la commutation, et les
surtensions et conditions d’exploitation des systémes électro-énergétiques sont des facteurs
importants qui déterminent le niveau d'isolation de ces systemes. Ainsi la connaissance de la
distribution du champ électrique a I'intérieur et autour des dispositifs d’isolation est un aspect trés
important en ce qui concerne la conception et le développement de tels dispositifs [10]. Par ailleurs
sous certaines conditions favorables, du point de vue €élaboration et environnement dans lequel se
trouve 1’isolant, des décharges partielles dans I’isolant (en surface et en volume) peuvent naitre et
mener au claquage ou bien le contournement complet de 1’isolant [11]. Ce phénoméne de décharges
électriques et le contournement électrique est un des problémes majeurs que rencontrent les
exploitants des reseaux électriques. Il a toujours suscité un intérét particulier aussi bien chez les
industriels que les chercheurs [12-13]. Malgré les recherches théoriques et expérimentales
considérables (empirique ou semi empirique) envisagées concernant ce phénomeéne, des efforts
restent a faire afin d’élaborer un modéle mathématique général, qui peut prédire les paramétres de

décharges.

viii



De plus, L’une des causes du claquage des solides en générale et en particulier les
polyméres composites sont les charges électriques [14], qui sont injectées par les électrodes ou
proviennent par dissociation de particules dans le volume du matériau. Nous entendons par charge
d'espace, I'ensemble des charges électriques positives ou négatives, piégées dans un diélectrique, ce
qui inclut les charges de surface et de volume [16]. A cet effet, plusieurs chercheurs ont focalisées
leurs travaux sur la charge d’espace et son influence sur le comportement des polyméres composites
[17-18].

Ainsi dans le cadre de cette thése des composites a base de PVC et de PRC chargé au
BaTiOs ont été élaborés pour remédier au phénoméne de charge d’espace et au probléeme de la
distribution du champ électrique dans la matrice polymére. Hormis les composites, le verre est
utilisé comme isolateur, nous le simulons sous environnement Comsol-multiphysics comme étude
comparative avec le composite.

Le manuscrit est composé de trois chapitres :

Dans le premier chapitre, apres avoir rappelé quelques généralités sur les matériaux
polymeres utilisés pour [I’isolation électrique et leurs propriétés, nous décrivons plus
particuliérement les théories et les différents mécanismes de dégradation de I’isolant. Une attention
particuliere est faite sur les phénomenes d’interface et les décharges sur les surfaces isolants.

Le second chapitre revient sur les matériaux utilisés et les différents procédés de syntheése et
de mise en ceuvre des échantillons. Il résume les techniques de vieillissement thermique et
d’absorption d’eau utilisées afin d’étudier le comportement du matériau dans un environnement
sévére (chaud et humide).

Les techniques de caractérisations des différents échantillons MEB, DRX, EDS et IFR sont aussi
décrits dans ce chapitre.

Dans la deuxieme partie du chapitre, nous décrivons les principaux modeles de claquage
superficielles d’une surface isolante rencontrés dans la littérature. Par suite, on présente un modele
dynamique basé sur un circuit électrique équivalent qui utilise un critére de propagation dépendant
du type de matériaux isolant.

Dans le troisiéme chapitre, nous présentons et discutons les différents résultats
expérimentaux et de simulation respectivement. On termine le manuscrit par une conclusion

générale et des perspectives.
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CHAPITRE I

Geénéralités et état de I’art sur les matériaux
polymeres utilisés pour ’isolation électrique.

I.1. Introduction:

Les matériaux polymeres, appelés aussi matériaux plastiques ou simplement plastiques
sont constitués de la répétition d’un grand nombre d’unités constitutives appelées monomeres.
Ces derniers sont des molécules organiques comprenant un ou plusieurs atomes de carbone.
L’appellation matériau polymere est une combinaison des définitions d’un polymére et d’un
plastique. Un développement remarquable, surtout en ce qui concerne les thermoplastiques, a été
observé a partir de 1926 avec les travaux du chimiste allemand Staudinger ; le prix Nobel de
chimie en 1953 pour sa contribution & la chimie macromoléculaire. Celui-ci est a I’origine de la
mise en évidence, lors de ses investigations, que les matieres polyméres sont effectivement
formées de longues chaines moléculaires, appelées macromolécules [1]. Ce concept constitue
encore aujourd’hui la base scientifique de 1’étude systématique de ces matiéres.

Les principaux dérivés des thermoplastiques sont le polypropyléne (PP), le polyéthyléne
(PE), le polystyréne (PS) et le polychlorure de vinyle (PVC). Une grande variété, de ces

matériaux ont rapidement envahi le domaine de 1’isolation électrique comme le montre le tableau

1.1

Exemples de polymeres isolants Applications
Polyéthylene (PE) Cables HT, HF
Polyéthyléne réticulé (PR) Cables THT
Polychlorure de vinyle (PVC) Céables BT
Polypropyléne (PP) Condensateurs de puissance
Polypropyléne téréphtalate (PET) Condensateurs de puissance
Polypropyléne naphtaléne (PEN) Cables, Condensateurs
Polysulfones, polyéther-éther-cétones (PEEK) | Accessoires électriques automobiles
Polyépoxy Electrotechnique: entretoise, moteurs, isolateurs
Polyamides Cables BT des alimentations des avions

Tableau 1.1: Exemples d utilisation des isolants organiques solides [2].
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1.2. Problématique:

Aux vues de leurs multiples utilisations, les matériaux polyméres occupent une place

essentielle dans l'isolation des systéemes électriques. La fiabilité de ces derniers est largement
déterminée par la pérennité des propriétés des isolants. Les defaillances du matériel électrique
sont souvent associées a des phénomeénes de rupture diélectrique des isolants.
La baisse de performance des polymeéres est attribuée principalement au vieillissement électrique
des isolations, terminologie générique qui regroupe 1’ensemble des mécanismes par lesquels les
différentes caractéristiques de ces matériaux en général et électriques en particulier, évoluent au
cours du temps. Un grand nombre de facteurs agissent plus ou moins directement et influent sur
le vieillissement et la durée de vie des isolants organiques. Ces phénomeénes de vieillissement
ont des origines tres diverses. Nous pouvons recenser non seulement les contraintes “classiques”
de type électrique, thermique ou mécanique, mais également des contraintes plus difficiles a
cerner comme I'humidité, la présence anormale d'un type de molécule (impuretés) ou encore
l'existence de radiations. La prédiction d’une rupture diélectrique a court ou a long terme
demeure difficile a faire si I’on veut prendre en compte I’ensemble des parametres intervenant
dans le phénomene de vieillissement.

Le succeés des matériaux composites provient de la possibilit¢ d’obtenir des propriétés
tres diverses en fonction des caractéristiques des phases constituantes. Les propriétés de ces
derniers interviennent dans le phénomene de vieillissement.

Nous débuterons cette étude par une description du lien étroit qui existe entre structure
polymére composite et propriétés électriques des isolants dans le but d’améliorer le
comportement des ces isolants. Nous exposons aussi dans ce chapitre le phénomene de claquage
de ces matériaux sous contrainte de vieillissement thermique et d’absorption d’eau puisque ces
derniers sont a I’origine de défaillances des équipements électriques tels que les gaines de cables

et les isolateurs.

1.3. Structure et morphologie des polymeres:

Les matériaux polymeéres ont une structure complexe qui mene a des propriétés
différentes au sein du méme matériau. La connaissance de la structure d’une macromolécule
individuelle, mais aussi celle de I’arrangement des macromolécules les unes par rapport aux
autres, est essentielle pour mieux comprendre la complexité de ces systemes. La microstructure
d’un isolant polymere dicte les propriétés physiques, mécaniques et ¢lectriques, que I’on attend
de ce matériau.

1.3.1. Structure chimique d’un polymére :

-
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Les molécules de polymeres sont des longues chaines carbonées; leur nombre d’atomes
constitutifs est le plus souvent supérieur a 1000, leurs masses molaires varient généralement de
104 a 107 g/mol et la longueur de la chaine peut atteindre 10pum; c’est pourquoi on les appelle
souvent macromolécules. La représentation bidimensionnelle la plus simple d’une chaine

polymére est la suivante :

L’¢laboration d’un polymére se fait en reliant entre elles les unités de répétition
(provenant elles-mémes de 1’ouverture d’une liaison dans le monomeére) par des liaisons
covalentes. La chaine carbonée est appelée squelette du polymére. La Figure 1.1 représente en
trois dimensions la chaine moléculaire du polyéthyléne (PE). Une telle chaine n’est pas
forcément rectiligne : bien qu’un atome de carbone forme un angle de 109,5° avec son voisin, il
peut se placer dans un plan différent de celui des atomes voisins. Dans un polymere, les liaisons
entre chaines voisines sont assurées par des forces de Van der Waals [3]. Lors de la
polymérisation, les macromolécules synthétisées a partir de molécules plus petites forment des

chaines dont la longueur et la masse molaire sont variables.

Figure 1.1: Position des atomes de carbone dans une chaine moléculaire.

La nature des liaisons chimiques mises en jeu, la complexité de I1’arrangement
macromoléculaire et la présence d’impuretés dans les chaines, confeérent aux polymeéres une
inhomogénéité de leurs réponses consecutive a une contrainte extérieure de type électrique par
exemple. Cette propriété joue un rdle considérable dans I’évolution du phénoméne de leur
vieillissement [4].

1.3.1.1. Additifs :

La synthese d’un polymeére peut se faire de différentes manieres : polymérisation anionique,
cationique, radicalaire, en émulsion... Le point commun a ces syntheéses est souvent la présence

d’agents amorceurs de réaction et/ou de catalyseurs, qui sont ajoutés pour augmenter la vitesse

W
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de polymérisation [5]. Malheureusement, les polymeéres « purs » sont fragiles, et ils peuvent
subir, sous 1’action de diverses sources (chaleur, humidité, lumiére...) des dégradations qui se
traduisent par une modification de leur structure chimique, et entrainent une altération des
propriétés physiques. Ils ne peuvent donc pas étre utilises tels qu’ils sont. Lors de leur
élaboration, les fabricants ajoutent diverses substances qui modifient et renforcent leurs
propriétés en leur associant:

o Des antioxydants qui permettent aux polymeéres de ne pas réagir en présence de 1’oxygéne
de I’air. Certaines molécules des antioxydants sont fixées en un endroit de la chaine, tandis que
d’autres circulent dans la phase amorphe. Ceci pourrait troubler I’image que 1’on fait du milieu ;
o Des agents de réticulation: aprés réaction chimique, ces agents peuvent se lier aux
chaines de polymeres pour former des ponts intermoléculaires, et permettent la formation d’un
réseau macromoléculaire, qui confere au matériau une meilleure stabilité mécanique et
thermique [6] ;

o D’autres additifs peuvent aussi étre ajoutés, comme des plastifiants, des colorants, des
charges, des ignifugeants..., en fonction des propriétés recherchées [7,8]. Tous ces additifs, lors
de I’¢laboration du polymére, peuvent réagir avec d’autres molécules, et se retrouver dans la
matrice du polymere solide.

1.3.2. Structure physique d’un polymére :

On entend par structure physique 1’architecture de la chaine lors de 1’¢laboration du
polymére. La cristallinité des polymeéres désigne 1’arrangement des chaines moléculaires en un
réseau atomique ordonné. On peut décrire les structures cristallines a I’aide de leurs mailles
élémentaires, qui sont souvent trés complexes. En général, les substances constituées de petites
molécules (comme I’eau) sont soit entierement cristallines (état solide), soit entierement
amorphes (état liquide). En raison de leur taille et souvent de leur complexité, il arrive
fréguemment que les molécules des polymeéres ne soient que partiellement cristallines (ou semi-
cristallines) et qu’elles comportent des régions cristallines dispersées au sein du matériau
amorphe. Tout désordre et tout défaut d’alignement dans les chaines entrainent la formation
d’une région amorphe, qui se produit d’ailleurs assez souvent puisque la torsion, 1’entortillement
et I’enroulement des chaines empéchent I’arrangement ordonné de chaque segment de chaque
chaine. Le degré de cristallinité d’un polymeére est fonction de sa vitesse de refroidissement

durant la solidification, de la chimie moléculaire et de la configuration des chaines [11].

-
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I.4. Les polymeres composites:

Un matériau composite est constitué de différentes phases nommées renforts et matrice.
Lorsque le matériau composite est non endommagé, les renforts et la matrice sont parfaitement
liés et il ne peut pas y avoir ni glissement ni séparation entre les différentes Phases.

La classification des types de renforts couramment rencontres est indiquée comme suit :

— Végétaux
e Organiques —
Polyesther
— Artificiels
Renforts Aramides
Metallique
= Mineraux
— Verre
Céramique —— Bore
L Carbone

1.5. Matériaux composites polymére/charge céramique ou métallique :

Pour améliorer les performances et posséder un bon diélectrique dans I’isolation
électrique, la solution consiste a utiliser les matériaux composites. [9-10].
Les polymeres composites doivent étre préparés de fagcon & rechercher une interaction entre les
avantages des polymeéres et les caractéristiques particuliéres des charges conduisant ainsi a des
propriétés uniques. Pour étre compatible avec la technologie existante, la matrice du composite
est habituellement un polymeére utilisé pour la fabrication des isolants (PVC, PEI). Les charges
appropriées sont ajoutées aux polymeres afin d’améliorer ces performances diélectriques. A cet
effet, on ajoute habituellement des charges qui ont une constante diélectrique élevée. Les
composites doivent étre préparés de telle fagon a regrouper entre les avantages des polymeéres et
les caractéristiques particulieres des charges [10]. Dans ce cadre par exemple, J.F. Lomax et al.
ont amélioré les propriétés électriques du polyétherimide (PEI) de permittivité e pei = 3,17 €n
incorporant des nanoparticules de BaTiOs (er gatios = 3300). Les auteurs de ce travail obtiennent
un composite ayant une permittivité e entre 3 et 10 en fonction de la teneur en BaTiOa.

La valeur de la permittivité du composite était expliquée a l'aide de I'équation suivante [11]:

azec, (i*l) =1—Ppy (1.1)

e1-ep \& U
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ou ep ,£1 et £c représentent respectivement la permittivité relative du PEI, BaTiOs, et le nano
composite. Ppar est la fraction volumique des particules et u est un paramétre qui dépend de la
subtilité et de la taille de la microstructure, tel que ’homogénéité de distribution des particules et
la rugosité de la surface.
Le modele de mélange exprimé e comme suit [12]:
loge; = Ppqr * l0ge; + Ppoy * logey, (1.2)
D'autre part, le champ électrique moyen, Epar, agissant sur les particules dans un

composite est donnée par I'équation (1.3),

3&p

Epar -

Eqpp (1.3)

Avec Eapp est le champ électrique appliqué sur le composite et la Ppor est la fraction volumique du

*
2xgp+e1+Ppar(ep—€1)

polymere.

Cependant, la rupture diélectrique dépend de 1’équation de la probabilité cumulative de
défaillance (1.4) pour une rigidité dielectrique donnée E tel que [11]:
Eo est le champ caractéristique correspondant a la probabilité de défaillance de 63,2%.

L'exposant, aw est lié a la distribution des défauts présents dans le diélectrique.

aw

E
P(E) =1—exp[— (= 1.4
B =1-epl-(5) 1 (4
Dans la présente thése, nous étudions les parametres diélectriques du composite a basse

de PVC et de PRC chargés au BTiOz. Ces matériaux seront exposés par la suite a I’humidité et

au vieillissement thermique.

1.6. Réponse en fréquence des matériaux diélectriques (Mécanismes de polarisation) :
Lorsqu’un matériau diélectrique est soumis a une contrainte ¢lectrique, 1’induction
¢lectrique (D) s’écrit :
D=¢E+P (1.5)
La réponse du vide & la contrainte, €,F est immédiate. En revanche, le terme polarisation (P)
introduit une constante de temps, et est decrit selon quatre composantes :

e La polarisation électronique ou optique correspond au déplacement des nuages
électroniques vis-a-vis du noyau des atomes. La constante de temps de ce phénomeéne est
trés faible (1~107°s).

e La polarisation ionique est le déplacement mutuel des ions constituant une molécule. Ce

phenomena, atteint aussit rapidement 1’équilibre (t~10"2 — 1072 s).

)

-
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e la polarisation dipolaire ou d’orientation, encore appelée polarisation de Debye. Ce
phénomeéne décrit 1’orientation des molécules (ou de fragments de molécules) polaires
sous I’action du champ ¢lectrique. Les constantes de temps sont beaucoup plus élevées
que pour les deux mécanismes précédents. Il s’agit généralement d’une distribution de

constantes de temps correspondant a différents fragments de molécules.

AN
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F(Hz) : fréquence; Pa: polarisation atomique; Pe . polarisation électronique; P;: polarisation
interfaciale; Po: polarisation d’orientation; €’: permittivité relative ; €’ : Indice de pertes;
| : domaine des audiofréquences; Il : domaine des radiofréquences; 111 : domaine des fréquences
infrarouges; 1V : domaine des fréquences optiques.
Figure 1.2: Mécanismes de polarisation et évolution de " et ¢’ en fonction de la fréquence [12].
Lorsque deux matériaux de permittivité et de conductivité, différentes sont associés, il
apparait un terme supplémentaire dans la polarisation. C’est la polarisation interfaciale décrite
par Maxwell. La polarisation interfaciale décrit également la migration de porteurs de charges
libres vers 1’¢lectrode de signe opposé. On ’appelle dans ce cas polarisation par charge d’espace.
Cette polarisation est caractérisée par un temps de relaxation relativement élevé (>1s). Compte
tenu de ces phénomeénes de polarisation, les matériaux diélectriques ont des réponses spécifiques

a des contraintes alternatives. Ainsi, en fonction de la fréquence de la contrainte électrique, la

]
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réponse du matériau est caractéristique des mécanismes de polarisation mis en jeu. Les différents

mécanismes sont représentés en fonction de la fréquence sur la figure 1.2.

1.7. Dégradation de I’isolant:
1.7.1. Mécanismes de claquage :

La rupture de [’isolation, dénommée claquage, peut arriver suivant différents
mécanismes. Cependant, c'est selon les processus de pré-claquage, qu'on classe les mécanismes
de claquage des diélectriques solides. lls sont décrits dans plusieurs ouvrages [13-15]. Les
principaux sont :

o Le claguage électromécanique résulte de la conjugaison des contraintes mécanique et
électrique. Un tel mécanisme est di a la pression électrostatique qu’exercent les électrodes sur
I’isolant. Si cette pression est trop importante, 1’épaisseur de I’isolant peut diminuer, en
conséquence le champ électrique augmente et la tension de claquage diminue. Un tel effet peut
étre plus important pour une température élevée ou un échauffement du matériau. 1l est

cependant tres rare dans les systemes électriques. La pression exercée sur I'échantillon est [15]:
1 14

V étant la tension appliquée et do I'épaisseur initiale de I'échantillon.

A I'équilibre, cette pression sera égale a la réaction élastique du matériau et on aura :

SFERP =YD (D)
Y est le module d"Young (ou d'élasticité) du matériau et d son épaisseur aprés compression.
. claquage thermique: Lorsque la conductivité électrique d’un matériau est trop importante,
en général a cause d’une température €élevée, la densité de courant occasionne plus de pertes et
donc un échauffement par effet Joule. Cet échauffement augmente la conductivité, créant un

emballement thermique. L’équilibre entre la dissipation thermique et 1’énergie prise au champ
est décrit par 1’équation différentielle suivante :
0+ E? = C, » 2 - div(k  gradT) (1.8)
o : conductivité électrique
Cv: Capacité thermique .
k : conductiviteé thermique.
o Le claquage électrique: On peut distinguer 2 groupes de théories de claquage électrique:
les théories de claquage intrinséque et les théories de claguage par avalanches.
Pour le 1°" groupe, c'est l'intensité du champ pour laquelle apparait une instabilité du courant

électronique dans le dielectrique qui correspond au champ critiqgue provoquant le claquage

-
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intrinseque. Pour le 2eme groupe, on admet comme critére de claquage l'intensité du champ
électrique pour laquelle le processus de multiplication d'électrons dans le diélectrique atteint des
proportions inadmissibles (avalanches). Une structure filamentaire ramifiée constituée de micro-
canaux se forme: I’arborescence électrique (figure 1.3). La propagation des arborescences
électriques a fait I’objet de nombreux travaux. Les plus récents sont ceux de Dissado [18] et
Champion et Dodd [19-20] ; cependant d’autres études ont abordé ce phénomene dans les années
80 [17, 21].

Figure 1.3: Exemple d’arborescence [23].

1.7.2. Lois de vieillissement:

Nous présentons ci-dessous quelques lois qui décrivent le comportement du matériau dans le
temps.

1.7.2.1. Loi de vieillissement thermique :

Généralement, les études, portant sur des contraintes thermiques appliquées a des

matériaux, font appel au modéle arrhénien. Ce modéle est basé sur I’observation de la propriété P
qui est en fait la tension de claquage [22- 24].du matériau, évoluant dans le temps suivant la
fonction F(P). Le vieillissement peut étre défini par :

F(P) =L x tou L est la vitesse (ou taux) de vieillissement.

En 1981, Simoni a donné un modéle basé sur 1’équation d’Arrhénius qui définit la constante de

vitesse d’une réaction chimique [25]:
Ly = Axexp(7) (1.9)
Lt étant la constante de vitesse de la réaction considérée, et dans notre cas c’est le taux de

vieillissement. A et B sont des constantes . B est équivalent a une énergie d’activation en ‘Ket T

la température absolue.
1

Si onposeATzi——
To T
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Et a la base de I’équation (1.9),0na Ly = L, * exp(—BAT) (1.10)

La connaissance de la durée de vie & deux temperatures permet de déterminer B et Lo
(durée de vie a To).
1.7.2.2. Lois de vieillissement électrique :

Sous contrainte électrique, les lois de durées de vie sont principalement établies selon
deux modeles [25-26] :

v la loi de puissance inverse ou la durée de vie du matériau s’exprime par 1’équation :
Ly =Cx (=)™ (1.12)
Eo
v la loi exponentielle, par analogie au vieillissement thermique, cette loi s’€crit :
Lg = K xexp(—h * (E — Ey)) (1.12)

ou Le est la durée de vie sous le champ électrique E.
Eo est une valeur seuil du champ électrique au-dessus de laquelle le vieillissement est effectif. C,
n, K et h sont des constantes.

Cependant, lorsque aucune contrainte ¢électrique n’est appliquée au matériau a
température ambiante, sa durée de vie doit étre Lo telle que définie par le vieillissement
thermique.

Ainsi dans le cas du modele en puissance inverse, on a le systéeme

In (i—T> = —B x AT

0
(1.13)
L E
In (i) = —nxIn()
Pour le modeéle exponentiel, le systeme devient :
In (L) = —B « AT
0 (1.14)

In (3£) = —h « (E — Eo)

0
Car pour E = Eq, Le = Lo = K.
1.7.2.3. Lois de vieillissement électro-thermique:
Eyring a développé un modeéle qui exprime la durée de vie avec le couplage des

contraintes électrique et thermique [16] :

L =Axexp (_TB) * exp[((a + g) * f(E — EO))] (1.15)
avec A, B, a et b des constantes indépendantes du temps, de la température et de la contrainte

électrique. f(E — E0) est une fonction de la contrainte électrique.

10
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B : Notion de contrainte seuil.

La notion seuil c’est la valeur de la contrainte en-dessous de laquelle la durée de vie tend

vers 1’infini en 1’absence d’autres facteurs de dégradation.

Propriété P

Temps t

Figure 1.4: Représentation de la durée de vie d’'un isolant avec une valeur seuil de la contrainte
électrique [27].
1.7.3. Etudes des charges d’espace:

Un isolant parfait ne devrait pas contenir d’autres charges que les noyaux atomiques et
les électrons des couches internes de valence. En réalité, il n’existe pas d’isolant parfait. Ainsi,
lorsqu’un isolant est soumis a de fortes contraintes (champ électrique élevé, irradiations, efforts
et frottements mécaniques importants, variations de température), il apparait dans certaines
régions de I’isolant un exces de charges €lectriques, qu’on appelle charges d’espace. Ces charges
présentes dans le matériau peuvent provenir:

v de la dissociation d’especes neutres ou de la migration d’espeéces ioniques, sous 1’action
de la température et/ou de la contrainte électrique. Ces espéces pouvent étre des molécules du
matériau ou des adjuvants divers (catalyseur, anti-oxydants, impuretés) ;

v I’injection de charges a partir des électrodes.

Et pour mieux éclaircir la description et 1’interprétation des résultats expérimentaux (entre autre
les charges d’espace) qui seront presentées dans le troisieme chapitre, il est nécessaire de définir
quelques termes qui seront utilisés [28].

v Charges d’espace : Elles sont définies comme étant ’ensemble des charges électriques,
intrinséques ou extrinséques, contenues dans un isolant. Elles peuvent étre des ions, positifs ou

négatifs, des électrons (e-) ou des trous (+).

|
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v Charges capacitives : Ces charges sont situées sur les électrodes et sont dues a la tension
appliquée (Q =CV).
v Charges induites : Ces charges sont localisées sur les électrodes et sont dues a la présence
de charges dans I’isolant, ou résultent de la polarisation du matériau.
v Charges intrinseques : Charges d’espace qui sont présentes dans le matériau avant toute
contrainte. Elles sont issues des composés de base, additifs ou impuretés [29-30].
v Charges extrinseques : Charges d’espace qui ont été introduites dans le matériau par les
contraintes appliquées (traitements ou essais).
v Homocharges : Charges d’espace situées a proximité d’une électrode, de méme signe que
cette électrode (i.e. charges positives a 1’anode, charges négatives a la cathode) [31].
v Hétérocharges : Charges d’espace situées a proximité d’une électrode, de signe opposé a
cette €lectrode (i.e. charges positives a la cathode, charges négatives a 1’anode).
1.7.4. Effet des charges d’espace sur le comportement des isolants :

Suite a la présence de charges d’espace dans le volume d’un isolant électrique, le champ
électrique appliqué va subir une distorsion.

La figure 1.5 illustre une des modifications du profil de champ en présence des charges
d’espace de différentes sources [32]. .
Ces renforcements locaux peuvent également étre a ’origine des défauts responsables de la
dégradation rapide de I’isolant telles que les décharges partielles et les arborescences. Zhang,
Lewiner et Alquié ont observé que le champ appliqué peut étre multiplié par un facteur 5 a 8 au
voisinage des électrodes apres de longues polarisations sous contrainte continue [33].
A cet effet, les charges d’espace sont les responsables du vieillissement "silencieux" des isolants.
Elles sont donc prises en compte dans les récents modéles de vieillissement tels que celui de
Dissado, Mazzanti et Montanari [34] ou de Crine [35].

-
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Figure 1.5: Charges d’espace et distorsion du champ électrique [36].
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1.7.5. Role des charges d’espace selon les modeéles de vieillissement:

Dans les années 1990, les différents modéles développés évoluent et considerent alors
que les charges d’espace ont un role dans le vieillissement des matériaux. Dissado, Mazzanti et
Montanari décrivent 1’influence des charges d’espace sur le vieillissement comme suit [34, 37-
38].

Pour ces auteurs, ’endommagement est associé a la présence de micro plutét que de
macro défauts. Les défauts microscopiques ou mésoscopiques sont associés a des régions de
charges d’espace. Ces derniéres sont surtout piégées par les parois des cavités déja ou non
présentes dans I’isolant ou sont localisées au niveau des inclusions et des contaminants
conducteurs ou non.

Elles modifient significativement le champ local, augmentent la vitesse de réaction de
vieillissement et peuvent introduire de nouveaux modes de dégradation. La distribution de ces
charges d’espace dans 1’isolant crée donc des champs locaux. Ces auteurs ont développé un
modéle sur la base de ce phénomene [39].

En considérant qu’un matériau polymeére est constitué de sites réactionnels, chimiques ou
morphologiques, soumis a une réaction locale, 1’isolant arrive en fin de vie lorsqu’une quantité
critique de sites est passée de 1’état initial a I’état final. Ces états sont représentés respectivement
en 1 et 2 sur la figure 1.6. A I’issue de la fabrication, la quasi-totalité des sites est dans 1’état 1
puis 1’équilibre thermodynamique tend a s’établir. Si, a I’équilibre, la quantité critique de sites a
I’état 2 n’est pas atteinte, 1’isolant a une durée de vie qui n’est pas affectée par la contrainte.
C'est-a-dire, lorsque le matériau est soumis a un champ électrique, des charges électriques sont
injectées dans le matériau, atteignant a plus ou moins long terme une densité stationnaire. L’effet
des charges d’espace sur ce modele est de deux natures :

v L’énergie ¢électrostatique générée par la présence des charges augmente 1’énergie des sites
réactionnels. Cependant, I’ensemble des états (1 et 2) est affecté par ce gain en énergie et
I’équilibre n’est pas modifié. Un processus de vieillissement peut toutefois intervenir par
réaction chimique avec les charges injectées.

v La présence des charges d’espace induit une contrainte mécanique dans le matériau.
L’énergie mécanique mise en jeu peut alors étre absorbée par les sites réactionnels a I’état 1,
facilitant alors la transition vers 1’état 2. Les contraintes mécaniques résiduelles peuvent étre a
I’origine de défauts dont la présence est fatale a I’isolant (fissures, vacuoles).

Ce modeéle est proche de celui qu’utilise Crine pour la détermination des durées de vie a partir de

mesures de tension de claquage sur du polyéthylene réticulé [35, 40].

-
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Energie libre

Coordonnées de la réaction

Figure 1.6: Diagramme d’énergie [37,39].

1.8. Régimes de conduction :
1.8.1. Courant ohmique :

Les matériaux isolants obéissent également a la loi d’Ohm. La densité de courant
circulant dans le matériau s’exprime en fonction du champ électrique par :

J=0+E (1.16)

J étant la densité de courant (A/m?), E le champ électrique appliqué (V/m) et o la conductivité du
matériau (S/m).
La caractéristique courant-tension dans ce cas est linéaire. Cette loi est obtenue lorsque la
conductivité du matériau ne dépend pas du champ appliqué, elle est donc limitée a de faibles
contraintes électriques (quelques kV/mm).
1.8.2. Mécanisme Poole-Frenkel:

Ce mécanisme décrit le déplacement de porteurs se trouvant dans la bande de conduction
et pouvant étre piéges. La figure 1.7 représente la configuration énergétique d’un pi¢ge dans le

matériau
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Figure 1.7: Modification d’un piege énergétique par l’application d’'un champ électrique.

Un porteur issu de la bande de conduction peut donc étre piégé a la profondeur ®o. Ce
porteur peut se dépiéger en acquérant une énergie thermique KT permettant de passer au dessus
de la barriére. Lorsqu’un champ électrique est appliqué au matériau, la configuration énergétique
est modifiée et la barriere de potentiel est abaissée de la quantité :

AD = &y — D = BppE /2 (1.17)

ou fer est la constante de Poole-Frenkel qui s’écrit [41]

Bor = |—= (1.18)

4xEpxEQ
Frenkel a déterminé I’expression de la conductivité en fonction du champ appliqué. Cette

expression est donnée par 1’équation 1.19, représentée par une droite sur un graphique lno =
f(E) [41-42] :

®o—Bpp+E !
[ bt ) (1.19)

0 = 0p * exp
1.8.3. Modéle de la conduction par saut (ionique):

Le mécanisme Poole-Frenkel décrit au paragraphe précédent est observé pour une faible
guantité de pieges. Ces pieges sont considérés alors comme isolés. Lorsque la densité de pieges
augmente, la configuration énergétique est telle que représentée sur la figure 1.8.

Le mécanisme de conduction ionique consiste en une série de sauts au dessus des barrieres de
potentiel, ce qui permet aux ions de se déplacer d’un état énergétique a ’autre. La densité du

courant est donnée par I’équation [43]:

J =Jo sinh |27] (1.20)

Ou A représente la distance de saut ionique.
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On a alors deux cas de figure :

—-Sig*A*E < kg =T, le courant est alors proportionnel au champ et on a un comportement
ohmique.

— Sinon, dans le cas des champs forts (de ’ordre de 107 V=m) [42,44].

= — M]
J=Jo exp |~ 527 (1.21)
, . . . , $Ax
Pour le tracé de In J = f(E), on doit alors obtenir une droite d’une pente ‘j{ f
B*
«LEnergie
7N
T\
o
1 !
@1 | /
W, /" . . ¥ ‘I:]} |
H v L. '
.\_!./.'.
. ™ en
) 2 - 2 * Distance

L

Figure 1.8: Conduction par saut: représentation des hauteurs de barriére [45].

Quelques valeurs de A sont données dans le tableau 1.2.

Matériau | AM(nm) Référence
PE 2.2 | Lawson [44]
HDPE 0.9 | Mizutano et leda [46]
PEEK 5.0 | Das-Gupta et Brockley [47]
Epoxy 1.0 | Griséri et al. [48]

Tableau 1.2: Valeurs de A(n.m) obtenues dans différents matériaux
1.8.4. Courant limité par charges d’espace (SCLC):

Le régime de conduction SCLC (Space Charge Limited Current) [49-50] décrit
I’évolution du courant lorsque les charges injectées sont plus importantes que les charges
intrinséques. La figure 1.9 représente la caractéristique densité de courant-tension, avec les
différents régimes associés a cette conduction.

On peut distinguer deux régimes caractérisés par des pentes différentes.

e lapente p =1, cette région correspond au régime ohmique (Champ faible, zone A).
e Lapentep=>2, cette région correspond aux différents régimes d’injection de

charges (zones B, C, D).
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A: Loi d’Ohm due aux porteurs intrinséques. B: Loi de Mott-Gumey due aux piéges.

C: Région limite de remplissage des pieges (TFL). D: Loi de Mott-Gumey sans pieges.
Figure 1.9: Caractéristique courant-tension pour un mécanisme de conduction limité par charge
d’espace [50].

La relation courant-tension va dépendre de la répartition énergétique et de la densité des
pieges. En pratique, ce régime d’injection est souvent simplifi¢ par une approximation avec la loi

de Mott-Gurney :
9 v?
]=§*£r*£0*9*u*5 (1.22)
Ou 6 est le rapport du nombre des porteurs libres/porteurs piégés ; le produit 6*p est la mobilité
effective ; d est I’épaisseur de I’échantillon; et V la tension appliquée. Différentes tensions de

transitions de cette caractéristique sont représentées sur la figure 1.9, elles sont définies

analytiquement par :

2

9

Virs = 3 ¥ *MNg * £rEo (1.23)
9 2

Virp = g d*no* 0e,2, (1.24)
9 d?

VrrL =§*Q*Nt*a (1.25)

Vus: la valeur de la tension pour laquelle les porteurs injectés sont prédominants par rapport aux
porteurs intrinseques.
VeL: la valeur de la tension pour laquelle tous les pieges ont capté un porteur.

N : est la densité totale de piéges.

1.9. Décharges partielles:

Selon la CEI, une décharge partielle est une décharge localisée dans une isolation. Celle-
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ci est dite partielle car elle ne court-circuite pas I’ensemble de [I’isolation. Plusieurs
classifications des décharges partielles ont été proposées; elles varient selon le critere de
sélection utilisé. Par exemple, Kreuger [51] classe les décharges en fonction de leur localisation
et définit quatre catégories (Figure 1.10) :

o Les decharges internes: elles prennent naissance en des endroits du diélectrique ou la
rigidité diélectrique est faible. Une cavité dans un solide ou une bulle dans un liquide par
exemple.

o Les décharges de surface: clles se manifestent lorsqu’un champ tangentiel important
existe a la surface d’un diélectrique.

o Les décharges couronnes: elles prennent naissance dans le matériau aux endroits ou le
champ électrique est tres renforcé (par exemple par un effet de pointe). La décharge est restreinte
a une zone réduite entourant la pointe.

o Les arborescences: un “arbre électrique” prend naissance sur un défaut de I’isolation. Il

y a croissance d’une structure ramifiée composée de plusieurs branches.

Figure 1.10 : Différents types de décharges partielles selon Kreuger : interne (a), surface (b),

couronne (c) et en arborescence (d).
1.9.1. Caractérisation des décharges partielles :
L’objet de ce paragraphe est de décrire bricvement les caractéristiques principales des
décharges partielles de surface.
1.9.1.1. Décharges surfaciques :
Lorsqu’on est en présence de structures isolantes hétérogenes, on peut toujours s'attendre
a des décharges surfaciques lorsque des champs tangentiels importants apparaissent aux

interfaces. La Figure 1.11 donne deux exemples typiques de décharges de surface.
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Figure 1.11: Configuration de décharges de surface [52].

La forme de base des lignes équipotentielles peut étre illustrée par des capacités CO et C1.
Comme la capacité Co est beaucoup plus grande que Ci, la quasi-totalité de la tension se trouvera
appliquée aux bornes de Ci. Quand la tension dépasse une tension dite seuil, des décharges
partielles de couronnes apparaissent. Celles-ci se développent avec 1’augmentation de la tension
donnant naissance a des décharges glissantes le long de la surface de l'isolant. L'intensité des ces

décharges surfaciques et la tension de leur apparition dépendent de la capacité Co [52].

1.10. Phénoménes d’interface:

L’¢étude des phénomenes de décharges surfaciques sur un isolateur en présence de gaz (ou
mélange) est d’une importance capitale pour la conception et le dimensionnement des
composants et systémes électriques comme les buses de disjoncteurs (GIS, GCB, Switchgears
...), les espaceurs (ou cbnes) dans les cables a isolation gazeuse, les isolateurs de support et de
traversée dans les appareils (transformateurs et condensateurs de puissance ...) et les lignes de
transmission et de distribution de 1’énergie électrique. Les mécanismes de décharge surfacique
sont tres complexes. Ils dépendent de plusieurs paramétres comme les propriétés physiques et
géométriques du solide, le type de gaz (ou mélange) et sa pression, la géométrie des électrodes
ainsi que la forme, la polarité et I’amplitude de la tension appliquée.

Méme si certaines données expérimentales sur ce type de décharges existent [53-58],
I’interprétation physique du phénomeéne est minime. Il est cependant bien connu qu'en présence
de ces structures isolantes, plusieurs phénomenes physiques peuvent mener a lI'apparition précoce
d'une décharge dans lintervalle inter électrodes. Parmi ces phénoménes, on peut citer
principalement :

¢ linteraction (effet combiné) dynamique entre la décharge glissante et la surface du solide

diélectrique [55, 58,59].

20
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e |'accumulation de charges électriques surfaciques [57,60], la modification des
coefficients d'ionisation et d'attachement [61,62].

e ainsi que le phénomene de distorsion du champ électrique [56, 62-64].

1.10.1. Charges surfaciques:

Les isolants utilisés dans les systemes de puissance sont susceptibles de se charger
électriguement comme mentionné précédemment.

Les mécanismes qui y sont impliqués sont largement affectés par les charges accumulées
a la surface de I’isolateur [79, 82, 89]. A priori, ces charges surfaciques sont susceptibles de
modifier la distribution spatiale du champ électrique entre autres le long de I'axe des électrodes
[57,60, 61]. Elles peuvent également augmenter I'énergie interne du diélectrique en introduisant
un terme d'énergie électrostatique et un terme électromécanique associés a la déformation du
réseau atomique [60]. En conséquence, elles peuvent changer les conditions de pré-disruption et
créer alors des conditions de champ favorables a I'apparition des couronnes de streamers
notamment au milieu de l'intervalle inter électrode [88]. La dynamique de la décharge peut
également étre influencée par I’apport énergétique de ces charges surfaciques en amplifiant le
taux d'ionisation effectif pour une disruption prématurée [58].
1.10.1.2. Accumulation de charges surfaciques:

Des connaissances actuelles, on peut distinguer trois mécanismes pouvant conduire a
I’accumulation de charge a la surface d’un isolant solide [66]:

(1) le transport via le gaz de remplissage,

(2) la conduction surfacique

(3) la conduction a l'intérieur du diélectrique [65].
Différents mécanismes peuvent étre impliqués dans la génération de charges électriques [67]. Le
mécanisme (1) suggére que les charges produites autour d'une électrode diffusent dans le gaz de
remplissage a travers des lignes de champ pour s‘accumuler vers le centre de la surface du
diélectrique . Quant au second (2), il préconise la circulation de charges a la surface du solide par
I'effet du courant de fuite, alors que le troisieme (3) est basé sur la migration vers I'extérieur de la
surface du solide de charges produites a l'intérieur du diélectrique. Plusieurs travaux ont révélé
gue le mécanisme (1) était le plus conséquent. Cependant cela ne signifie pas que les deux autres
ne peuvent pas étre trés efficaces si les conditions leur donnant naissance (caractéristique du
champ appliqué, inhomogéneité du diélectrique) sont accentuées.
1.10.1.3. Charges surfaciques et champ électrique:

Apres avoir été générés et transportés, les porteurs de charges s’accumulent a la surface

-
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de I’isolant solide. Ces charges surfaciques modifient la distribution du champ électrique initial
[68-70].

Considérons le schéma ci-dessous représentant une interface gaz/solide soumis a un champ
électrique. La composante du champ incident dans le gaz vaut Eo, et celle dans le solide

diélectrique est Ei (figure 1.12).

Eo. Jo. €o. Op

/%Ei«. Ji, &, O /
%/////////////////////////////////// 7

Figure 1.12: Interface solide/gaz soumis a un champ électrique.

En appliquant les équations de continuité et de deplacement, on peut écrire :

g * Eno— & * By = 05
{Uo *Epno— 0y *Ep; = —% (1.26)
ou Enyo et En;i représentent respectivement les composantes normales des vecteurs champs E, et
Ei.

La composante la plus affectée du champ, selon la disposition du solide, est la
composante normale [68]. Les charges accumulées agissent sur elle en la diminuant du c6té du
gaz tout en l'accentuant du coté du solide diélectrique. Cependant, cette composante normale ne
pourra pas étre inversée méme si elle peut étre largement réduite, ce qui signifierait que les
pertes diélectriques deviennent nulles [71]. La composante tangentielle du champ a aussi
tendance a changer sous 1’effet des charges surfaciques. Une accumulation de charges négatives
du cété de lI'anode et de charges positives du c6té de la cathode, renforce le champ tangentiel
total dans les régions des électrodes et 1’affaiblit dans la zone centrale de l'intervalle [72,68].
Cette variation est accompagnée de la réduction du champ normal jusqu'a ce que le régime
stabilisé soit atteint. Dans le cas extréme ou le champ normal devient proche de zéro, le champ
tangentiel sera constant et égal au champ moyen sur toute la surface du diélectrique [73]. Etant
donné que, durant tout le régime transitoire, le champ varie avec le temps avant d’atteindre cette
condition de stabilité, le champ tangentiel sera faible au voisinage des électrodes et plus grand
que le champ moyen dans la zone centrale de la surface du diélectrique [68]. Ce phénomeéne est
aussi obtenu lorsque, pour une raison ou une autre, la variation du champ tangentiel vers le
régime de saturation est stoppée avant que la condition de stabilité ne soit atteinte. La variation
de la composante tangentielle du champ montre que, tant qu'il n'y a pas d’intensification du

champ au niveau des électrodes, le champ électrique total est renforce sur la surface du
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diélectrique & mi-chemin des électrodes [72, 68, 74].

Dans le cas du régime alternatif, I'accumulation de charges est moins sévére qu'en régime
continu car la constante de temps d’accumulation est beaucoup plus grande [68]. Cela est dii a la
variation permanente du champ appliqué en alternatif.

1.10.2. Distorsion du champ électrique:

Le systeme le plus simple pour obtenir des décharges surfaciques est le systéme pointe -
plan [75-77]. La distribution du champ électrique dans cet espace inter électrode est susceptible
d’étre modifiée par la présence d’un matériau diélectrique. Le comportement du champ, selon
que la surface du diélectrique comporte ou non des charges électriques, n’est pas le méme.
L’accumulation de charges a la surface du diélectrique peut avoir comme conséquence la
distorsion du champ électrique entre les électrodes. La figure 1.13 montre des résultats de
simulations effectuées en configuration pointe - plan pour déterminer le champ électrique dans
I’espace inter électrode pour de petits intervalles et/ou en présence d’un diélectrique chargé ou

non [78-79].
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Figure 1.13: Distribution des lignes du champ électrique dans [’espace inter électrode en
présence d'un diélectrigue. @) non chargé  b) chargé [79].

En outre, la génération d'une décharge glissante a la surface d’un diélectrique solide en
présence de gaz (interface gaz/solide) dépend de la condition essentielle de I'existence d'une
composante tangentielle du champ électrique a la surface du diélectrique [68,80]. La figure 1.14
[81] donne une illustration de ce phénomeéne lorsqu'une surface diélectrique est placée entre deux

électrodes.
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Figure 1.14 : Comparaison du champ électrique autour de I'électrode haute tension dans I'air et
en présence de surface diélectrique [81].

(@) : lignes de champ dans un gap d‘air
(b) : lignes de champ en présence d'une surface de PVC (e= 4)
(¢) : champ maximal sur une surface de PVC en présence d’air
(d) : champ axial dans I'air en présence d'une surface de PVC

La distribution du champ est obtenue par simulation numérique pour un systeme
d'électrodes tige — plan. On remarque que le diélectrique solide placé paralléelement a I'axe des
électrodes peut déformer les lignes de champ en les dirigeant vers sa surface et en accentuant le
champ aux alentours de I'électrode haute tension [81]. La ligne de champ maximal longe la
surface du diélectrique solide en partant du point de I'électrode haute tension ou le champ est le
plus élevé. Par comparaison aux phénomenes se produisant dans I’air, la déformation des lignes
de champ en présence d'un solide diélectrique entraine un champ géométrique largement
renforcé au voisinage de I'électrode haute tension et brusquement affaibli lorsqu'on s'‘éloigne de
cette zone. Cette distorsion du champ est due au fait que la permittivité du solide diélectrique est
relativement élevée par rapport a celle de ’air. En présence de la surface diélectrique, le volume
critique, tel que défini dans le cas de l'air, sera reduit [82-83]. En effet, I'affaiblissement brutal du
champ pour des points éloignés de I'électrode haute tension placerait le champ critique
d'ionisation a une distance plus proche de I'électrode haute tension qu'il ne le serait dans le cas de
I'air.

Cette réduction du volume critique indiquerait, pour une tension donnée, une probabilité de
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génération d’¢électrons plus faible. Autrement dit, la tension requise pour amorcer une couronne
de streamers en présence d'un solide diélectrique serait plus grande que celle dans le cas de l'air
seul. Ce résultat théorique est cependant en contradiction avec ceux rapportés par d’autres
chercheurs [81-86]. Il est donc certain que les mécanismes conduisant a la formation d'une
décharge surfacique en présence de gaz ne peuvent dépendre uniquement de la distribution du
champ électrique et de son intensité. Plusieurs autres facteurs telles que la température et la
pression, et surtout la nature des deux phases constituant l'interface, notamment le gaz (ou
mélange), la composition et la surface du solide diélectrique, entrent en jeu [87, 81, 68]. Ces
facteurs, ajoutés a la distribution du champ local, auront naturellement comme principal effet de
modifier les facteurs d'ionisation et d'attachement initiaux de I'intervalle de gaz.
1.10.3. Influence de la surface diélectrique sur ’initiation et la propagation des streamers:
L’initiation et la propagation des streamers en présence d’une surface diélectrique,
comme dans le cas de 1’air, seront fortement contrélées par les coefficients d’attachement et
d’ionisation [81]. Seulement ceux-ci seront grandement affectés par la présence de cette surface.
Alors une surface diélectrique modifie les coefficients d’ionisation et d’attachement de deux
facons selon la théorie proposée par Gallimberti et al [81] et mise en évidence par la figure 1.15
ci-dessous :
> elle émet des électrons par 1’effet du bombardement des photons. Ceci contribue a fournir
davantage d’¢électrons déclencheurs d’avalanches et a favoriser davantage d’ionisations
collisionnelles par augmentation de la quantité d’électrons présents dans le processus de la
décharge. Cet effet a d’ailleurs été expérimentalement démontré sur les surfaces PTFE en
présence de SF6 [81].
> Elle peut attacher les électrons par des pieges et les ions positifs par attraction
électrostatique causant ainsi davantage d’attachement en plus de celui déja induit par le gaz de

remplissage de I’intervalle inter électrodes.

Figure 1.15 : Processus fondamentaux contribuant aux phénoménes d’ionisation et
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d’attachement dans la propagation d’un streamer a traves une surface diélectrique.
(@) : ion positif capturé par les forces électrostatiques
(b) : électron capturé a travers les pieges surfaciques
(c) : extraction d’un photoélectron contribuant aux ionisations collisionnelles
La figure 1.16 ci-dessous présente les coefficients d’ionisation et d’attachement dans le cas de

’air et ceux modifiés par la présence d’une surface de PVC.
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Figure 1.16: Coefficients d’ionisation et d’attachement de I'air respectivement o0 et n0 (traits en
pointillés) et ceux favorisés par la présence d 'une surface en PVC (traits continus)[81].
Comme le suggere le mécanisme présenté par la figure 1.15, on peut s’attendre a ce que
I’initiation et la propagation des streamers le long d’une surface di¢lectrique soient controlées
par des coefficients d’ionisation et d’attachement plus grands que ceux dans I’air. Ceci est de
plus conforté par le fait que les recombinaisons des ions positifs sur des surfaces diélectriques
peuvent contribuer a extraire des électrons de celles-ci ou du gaz environnant.
La plus faible énergie requise pour arracher un électron d’un solide est appelée travail
d’extraction (e@). Cette énergie peut se présenter sous différentes formes : thermique (phonons,

kT), photonique (hv), énergie potentielle des atomes et des ions (eV*, eVi), énergie cinétique

(¥2mV?2) etc.
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I.11. Les isolateurs composites :

Comme application des composites dans les réseaux électriques, nous décrivons dans le
paragraphe suivant la configuration d’un isolateur type en composite.

L’intérét principal des isolateurs en composite est leur meilleure tenue a la pollution, leur
faible encombrement, leur résistance a la dégradation et leur légereté [88]. L’isolateur en
composite doit répondre aux dispositions des spécifications technique telle que les normes (CEI
1109 ; CEI 61466 parties 1 et 2; CEI 120). Il est constitué de trois parties essentielles qui sont
montres sur la Figure 1.17
1.11.1. Noyau: c’est I’élément mécanique porteur des isolateurs, il est composé d’une tige en
résine Epoxy renforcée par des fibres de verre disposées dans une matrice a base de résine, la
qualité des matériaux utilisés assure une résistance méecanique maximale en traction pour un
fonctionnement fiable au cours du temps.

1.11.2. Revétement (jupe): Constitué d’un matériau isolant synthétique tel que les caoutchoucs
élastomeére silicone ou EPDM ....etc de haute qualité d’isolation, Ce revétement doit offrir a
I’isolateur une remarquable résistance aux différentes sollicitations atmosphériques et aux
intemperies.

Une gaine intermédiaire réalisée par une matiére isolante assure la liaison entre le revétement et
le noyau.

1.11.3. Les extrémités meétalliques: Faites en acier forgé galvanisé a chaud et assemblées par
une liaison mécanique a sertissage coaxial pour assurer une haute résistance mécanique et aussi

pour ¢liminer les infiltrations d’eau.
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1: Noyau; 2: Tige; 3: Revétement; 4: d'ailettes; 5: Les extrémités métalliques.

Figure 1.17: Les composantes de [’isolateur composite.

1.12. Les cables électriques:
De méme, les composites sont utilisés dans la fabrication des cables électriques a haute

tension qui sont utilisés pour le transport d'électricité, que ce soit en courant alternatif ou en

g
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courant continu. Nous décrivons dans le paragraphe suivant la configuration d’un céble
électrique MT.
Il est composé de différentes parties assemblées de maniere concentrique (Fig. 1.18) et il doit
répondre aux dispositions des spécifications techniques telles que les normes (IEC-60332.1, 60
502-2.60840 et UNE-EN 50265-1 UNE-EN 50267

Les principales parties sont les suivantes. Au centre un conducteur représentant 1’ame
permet de transporter I'électricité, ensuite vient une isolation électrique pour empécher le courant
de s'‘écouler vers la terre, le tout est entouré d'une gaine métallique afin de confiner le champ
électrique a l'intérieur du céble et d’assurer une protection extérieure qui assure de bonnes

propriétés méecaniques et le protege des agressions extérieures.

Ame en cuivre ou en aluminium.

Ecran semi-conducteur extrudé sur I’ame.
Enveloppe isolante : en polyéthyléne réticulé.
Ecran semi-conducteur pelable sur isolant.
Ecran constitué d’un ruban en cuivre de 0,1 mm
d’épaisseur enroulé en hélice.

6. Gaine extérieure: noire en PVC

i wn e

Figure 1.18 : Les composantes d 'un cable électrique MT.
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CHAPITRE II.

Modelisation et Techniques Expérimentales

I1.1. Introduction:

Differentes méthodes de modélisation et d’élaboration, solide et chimique, sont utilisées
pour la réalisation d’un systéme d’isolation électrique [1-2]. Les performances de ces systémes
dépendent des théories de modélisation d’une part [3] et du type de matériaux d’autre part [4-5].
Nous exposons dans ce chapitre les techniques d’élaboration et les procédures de mise en ceuvre des
échantillons utilisés. Les différentes testes expérimentaux de vieillissement dans deux
environnement sec et humide seront exposés. De méme les techniques de caractérisations utilisées
MEB, DRX, EDS et TFIR sont aussi décrits dans ce chapitre.

La deuxiéme partie théorique est consacrée a la modélisation et I’amélioration d’un modé¢le

de claquage superficielle d’isolation dans lequel on tient compte du type de matériaux utilisé.

Partie A : Techniques Expérimentales:

11.2.Matiere premiére :

Les matériaux utilises sont le PVC et le PRC comme matrice d’isolation, et I’oxyde de
titanate de barium (BaTiO3) comme charge. Le PVC est fourni par le Laboratoire de génie des
polymeéres Sétif et le PRC par la société ENICAB de BISKRA.

11.2.1. Le polyéthyléne réticulé chimiquement (PRC):
11.2.1.1 Mise en ceuvre du PRC:

Le PRC est obtenu a base de polyéthylene (PE). Le procédé le plus utilisé consiste a
incorporer du peroxyde de dicumyl (Figure 11-1) a une teneur de 2% dans le PE, avant ou pendant
I’extrusion puis a soumettre le mélange a une température supérieure a 150°C sous une pression de

vapeur d‘eau ou d’azote.
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t,

Figure 11.1: Molécule du PRC [6].

Le taux de réticulation est caractérisé par le nombre des pontages : il est évalué par des méthodes

chimiques ou des essais mécaniques. Le PRC a une morphologie sphérulitique semi-cristalline.
L’ unité morphologique est le sphérulite. C’est un corps polyédrique, généré a partir d’un noyau et
enveloppé par une matrice amorphe [7-8].
11.2.1.2 Avantages et inconvénients de I’isolation en PRC :

Le PRC présente les avantages suivants :
Pertes diélectriques extrémement faibles et quasi indépendantes de la température;
Bonne étanchéité a I’eau ;
Forte résistance d’isolement ;
Meilleure conductivité thermique;
Haute rigidité diélectrique ;
Température de fonctionnement élevée (90°C en service normal) ;
Bonne tenue en court-circuit (a 250°C).
Toutefois le PRC présente certains inconvénients par rapport aux polyéthylene basse densité
(PEBD) et polyéthylene haute densité (PEHD) [7]:
Filtrage plus difficile: au cours de la fabrication, on impose un filtrage permettant d’éviter les
inclusions et les protubérances et d’éliminer certaines particules telles que les fibres de verres.
porosité et teneur en eau plus importantes: Avec le meilleur procédé de réticulation seche, la
teneur en eau atteint dans le PRC plus de 100ppm, alors que la quantité d’eau maximale admise
dans les cables HT a isolation PE est de 10ppm [9].
11.2.2. Le Polychlorure de vinyle (PVC) :

11.2.2.1 Formulation et mise en eceuvre du PVC :
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Figure 11.2: Molécule de polychlorure de vinyle (PVC).

Le processus de polymérisation consiste a souder bout a bout en une longue chaine un grand
nombre de molécules identiques du produit de base (CHsCI). Cet assemblage forme des molécules
géantes ou des macromolécules constituant un nouveau produit appelé (polymeére) Fig.11.3. Cette
polymérisation se produit sous I’effet d’une température et d’une pression élevées ainsi que SOUS
I’influence d’un catalyseur éventuel. Ce processus de polymérisation est détaillé dans la référence
[10]:

|
C)=|::H2 - —CHy—CH—CH;—CH
H | |

Folymérisation C C
CH—CH
Cl
n
Monomeére chlorure de vinyle Folymere polychlorure de vinyle

Figure 11-3 : Polymérisation du PVC.

11.2.3. Comparaison des propriétés électriques des polymeres:

Rigidité électrique
p(Q.m) &r Tgo
(Kv/m)
EPDM
o . N . >10% | 3-3.67 | >0.002 20-30
(éthyléne-propyléne-diene monomere)
PVC 10%6 3.4 0.0001 37
PRC 10%2 2.5 0.0003 55-70

Tableau I1-1 : Comparaissions des parameétres électriques.
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11.2.4. L’oxyde de titanate de baryum (BaTiOs3):

C’est au milieu des années 1940 que Wul et Goldman ont mis en évidence la tres grande
permittivité diélectrique (plusieurs milliers) du BaTiOsz [11], dont les propriétés ferroelectriques ont
été étudieées par la suite par d’autres chercheurs. Le composé BaTiO3 possede une structure de type

perovskite ayant une symétrie cubique [12].

Figure 11.4 : Structure de BaTiOs,

En particulier les dérivés du titanate de baryum BaTiOs sont utilisés dans 1’industrie de la
microélectronique. Ces propriétés piézoélectriques et pyroélectriques remarquables ont en effet
permis leur développement en tant que matériaux pour condensateurs, actionneurs et capteurs [13].
La piézoélectricité est la propriété que possedent certains corps de se polariser électriqguement sous
I'action d'une force mécanique (effet direct) et réciproquement, de se déformer lorsqu'on leur
applique un champ électrique (effet inverse).

Dans le cadre de cette thése, BaTiOs rentre comme charge au PVC et PRC dans les essais

expérimentaux des PVC et PRC afin d’améliorer les propriétes diélectriques des deux isolants.

11.3. Mise en ceuvre expérimentale:
11.3.1 Préparation des échantillons de PVC:
Pour préparer un échantillon de PVC, on suit les étapes suivantes :
16re étape:
pour un échantillon de 100 g de PVVC pure on ajoute :
33g de DOP (Di-Octyle Phatalate) qui est un plastifiant d’une structure cristalline ayant la formule
suivante : C24H3304.
2.5g de Barium-Zinc stabiliser qui est un stabilisant complexe avec une bonne stabilité thermique.
0.25g de lubrifiant (Acide stéarique).
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Pour 80 g du mélange précédent, on ajoute le BaTiOs dans les proportions suivantes.
Nous obtenons les échantillons testes pour obtenir les pourcentages suivants :

Le mélange BaTiOs3
Echantillon (1) 80g (100%) 0g (0%)
Echantillon (2) 769 (95%) 49 (5%)
Echantillon (3) 72 ¢ (90%) 89 (10%)
Echantillon (4) 689 (85%) 129  (15%)
Echantillon (5) 649 (80%) 16g  (20%)

Tableau I1-2: Les proportions des échantillons en PVC.
2¢me étape: La formulation des cing mélanges est malaxée dans un mélangeur a deux cylindres
Fig.11.5, durant 20 minutes, a la température de 150°C. Le refroidissement a été effectué a I’air
libre. A la fin de cette opération on obtient des films d’une épaisseur de 0.03mm. La couleur
blanche des films est due a la couleur du BaTiOs, sinon la couleur des films du PVC vierge est

transparente Fig 11.6 .

R\ .
LR A
‘ "L._a

Figure 11.5: Mélangeur a 2 cylindres (Rodolfo Comercio) 1977.

Figure 11.6: Films de PVC vierge et chargé avec du BaTiOs,
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11.3.2. Préparation des échantillons de PRC:
Le PRC utilisée est sous forme de grains blancs (Fig.1l.7) prés a I’emploi sans aucun
adjuvant. C’est la matic¢re premiere de la cableriec de BISKRA (ENICAB).
18" étape : On prend 60g comme masse correspondant a 100% du PRC pur ; puis on ajoute le
BaTiOs comme charge au pourcentage suivant : 5%,10%,15%,20% (voir tableau 11.3).
PRC BaTiO3
Echantillon (1) | 60g (100%) 0g (0%)
Echantillon (2) | 57g (95%) 3g  (5%)
Echantillon (3) | 54g (90%) 6g (10%)
Echantillon (4) | 519 (85%) 99 (15%)
Echantillon (5) | 48g (80%) 129 (20%)

Tableau 11-3: Les proportions des échantillons en PRC.

Tout les échantillons seront mis ensuite dans un bicher et mélangés a 1’acéton comme solvant
(propanone dimethyktone piroacéticéther). Sa formule chimique est CzHsO.

Les échantillons sont ensuite déposés dans un four sous une température de 40°C pendant trois
heures pour que le solvant s’évapore et la poudre de BaTiO3z colle aux grains du PRC.

2¢me étape : On séche les échantillons, on les introduits dans une presse pour obtenir des films et
pour bien mélanger le PRC et le BaTiO3 (Fig.1.8).

Les films de PRC ont été moulés a I’aide d’une presse (Fig.11.9) portée a une température de 180°C
et une pression de 300 bars (conditions de réticulation). Apres la fabrication des films, nous avons

découpé des éprouvettes circulaires de 7.5cm de diameétre et de 0.04mm d’épaisseur pour effectuer

les essais électriques.

Figure 11.7: Les grains de PRC. Figure 11.8: Films de PRC vierge et avec
BaTiOs.
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Figure 11.9 : Presse utilisée pour la préparation des films de PRC.
11.3.3. Vieillissement des échantillons sous contrainte thermique:

Les films du PVC et PRC sont découpés en échantillon de 15cm?. Aprés cette opération on a
mis les échantillons vierges et les échantillons dopés au BaTiO3 dans un four électrique pendant
200 heures, a une tempeérature de 100 °C selon la norme international CEl 60502-2 pour voir
I’influence de BaTiOs sur les propriétés diélectriques et sa durée de vie.

11.3.4. Vieillissement des échantillons sous la contrainte d’humidité:

Les films de PVC et PRC sont immergés dans 1’eau a une température ambiante pendant 72

heures. On préeléve les poids des échantillons avant et aprés I’immersion pour constater le

changement apporté et prélever par la suite le taux d’absorbation d’eau.

11.4. Mesure par impédance métre :
L’appareil utilisé pour effectuer des mesures diélectriques est un impeédancemetre du type

WAYNE KERR 6420 ayant une précision de 0.05%) (Fig.11.10).

Figure 11.10: Impédance metre (WAYNE KERR 6420).
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Cet appareil est utilisé pour caractériser 1’évolution des isolants. L’échantillon est mis entre deux
électrodes et on applique une différence de potentiel entre ces électrodes de 1V comme le montre la
figure 11.11.

B

/
[ ]
N
B

L
1
-

(s)
\ZJ

Figure 11.11: Branchement type des électrodes de garde pour la mesure de la résistance
transversale.
Tel que :
a : est une ¢lectrode de garde, b électrodes de mesures et e 1’éprouvette qu’on veut mesurer.

Cet appareil donne les valeurs de la résistance série et parallele du circuit équivalent d’un
diélectrique (Fig 11.13), la capacité (série et paralléle), le facteur de perte tgd ...etc. ainsi, dans un
diélectrique imparfait, la polarisation est due a des mécanismes de déformation de la répartition des
charges électriques sous 1’influence du champ électrique.

Dans un champ électrique alternatif, cette polarisation ne suit pas le champ d’une fagon instantanée.
Cette relaxation diélectrique induit une perte d’énergie. Un tel condensateur est équivalent a un
circuit comportant une résistance en paralléle avec une capacité (Fig. 11.13).

Le courant alternatif complexe I résultant de I’application de la tension alternative U aux
bornes d’un condensateur plan rempli de diélectrique s’écrit :

I =1Ic + Ip (1.1)

Avec

Ic : courant de charge.

Ip : courant de fuite.

Les courants Ic et Ip sont donnés par les relations suivantes :

I. =jwC,U (1.2)
Et I, == (11.3)
Avec

® : pulsation du courant alternatif.
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Cs : capacité d’un condensateur parfait.

R : résistance du dielectrique réel.

I
I :
Cs U R
I, U T ‘
®
Figure 11.12: Diagramme de Fresnel pour un Figure 11.13 : Circuit équivalent
condensateur contenant un diélectrique. d’un diélectrique en paralléle.

En pratique, | est proportionnel a Co U et s’écrit :

| = jo(e, +jeg,)C,U (11.4)
Avec
Co : capacité du condensateur sous vide.

La polarisation du point de vue macroscopique est donc caractérisée par I’apparition de deux
minces couches de charges électriques de signes opposés, chacune sur une face du matériau. La
relaxation est due en fait, au déphasage entre le déplacement électrique D et le champ électrique E
d’ou:

D =¢E (1.5)
Ou : ¢ est la permittivité complexe absolue du diélectrique définie comme :

E=¢y X & (11.6)
Avec g est la permittivité du vide (eo= 8, 85. 10 12 F/m).
&, est la permittivite relative complexe du diélectrique définie comme :

& =& — j&, (11.7)

g,: Permittivité relative du diélectrique ou la constante diélectrique en courant alternatif.

g, Indice de pertes diélectriques.

Dans le cas d’un diélectrique parfait, &, = ¢, est le quotient de la capacité Cs entre deux électrodes,

supposées noyees dans ce diélectrique, par la capacité Co de la méme configuration d’électrodes




CHAPITRE Il Modélisation et Techniques Expérimentales

dans le vide :

g, =2 (11.8)

Co
La séparation des charges positives et négatives ainsi produites entraine 1’apparition de dipdles
¢lectriques qui tendent a s’aligner dans la direction du champ ¢électrique.
Toutefois, un déphasage subsiste entre la direction du champ électrique et 1’établissement des
dipdles, entrainant une dissipation d’énergie responsable des pertes di¢lectriques caractérisées par
tgd. On calcule ce facteur en faisant le rapport entre la partie réelle et la partie imaginaire de

I’impédance équivalente du diélectrique :

_h e 1
tgd = I & RCso (11.9)

I1.5. Techniques de caractérisation:

11.5.1. Diffraction des rayons X :

Des analyses par diffraction des rayons X, sur matériau massif, ont été menées afin de permettre
I’identification des phases et la détermination des parametres cristallins.

L’échantillon est plan, son plan de référence passe par I’axe du diffractométre et peut tourner
autour de cet axe & une vitesse angulaire constante et réglablew. La fente (F) d’entrée d’un
compteur se déplace sur le cercle (c) a une vitesse 2 w.

Les mouvements sont réglés de telle fagcon que si P’angle d’incidence du faisceau sur
I’échantillon est nul, la source (S), I’axe (C) et la fente (F) se trouvent rigoureusement dans le plan
de référence SCP du diffractométre, lorsque 1’échantillon se présente sous 1’angle d’incidence 0, la
fente du détecteur se trouve donc en position 20 [14,15] (voir Fig.11.14 et 11.15).

Lorsque I'angle d'incidence 0 correspond a un angle de Bragg pour la longueur d'onde fixée, on
enregistre un pic de diffraction dont on mesure l'intensité. La méthode de poudre fournie une série
de couples (0, 1), la longueur d’onde étant connue, on peut donc convertir directement 1’angle 0 en
distance inter-réticulaire par la formule suivante :
dpi = nA/(2 sinf) (11-6)

A: Longueur d'onde du faisceau de rayons X incident.
n: Ordre de diffraction.
0: Angle de diffraction.
dnki: Distance inter-réticulaire caractérisant la famille de plans repérée par les indices h,k,l .

Le rayon diffracté est transmis sous forme de signal qui est amplifié et enregistré sous forme
d'un diagramme I =f (20), la figure I1.15.
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Cercle Goniométrique

Enregistreme

Ampli

Détecteu

Figure 11.14: Principe du diffractométre a poudre.
Les diagrammes de diffraction obtenus sont exploités a ’aide du logiciel EVA, qui permet
notamment d’utiliser la banque de données cristallographiques JCPDS pour identifier les phases
présentes dans 1’échantillon [16].
La structure cristallographique des échantillons ont été étudiées a 1’aide d’un diffractomeétre
standard (SOLUTIONS BRUKER AVANCE X-RAY). Les diagrammes de diffraction ont été
réalisés dans la gamme 2 0 de 20 a 80° avec une vitesse de balayage de 2°/mn et un incrément

d’angle de 0.02°.
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Figure 11.15: Diffractométre Bruker AVANCE X-RAY.
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Figure 11.16: Diffraction des rayons X Bruker AVANCE X-RAY.
11.5.2. IFR :

L’infrarouge est le domaine classique d’étude des molécules organiques donnant des
informations sur les groupements fonctionnels présents dans une molécule. Les modes de vibration
d’un groupement chimique dépendent fortement du reste de la molécule; chaque molécule produit
un spectre d’absorption que lui est caractéristique [17]. Lorsque la longueur d'onde (I'énergie)
apportée par le faisceau lumineux est voisine de I'énergie de vibration de la molécule, cette derniére
va absorber le rayonnement et on enregistrera une diminution de I'intensité réfléchie ou transmise.
Le domaine infrarouge entre 4000 cm™ et 400 cm™ (2.5-25um) correspond au domaine d'énergie
de vibration des molécules.

Toutes les vibrations ne donnent pas lieu a une absorption, cela va dépendre aussi de la
géométrie de la molécule et en particulier de sa symétrie. Pour une géométrie donnée on peut
déterminer les modes de vibration actifs en infrarouge grace a la Théorie des Groupes. La position
de ces bandes d'absorption va dépendre en particulier de la différence d'électronégativité des atomes
et de leur masse.

Par conséquent a un matériau de composition chimique et de structure donnée va correspondre un
ensemble de bandes d'absorption caractéristiques permettant d'identifier le matériau.

L'analyse s'effectue a l'aide d'un spectrometre a transformée de Fourier qui envoie sur
I'échantillon un rayonnement infrarouge et mesure les longueurs d'onde que le matériau absorbe et
les intensités de I'absorption. La figure I11.17 décrit le schéma d'un spectrométre a transformée de

Fourier.
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Le faisceau infrarouge provenant de la source A est dirigé vers l'interférométre de Michelson
qui va moduler chaque longueur d'onde du faisceau a une fréquence différente. Dans
I'interférométre le faisceau lumineux arrive sur la Séparatrice. La moitié du faisceau est alors
dirigée sur le miroir fixe, le reste passe a travers la séparatrice et est dirigé sur le miroir mobile.
Quand les deux faisceaux se recombinent, des interférences destructives ou constructives
apparaissent en fonction de la position du miroir mobile. Le faisceau modulé est alors réfléchi des
deux miroirs vers I'échantillon, ou des absorptions interviennent. Le faisceau arrive ensuite sur le

détecteur pour étre transformé en signal électrique.

Mirair fixe

Falsceau
divisé

Faiseau divise

rlardé

Source de lumiére
cohérente

Séparatrice

Faisceau
recombiné

Echamtilion -

i
birrodr mobile

Ditecteur

Figure 11.17: Schéma d'un spectrometre a transformée de Fourier.
Le signal du détecteur apparait comme un interférogramme (Figure 11.18), c'est a dire une
signature de l'intensité en fonction de la position du miroir. L'interférogramme est la somme de

toutes les fréquences du faisceau.
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sinc(2Lv)

FWHM 1.2078v

Figure 11.18: Interférogramme en sortie du détecteur.

Cet interférogramme est ensuite converti en un spectre infrarouge par une opération
mathématique appelé transformé de fourier. Le domaine qui représente le plus grand intérét est tres
limité et s’étend de 4000 a 660cm™, les molécules absorbent 1’énergie de ces radiations en
modifiant leurs énergies de vibration [18].

L’absorption de I’infrarouge s’observe pour des complexes métalliques liés par covalence qui
sont généralement actifs dans la région infrarouge de grande longueur d’ondes.

Les analyses FT-IR des échantillons est effectués par un dispositif de JASCO FT/IR4200 (figure
11.19) avec la gamme de fréquences de 600 a 4000 cm™ et a 0,5 cm™ en tant que résolution

maximale.

Figure 11.19: Spectrométre IR, type JASCO FT/IR-4200 équipé par I’ATR.

11.5.3. Microscopie électronique a balayage :
C'est une technique basée sur la détection des électrons secondaires collecté apres
bombardement de I'échantillon. Elle permet d'obtenir une image a haute résolution et a grande

profondeur de champ. La microscopie électronique a balayage apporte des informations sur la
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forme et la taille des grains. Cette technique permet d'estimer la distribution granulométrique, la
taille moyenne des grains apres le frittage et d'évaluer qualitativement la présence de porosité. Les
micrographies sont réalisées a l'aide d'un Microscope Electronique a Balayage (MEB, JEOL JSM
modeéle 7001F).

La figure 11. 20 est une coupe schématique d'un microscope électronique a balayage.
L'ensemble des éléments permettant d'obtenir un faisceau d'électrons focalisé au niveau de

I'¢chantillon constitue la colonne électronique [19,20].

I ™
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(semiconducteur > ramdmugs 4 l
?

dé ecteur da électrons
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echmtlllon des données

L i

Figure 11.20: Schéma du MEB.
En plus le microscopie électronique & balayage (MEB, JEOL JSM modele 7001F) est équipé d’un
analyseur E.D.S.
En complément, des mesures EDX (Energy Dispersive X-ray) ont également été réalisées
par Micro-analyse EDS (composition chimique), Kevex (132 Kev) sur nos échantillons. Cette
technique consiste a utiliser les électrons du faisceau MEB qui possédent une énergie tres

supérieure aux énergies de liaison des électrons.
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Figure 11.21: Microscope Electronique a Balayage (MEB, JEOL JSM modele 7001F).

Ces électrons, en traversant 1’¢chantillon, vont engendrer plusieurs effets. L’un des plus
importants consiste en une émission de rayons X, caractéristique de I’atome. Le spectrométre de
dispersion en énergic EDX va convertir 1’énergie du photon en paires électron-trou. Ces paires
électron-trou permettent le passage d’un courant électrique sous forme d’une impulsion.
L’amplitude de ce courant est proportionnelle a 1’énergie de chaque photon, ce qui nous permet
donc de retrouver la nature des éléments constituants le matériau. Ces mesures ont montré que ces
échantillons étaient composées essentiellement des ¢léments d’oxygéne (O), carbon (C),
baryum(Ba), titanate (Ti) et Hydrogene (H). L’or (Au) provient du support de porté échantillon
nécessaire pour réaliser cette mesure. A 1’aide du logiciel microanalyst [Micr] nous avons déterminé

les proportions de ces éléments.

Partie B : Modélisation:
11.6. Principaux modéles:

Nous exposons dans cette partie les principaux modeles rencontrés dans la littérature, et qui
décrie le comportement des isolateurs sous contrainte électrique.

Pour adapter plus rationnellement les isolateurs d'un ouvrage a la civilité de pollution d'un
site ou pour surveiller la qualité de I'isolement et donc d'éviter des éventuelles défaillances, il est
impératif de disposer de modéle permettant de prévoir le contournement des isolateurs.

C'est dans cette optique que plusieurs modeles furent développés afin d'établir le critére
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d'établissement de I'arc en continu, pour ensuite étre étendu au cas d'une tension alternative.

A cet effet, il existe des modéles statiques tels que le Modeéle d'Obenaus, Modele de Neumarker,
Modeéle d'Alston, Zoedziowski et Modele de Rizk. Des modéles expérimentaux tels que le Modeéle
de Claverie et Porcheron, Modéle de Rao et Gopal, Modéle de J. Danis, Modele de la couche mixte,
et Modeéle du disque circulaire ; comme il existe des modéles dynamiques tels que ceux de Rizk,
Modéle de Anjana et Lakshminarasimha, Modéle de Sundararajan et Gorur.

11.7. Modéle d'Obenaus:

C'est Obenaus [21,22], c’est le leader chercheur qui a fait les premieres analyses
quantitatives des phénomeénes de contournement des surfaces isolantes planes, recouvertes d'une
couche polluante, sous tension continue. En effet, il a établie un modéle type circuit électrique
équivalent constitué d'un arc de longueur x en série avec une résistance Rp (figure 11.22), il en a

déduit la tension d'arc:

XN
Vare = ™ (I |'7)

Ou | est le courant de fuite, n et N sont les constantes de la caractéristique statique de I'arc.

arc

Rp
’ 4 N\ AVAVAVAN
X L-x
g — = | % i

Figure 11.22: Modele d’Obenaus [21].
L représente la longueur de fuite totale
Les valeurs des parameétres n et N dépendent du milieu dans lequel amorcera une décharge. Elles
varient selon les auteurs [21,23]. De fagon générale:

040<n<1 (11.8)

3< N <500 (11.9)
Sur la base des mesures expérimentales, Ghosh et al [24] ont proposé des valeurs différentes pour
les constantes N et n caractérisant I’équation de la décharge selon la nature de 1'électrolyte utilisé.

Ils sont donnés dans le tableau 11.4.
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Electrolyte N N
NaCl 360 0.59
CaCl; 461 0.42
FeCls 270 0.66
CuSO4 450 0.49

Tableau 11-4 : Constantes A et n selon Ghosh et al [24].

11.8. Mécanisme de propagation:
11.8.1. Propagation par ionisation:

Wilkins et Al Baghdadi ont proposé un méecanisme de propagation base sur I’ionisation et le
déplacement discontinu du pied de la décharge [25]. Cependant, Qing Yang , Rui Wang décrivent le
mécanisme de propagation successive de l'arc sous forme d’un canal de plasma [26], comme le
montre la figure 11.23. Le gradient de tension du pied d'arc a un effet décisif sur la formation de la
nouvelle ionisation. De sorte que le critére de gradient de tension du pied de l'arc est proposé

comme suit:

dEion
dx

ou Eion est le gradient de tension de la racine d'arc et x(cm) est la longueur de l'arc.

>0 (11.10)

Le canal d'arc. Une nouvelle ionisation.

ey . La résistance résiduelle
-\ N : 2 !iun I
[/ /[T b=—=1////,
(a)
e Uon
I 0®Zion |
I |
I |
_:_ fan I| —P ‘rl
| |
L'arc : _&“}‘i : La résistance résiduelle
! O et :
iLa racine de l'arc
<« 5 —»
(b)

Figure 11.23: Mécanisme de propagation par ionisation proposé par Qing Yang [26].
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11.8.2. Propagation par force électrostatique:

A partir des observations faites sur un canal d’¢lectrolyte, Rahal a essayé¢ de mettre en
évidence I’existence d’une force ¢lectrostatique s’exergant sur la décharge, responsable du
déplacement de I’arc. Il a démontré que du point de vue €lectrique macroscopique, cette force était
due a la dissymétrie de la distribution du potentiel, elle méme causée par le passage du courant dans
le liquide couvrant la surface isolante. Cette force va provoquer la courbure de la décharge vers
I’électrode de masse (Fig. 11.24). [27]

Une fois les conditions critiques satisfaites, la décharge se déplacera alors vers 1’électrode de masse.
D’aprés I’auteur, I’existence de cette force implique en effet, que 1’on considére la décharge comme
un ¢élément de circuit doué d’une certaine auto-consistance macroscopique et susceptible de s’étirer

de facon plus ou moins élastique.

Electrode HT

Electrode auxilliaire

Décharge dans le sens du courant

Coumm;

Terre

Electrolyte

Figure 11.24: Courbure de la décharge dans la direction de I'écoulement du courant mettant en
évidence une force.
11.8.3. Criteres de propagation de la décharge:

Tous les criteres de propagation de décharge sont basés soit sur le champ électrique, soit le
courant, soit la puissance ou encore 1’énergie fournie par la source. Les références [28, 29] donnent
les détails sur ces différents critéres.

Critere de Hampton

A partir d’une étude expérimentale, Hampton [30] a déterminé les conditions critiques de
propagation de 1’arc. En remplacant la couche de pollution en série avec I’arc par une colonne
d’¢lectrode HT d’eau uniforme présentant une résistance linéique constante, il a pu établir que la
condition nécessaire pour que le contournement se produise, est que le champ E, dans la colonne
d’eau dépasse le champ a I’intérieur de ’arc Ea:

E, < Ep (1.112)
Critére de Hesketh
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En supposons que 1’arc en série avec la couche de pollution mouillée se modifie de facon a
rendre maximal le courant qu’il tire de la source d’alimentation, Hesketh [31] a établi un critére de

propagation de 1’arc, exprimé par la relation:

dl
>0 (11.12)

| étant le courant d’arc.
Critere de Wilkins

En considérant qu’un systéme se place dans la configuration qui lui permet de dissiper le
maximum d’énergie, Wilkins [32] a géneéralisé la condition énoncée par Hesketh et établi un critére
de propagation utilisant la puissance P fournie par la source:

=>0 (11.13)

Pour Wilkins, le mouvement de la décharge se produit lorsque la puissance P augmente avec
I’élongation de la décharge. Lorsque la tension appliquée au systéme est constante, le critére de
Wilkins se réduit a la condition établie par Hesketh.

Critere de Anjana et Lakshminarasimha

En assimilant 1’arc a une colonne de gaz en équilibre thermodynamique, Anjana et al [33]
ont établi une condition nécessaire a la propagation de I’arc, basée sur des considérations
énergétiques: 1’énergie totale fournie Wiotale doit étre supérieure ou égale a I’énergie Wi nécessaire

pour maintenir I’arc a sa température:

Wtotale > Wth (I |-14)

11.9. Modéle d’Obenaus modifié :

A partir des modeles présentés précédemment, nous apportons certaines modifications sur le
modele d'Obenaus [21] qui introduit des hypotheses simplificatrices tel que le circuit électrique et
sur le modele statique. On montre le degré d'influence du type du matériau sur le comportement
d'un mod¢le mathématique représenté sous forme d’un modele physique plan- plan utilisé.

L’analyse physique effectuée grace aux logiciel Comsol-multiphysics vu qu’il :
fonctionne come une interface du logiciel MATLAB; basés sur des équations aux dérivées
partielles.

il est spécialisé dans la résolution de problémes électromagnétiques.
il permet de prendre en compte des variétés de diélectrique.

il permet de travailler en régime statique ou quasi-statique (50Hz).
Enfin, il permet une modélisation rapide du probléme.

Afin de comprendre la tendance des différentes caractéristiques relevees, nous avons
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focalisé notre étude sur les divers matériaux isolant utilisés couramment comme isolateur. Nous

relevons la tension de contournement et le courant de fuite du verre, PVC, et le PRC dans différents

cas de configuration.

11.9.1. Modeéle physique de simulation:

L'analyse de la répartition des charges sera, par conséquent, effectuée sur une section plane

du modele. Nous nous ramenons donc a un modéle bidimensionnel (Figure 11.25).

Nous partons de I'nypothése que la longueur D des électrodes est suffisamment élevée (D>>d)

ce qui permet de négliger les effets de bords.

L'approche par simulation du modele est une suite de programmes permettant de visualiser, entre
autres, les répartitions du champ et I’induction électrique. La composante normale de l'induction a

la surface des conducteurs nous renseigne sur la distribution de la charge et permet donc de localiser

les zones & champ maximal.

» Afin d’estimer la valeur du courant de fuite traversant la couche de pollution de conductivitéy, nous

considerons le cas du modele plan-plan, constitué de deux électrodes, l'une est reliée a la borne

haute tension, I'autre est mise a la terre. En utilisant I'équation suivante déduite de la loi d'Ohm:
I=yS E max (11.15)
Le champ électrique E est calculé en tout point de la région inter-électrodes.
S est la surface traversée par le courant 1.
y est la conductivité de la couche polluante.
» Lavaleur de la tension de contournement est estimée a 1’aide de I'équation suivante:
Uc=E mad (11.16)

Modéle tridimensionnel Modeéle bidimensionnel

Fig. 11.25: Représentation du modeéle de simulation [34].
Avec

e . 'épaisseur de l’échantillon ; D : la largeur de I’échantillon ; L : la longueur de [’échantillon.
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d : I’écarte entre les électrode ; a : la largeur de [’échantillon.
Un repere Ox est choisi sur le modele, de maniére a étudier le champ a la surface de
séparation entre l'air et le matériau, puis dans toute la zone conductrice ou deux surfaces distinctes

composent le conducteur.

Conducteur(électrode)

J——— -

Interface 2
v
Air )
Interface 2
Matériau
Air

Fig.11.26: Cheminement (interface) let 2, et chemins possible pour I'intégration [34].
Sur la Fig 11.26, nous définissons ainsi deux chemins possible pour l'intégration:
¢ Cheminement 1 ( Interface 1): Elle comprend la surface du conducteur exposée a l'air.

s Cheminement 2 (Interface2): Elle comprend la surface du conducteur collée sur la plaque.

11.9.2. Modéle Mathématique:

Nous considérons un isolateur plan de longueur de fuite L sur lequel nait un arc partiel de
longueur x et de résistance Rarc. Le choix de cette représentation en deux dimensions est justifié par
le fait que le phénoméne de contournement dépend essentiellement des caractéristiques surfaciques
de la couche de pollution.

L’isolateur est représenté par le circuit équivalent d’Obenaus qui est composé d’une résistance
d’arc et d’une résistance de la couche polluante en série. Afin d’approcher les conditions de service
(séveres) de celui ci :

v Nous ajoutons une capacité en paralléle avec ces résistances, représentant les charges
d’espace et de polarisation susceptible de se former a la surface et I’interface isolant-couche
polluante, ceci d’une part. D’autre part, on néglige 1‘effet résistif qui est représenteé dans le
modeéle Obenaus par une résistance en paralléle avec la capacité.

v On négligera l'effet résistive de l'isolateur qui est représenté par la résistance en paralléle

avec la capacité.
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v La couche de pollution peut étre modélisee par une résistance R, en paralléle avec une
capacité C. On intégrera la capacité de cette couche polluante dans la capacité de l'isolateur.

Representation électrique du circuit

Rp
: L
»>' < T et >
i v o |
| p—
> < > -
Ve la tecce
¢ P
Ciso

Figure 11.27 : Circuit équivalent du modele Obenaus modifie.
Ou:
Itotale €St le courant total dans I'isolateur.
larc est le courant d’arc,
ic est le courant capacitive représentant le courant dans la capacité de I'isolateur.

Dans le cas de la configuration plan, R, et C peuvent étre exprimées de la fagon suivante:
(L-x)

Rp = pp S (11.17)
P
et pour calculer C on a les équations (11.18) et (11.19)
Co =9 %> (11.18)
C=£r*£0=sr*so*§ (11.19)

S est la section de I’armature d’un condensateur, e est 1’épaisseur d’isolant ; o est la permittivité

absolu du vide. L'impédance de C sera:

1

Ly =—
€~ jcw

(11.20)

Ou, o est la pulsation.
D’autre part, en considérant que 1’arc est un canal cylindrique de section S, de longueur x et de

résistivité parc, Sa résistance Rarc sera:
X
Ryre = parcg (1.21)

D’ou I’expression de I’impédance €quivalente pour le cas d’une tension sinusoidale est:

Z — Rarc+RP
€4 1+jCw(Rgrc+Rp)

(11.22)

Pour simplifier, on multiple Eq (I1.22) par le conjugué de son dominateur
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V4 — RarctRp % 1—jCw(Rqrc+Rp) (“ 23)
€1 1+jCw(Rarc+Rp) 1-jCw(Rarc+Rp) *

Aprés développement et simplification:

_ L2S Spra—jLwea?
€q  12(52)252 + w2 e2S i2xa?

Z

(11.24)

Ou:
& =Sp*Parc*X+Spp(L—x) (11.25)
Ou:
S est la section de I'arc. Spest la section de la couche polluante et S; est la section de la capacite C.
Critére de propagation:
Pour établir le critere de propagation, considérons le module de I’impédance du circuit

équivalent correspondant a I’isolateur pollué. Ainsi, en élevant au carré le module de I’impédance

Zeg, ON @
2 2B(0%x+0H)[G+LD(0x+H)?)
|Ze‘1| - B+DZ(0x+V)? (11.26)
Avec :
G=L*+«S*Sp ; B=L1*%SpxS? ; O0=Sp*pgc—S*pp; H=pp*S*L ;

D=wx*exS§;

Dérivons 1’expression (11.26) par rapport a x, on obtient la relation suivante:

2
dlZeql _ 2*52*SZ*5127*(SP*Parc_S*PP)*((SP*Parc_S*PP)*x+S*L*PP) (” 27)
dx [L2+85+S%+£2x2 ST +((Sp*Parc—S*pp)*X+S*Lxpp)] '

La condition nécessaire a la propagation de I’arc est telle que la variation de ’'impédance soit

décroissante [35]:

d|z|?
“dx <0 (11.28)

Le dénominateur est toujours positive ce qui conduit a:
2+ L*x S? *S%’*(SP*parc_S*pP)*((pP*parc_S*pP)*x+S*L*pP) <0 (“-29)

Cette relation peut aussi s’écrire sous la forme suivante:

x S*pp
S —— P 11.30
L (Sp*Parc—S*pp) ( )

L’analyse de cette expression nous amene a distinguer trois cas:

~Ea

1% cas cas cas indéfinie
—00 \q':. l . ‘,/ )
H| H .
0 la variation de x %=1

Figure 11.28: L analyse de I’expression de propagation.

a. 1ercas:
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si x est trés inferieure a L on a:

Sxpp
—<0 11.31
(Sp*Parc—S*pp) ( )

Donc il n'y a pas de propagation de l'arc.
Les modules du champ au niveau de 1’arc (Earc) et de la couche de pollution respectivement sont

exprimés par les relations suivantes :

Egre = %Iarc (”-32)
Ep= g—ﬁlf (11.33)

Ou Is est le courant de fuite circulant dans la couche de pollution.

Selon le circuit modeéle (figure 11.25), nous avons:

Loy =If (11.34)
b. 2¢™M cas:
Commeona:
Fare = bt (11.35)
Si : 0<x/L <1 donc on a:
O< — PP o (11.36)

(Sp*Parc—S*pp)
C'est la condition de propagation. Si on introduit I'équation 11-35 dans la condition finale de

contournement, la condition de propagation devient:

0 < —pfare - q (11.33)

Egrc_Earc*EP
c. 3¢™e cas
Si x/L > 1 cas indéfini

Organigramme de calcul
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Figure 11.29: Organigramme de calcul du modéle dynamique.
11.10. Conclusion:

Nous avons présenté dans ce chapitre les polymeres a base de PVC et de PRC chargés au
BaTiOs et les étapes d’élaboration de ces composites. Les procédures et les étapes de vieillissement
des échantillons au laboratoire, proche aux conditions de 1’isolateur en service ont ét¢ énumeérées.

Les techniques de caractérisations physico-chimiques tels que I’impédance-métre, TFIR,
MEB, DRX et EDS indispensables a 1’analyse des composites ont été décrites en détails.

Les différentes théories de modélisation de claquage superficielle d’un isolant ont été

synthetisées. Le modele d’Obenaus a été modifié pour approcher le phénomene a la réalité.
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CHAPITRE I11.

RESULTATS ET ANALYSE

Partie A : Résultats Expérimentaux:
Nous exposons dans ce chapitre le comportement du composite dans I’environnement

humide et chaud.

II1.1. Effet de I’eau sur le composite:

La guantité d'eau absorbée par les échantillons (avec un poids moyen de 0,4 g chacun) a
été mesurée par une balance électronique (KERN ABT 120-4M, précision 2.10 g).

Les résultats de mesures sont donnés dans le Tableau Ill.1 et la figure I11.1. Bien que
BaTiO3 est insoluble dans I'eau [1.2], les résultats montrent qu’il ya moins d’eau dans le
composite par rapport au polymere pur. Le faible taux d’absorption est mesuré dans le cas des
échantillons contenant entre 5% et 10% de BaTiOz comme charge. L'oscillation des mesures
comme le montre la courbe (figure 111.1) sont attribuées probablement a la dispersion
hétérogene des particules au sien de la matrice polymere, puisque la formation d'agrégats ou
de petits pores ou des vides ou des agglomérats de particules méme peuvent conduire a plus
d’'absorption d'eau [3,4-5].

Comme il est prévu plus la teneur en charge est grande, plus le nombre de pores (ou le vide)
entre grains de la matrice de polymere est réduit a condition que la charge (BaTiO3) soit
convenablement repartie sur 1’ensemble de 1’échantillon. L’analyse par microscopie
électronique a balayage dans ce qui suit donnera plus de détails sur 1’état des échantillons.
Finalement, c’est 1’échantillon contenant 15% BaTiOz (PVC et PRC) qui a absorbé plus

d’eau.

%(BaTiOs) en poids | 0% 5% | 10% | 15% | 20%
PCV 0.225% | 0.215% | 0.193% | 0.226% | 0.213%
PRC 0.286% | 0.223% | 0.227% | 0.294% | 0.271%

Tableau I11.1: Taux d’absorption d’eau mesuré sur les échantillons en PVC & PRC.
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Figure 111.1 : % en poids. de I'absorption d'eau mesurée sur des échantillons de
a) PRC et b) PVC chargés en BaTiO3

I11.2. Effet de BaTiOs sur la permittivité :

La figure 111.2 montre que la constante diélectrique varie selon la méme forme en fonction

de la fréquence dans tous les cas avant et aprés que 1’échantillon soit chargé. Mais &
augmente lorsque la teneur en additif augmente. Ceci est en accord avec la littérature [6-9].
Cette augmentation est remarquable surtout en ce qui concerne les échantillons a 15 et 20%
en BaTiOs. L’augmentation de & est plus résolue quant aux échantillons en PRC.
Les courbes & =f(f) présentent un maximum a 50 Hz (4.4 & 6.5) pour le PRC et (4.8 & 9.03)
pour le PVC. Elles décroissent par la suite pour tendre respectivement vers des valeurs limites
de 2,27 a 4,5 pour le PRC et 3.75 a 7.5 pour le PVC a 300 Hz en fonction de la teneur en
BaTiO:s.

Les céramiques telles que BaTiOz sont connues pour leur haute permittivité. Cela se voit
clairement sur la Fig.lll. 2 ou la permittivité des composites chargés en BaTiOs augmente
comparativement avec I'échantillon non chargé (Fig.111.2, a,d), méme pour les échantillons
soumis a I'humidité (Fig.111.2, c,f) et pour les échantillons soumis au vieillissement thermique
(Fig.111.2, b,e) . L’oxyde de titanate de baryum (BaTiO3) contribue alors a I'augmentation de
€r.

Le vieillissement de I'échantillon a 100 °C pendant 200 heures semble avoir peu d'effet sur
la permittivité des composites. Les résultats sont comparables a ceux de la référence [9].
Concernant les composites en PRC, le vieillissement thermique de I'échantillon standard

(sans BaTiOz) a été caractérisé par une réduction de 3% sur & (voir Fig.l11.2, b). & diminue
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d'environ une moyenne de 12% pour 1’échantillon contenant 5% de BaTiOs. Cependant, une

réduction de 9% et 6% ont été obtenues pour les échantillons chargés a 10% et 15%

respectivement, alors que & a été réduite de l'ordre de 3% pour I'échantillon de 20% en

comparaison avec les résultats obtenus avec les mémes échantillons (Fig.111.2,a ) avant le

vieillissement thermique.

Concernant les composites en PVC, le vieillissement thermique de I'échantillon standard

(sans BaTiO3) a été caractérisé par une reduction de 5% sur & (voir Fig. 2,e). & diminue

d'environ d’une moyenne de 6% pour 1’échantillon de 5%. Cependant, une réduction de 4.7%

et 2.7% ont été obtenues respectivement pour les échantillons 10% et 15%, alors que &r a été

réduite de l'ordre de 2% pour I'échantillon de 20% en comparaison avec les résultats obtenus

avec les mémes échantillons (Fig.lll. 2,d ) avant le vieillissement thermique. L’effet

thermique semble plut6t réduire les défauts dus au processus d'élaboration du composite et

réduit donc la conductivité du composite.
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(b) er des échantillons PRC apres vieillissement (e) er des échantillons PVC apreés vieillissement
thermique thermique
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(c) er des échantillons PRC apres absorption d’eau. (f) er des échantillons PVC apreés absorption d’eau.

Figure 111.2: Effet de BaTiOs sur la permittivité des échantillons de PRC et de PVC

chargés au BaTiOs3,

Toutefois, on observe une augmentation d'environ 18% sur la valeur de & des échantillons
en PRC soumis a l'effet de I'eau et contenant 5% ,10% et15% de BaTiOs. & augmente de
13% pour I'échantillons contenant 20% de BaTiOs (Fig.1l11.2, ¢) en comparaison avec les
résultats obtenus avec les mémes échantillons avant le vieillissement thermique (Fig.111.2, a).
Cependant, & de [I'échantillon standard soumis a l'effet de l'eau augmente de 22%,
comparativement au méme échantillon avant I'absorption d'eau.

De méme, on observe une augmentation d'environ 6% sur la valeur de & des échantillons
en PVC chargés a 5% ,10% et15% et soumis & I'effet de I'eau. Cependant, &r augmente de 4%
pour I'échantillon chargé a 20% (Fig.I11.2, f) en comparaison avec les résultats obtenus avec
les mémes échantillons avant le vieillissement thermique (Fig.l11.2, d). Cependant, & de
I'échantillon standard soumis a l'effet de I'eau est de 7% plus grand comparativement au
méme échantillon avant I'absorption d'eau.

L’absorption d’eau fait donc croitre la permittivité relative du composite puisque la
permittivité de 1’eau est plus grande que celle du polymere (&r eau= environ 80).

La variation dans les mesures précedentes est due a la différence dans le taux d’absorption
de chaque pourcentage, surtout en ce qui concerne le PRC a cause de 1’hétérogénéité de
distribution des grains de BaTiOs dans la matrice du PRC. La grande quantité d’eau absorbée
par le PRC (sans charge) s’explique probablement par la présence de poche d’air. Le BaTiOs

est insoluble dans I’eau, bien que sa présence diminue le taux d’absorption. Ce que nous
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constatons dans le cas des échantillons chargés a 5% et 10% est due aux interfaces matrice
polymere/grains BaTiO3 qui peuvent emmagasiner 1’eau. Le taux d’absorption d’eau plus
élevé concernant les échantillons charges a15% et 20% de BaTiOz s’explique probablement
par la formation d’agrégats ou des agglomérats de particules de BaTiO3 conduisant a des

défauts susceptibles d’absorber davantage d’cau.

111.3. Effet de BaTiOs sur le facteur de perte :
Le tableau 111.2 montre la valeur minimale de tgd en fonction des fractions de BaTiOs.
On remarque que tgd diminue avec 1’augmentation du taux de charge. Le plus faible facteur

(tgd) de perte est mesuré sur les echantillons chargés a 15% et 20% de BaTiO:s.

) 0%wt. | 5%wt. | 10%wt. _ _
Echantillon ) ) _ 15%wt. BaTiOs | 20%wt. BaTiOs
BaTiOs | BaTiOs | BaTiOs
sans contrainte
PRC | 0.273 0.244 0.233 0.126 0.085
tgd(50 Hz)
PVC | 0.273 0.218 0.201 0.06 0.04
PRC | 0.045 0.03 0.028 0.013 0.01
tgd(300Hz)
PVC | 0.094 0.069 0.061 0.02 0.02
apres vieillissement thermique
PRC| 0.44 0.37 0.36 0.25 0.172
tgo(50 Hz)
PVC | 0.448 0.37 0.345 0.18 0.142
PRC| 0.23 0.20 0.18 0.12 0.09
tgd (300 Hz)
PVC | 0.269 0.23 0.205 0.14 0.116
apres absorption d’eau.
PRC| 0.49 0.42 0.41 035 0.3
tgd(50 Hz)
PVC | 0.46 0.39 0.36 0.25 0.22
PRC | 0.28 0.20 0.22 0.26 0.225
tgd (300 Hz)
PVC| 0.28 0.25 0.22 0.21 0.19

Table 111.2: tgo en fonction des fractions de BaTiOs.
Le facteur de perte tgd en fonction de la fréquence concernant les échantillons de PRC ou
PVC pur et chargés au BaTiOsz est représenteé sur la Fig.I11.3.
Concernant le PRC, on observe que le facteur de perte augmente jusqu'a la fréquence 30Hz
puis diminue a la fréquence 35Hz, puis une croissance rapide de la courbe jusqu’a atteindre

une valeur maximale a 50Hz, puis une décroissance rapide jusqu’a une certaine valeur de
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fréquence 75Hz, et enfin une décroissance graduelle de la courbe a des valeurs proches
jusqu’a la valeur correspondant a la frequence 300Hz (voir tableau IlI. 2).

Pour le PVC on constate une augmentation rapide de la courbe de facteur de perte
jusqu’a atteindre une valeur maximale a 50Hz, puis un décroissement rapide de la courbe
jusqu’a une certaine valeur de fréquence, puis un décroissement graduelle de la courbe a des
valeurs proches jusqu’a la valeur correspondant a la fréquence 300Hz (voir tableau 111.2).

Les pertes diélectriques sont dues essentiellement a la charge d'espace en raison de la
polarisation interfaciale provenant de défauts tels que les vides et les pores attendus au cours
de I'élaboration des composites. Les résultats montrent que plus la quantité de BaTiOz est
grande, plus les pertes diélectriques sont faibles. BaTiOz contribue donc & la réduction de la
charge d'espace accumulée et a la modification de la densité de sa distribution.

Concernant les échantillons ayant été soumis aux contraintes thermique, et d’humidite,
les courbes obtenues, étaient semblables a celle de I'échantillon pur du point de vue forme
(Fig.111.3, b et Fig.111.3, ). On remarque que la valeur du facteur de perte décroit dans chaque
cas d’addition de BaTiOs, mais le taux de décroissance devient grand apres 1’addition de 15%
de BaTiOs (voir tableau 111.2).

Sous vieillissement thermique, tgé diminue de 0,44 4 0,172 a 50 Hz et de 0,23 a4 0,09 a 300

kHz pour le PRC et de 0,448 a 0,142 a 50 Hz et de 0,269 a 0,116 & 300 kHz pour le PVC
lorsque la teneur en BaTiOs augmente de 0 a 20% en poids, (voir la figure 111.3, b et le tableau
11.2).
Se référant a la littérature, la charge d'espace diminue a haute température. Cependant il était
attendu que les pertes auraient été plus faibles que celles trouvées, mais puisque la charge est
du type ferroélectrique, la polarisation thermique peut étre induite sous l'effet de la
température a l'interface des grains, en plus, de la charge d'espace d’origine interfaciale, en
conséquence tgd augmente.

Cependant, sous l'effet de I'humidité, tgé diminue de 0,49 4 0,3 a 50Hz et de 0,28 a4 0,2 a
300 Hz pour le PRC et de 0,46 a 0,22 a 50Hz et de 0,28 & 0,19 & 300 Hz pour le PVC (voir la
figure 111.3, c et le tableau I11.2). Dans le cas de I'absorption d'eau, les valeurs sont plus
grandes par rapport aux cas précédents.

Dans les deux cas, sous les effets de température et d'humidité, tgd augmente deux fois
plus en comparaison avec les résultats obtenus avant vieillissement. Nous pouvons voir que
méme apres vieillissement les pertes restent acceptables dans tous les cas.

Les petites particules (nanométriques) de la charge, particuliérement au niveau de 1’interface

avec la matrice polymére sont donc responsables des améliorations observées dans les
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propriétés diélectriques des matériaux composites [5]. Les résultats obtenus sont en accord

avec la littérature [7-9].
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Figure 111.3 : Effet de BaTiOz sur le facteur de pertes des échantillons de PRC et de PVC
chargés BaTiOs,

I11.4. Effet du BaTiOs sur les pertes :

La figure 111.4 représente I'évolution des pertes en fonction de la fréquence. Nous pouvons
voir dans la figure.lll. 4,a, les résultats obtenus sur les échantillons pure et chargé au BaTiO:s.

Les pertes les plus élevées ont été mesurées dans I'échantillon pur (0% BaTiOs3). Elle
diminue, lorsque le contenu de la charge BaTiO3z augmente. Ensuite, elles augmentent avec la
fréquence dans la gamme (20-300 Hz). Le phénomene de relaxation est caractérisée par deux
pics situés a environ 30 Hz et 50 Hz, pour le PRC et un seul pic situé a environ 50 Hz pour le
PVC.

Les résultats montrent donc que l'addition de BaTiO3 réduit de maniére significative les
pertes dans les échantillons fortement chargé (15% et 20% en poids. De BaTiOs). Elles sont
réduites au 1/3 dans le cas de I’échantillon chargé a 20%.

En outre, le vieillissement thermique affecte plus les pertes diélectriques (Fig.l1l. 4, b). Les
pertes maximales observées a 300Hz varient sous 1’effet thermique de 13,2 .10°°W/cm?® a
16,6 .10 W/cm?® pour le PRC et de 44,4 .10 W / cm® a4 53,5 .101°W / cm® pour le PVC en
fonction de la teneur BaTiOz. La plus grande valeur des pertes diélectriques correspond a
I'échantillon non chargé, avant et aprés vieillissement thermique. La valeur la plus faible a été
obtenue sur I'échantillon N°5 puisqu’elle était 3 fois plus élevée (Fig.lll. 4, b) que dans le cas
de I'échantillon en PRC non chargé (Fig.lll. 4, a) et de 4 fois plus élevé (Fig.lll. 4, e) que dans
le cas de I'échantillon en PVC non chargé (Fig.111.4, d).
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En ce qui concerne l'effet de I'numidité, les résultats de mesure sont représentés sur la
figure Ill,4,c,f. Les pertes diélectriques mesurées sur I'échantillon N°5 étaient égales a
46.8.10"°W/cm3 pour le PRC et & 46.8.10"°W/cm? pour le PVC a 300 Hz. Ces valeurs sont
d’environ de 7 et 8 fois respectivement plus élevées que celles dans le cas des echantillons
non chargés.

Cependant, 23.9.101°W/cm?3 et 64.1.10"1°W/cm? sont les faibles valeurs de pertes qui ont été
enregistrées a 300 Hz sur les échantillons N°2 de PRC et N°3 de PVC respectivement. Ainsi,
les échantillons fortement chargés ont absorbé plus d’eau.
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Figure 111. : Effet de BaTiOs sur les pertes des échantillons de PRC de PVC chargés au
BaTiO3

I11.5. Analyse micro-structurelle des échantillons:

Afin de mieux comprendre le comportement des polymeéres chargés en BaTiOs, nous nous
focalisons dans ce qui suit sur 1’étude structurelle du composite PRC/BaTiOa.

I11.5.1. Caractérisation par spectroscopie infrarouge:

La figure 111.5 montre les spectres FT-IR de PRC pur et du composite PRC/BaTiOs. Les
spectres d'absorption (figure 111.5, a) présentent des absorptions différentes, situées a 2920 et
2850cm™. Ils sont respectivement caractéristiques d'étirage asymétrique et symétrique de
groupes méthyléne. D'autres pics ont été situés a 2300cm™ et 2400cm™. Ceux-ci ont été
observés dans tous les échantillons (chargé et non chargé), avant et apres vieillissement. Ils
proviennent probablement de la présence du COa. lls sont plus résolus que ceux rapportés
dans la référence [3].

Par ailleurs, la bande d'absorption située a 1460 et 720 & 730 cm™ est due a la liaison C-H.
On peut bien voir le zoom de la partie entourée par un rectangle (Fig.I11.5, b) ou les pics situés
a 720 et 730 cm™ sont bien résolus. Ces résultats sont en accord avec la littérature [3]. Des
bandes d'absorption similaires sont également observées pour le PRC chargé de BaTiOs. Il n'y
a aucune bande d'absorption enregistré dans la gamme 700cm™ & 400cm™. Les spectres
d’absorption des échantillons N° 4 (15% wt.BaTiOs3) et N° 5 (20% wt.BaTiO3) ont tendance a

diminuer en amplitude probablement pour 1’apparition de pics d'absorption attendus vers

(f) Pertes dans les échantillons PVC apres

g
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570cm™. Deux larges pics d'absorption caractéristiques du mode de vibration Ti-O et BaTiOs3
respectivement, telles que indiqué dans la littérature [9-10] sont donc attendus & 570cm™ et
440cm™. Ces pics n’ont pu étre enregistrés avec le spectrométre infrarouge utilisé car sa limite
est aux alentours de 610 cm™ (voir figure.ll11.5, b).

Un autre pic d'absorption situé a 1474 cm™ correspond au mode de liaison CH. 1l est due a
la phase cristalline telle que trouvé dans la littérature [6,11]. Un petit pic d'absorption est
également apparu entre 1250 cm™ et 1000cm™ pour les deux cas avant et aprés charge (figure
I11.5, a). La méme bande d'absorption a été trouvé dans les travaux de Chonung Kim et al.[3].

Par ailleurs, les pics caractérisant les composites sont situés dans le méme nombre d'onde

que celui de PRC pur. Aucune modification chimique induite par BaTiOsz n’est enregistrée sur
le PRC.
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Figure 111.5: Spectres FT-IR de PRC pur et composites PRC/ BaTiOs (a) Avant
vieillissement thermique, (b) Zoom des spectres entourés par un rectangle Fig.l11.5,a (c)
Apres vieillissement thermique.

Un nouveau petit pic d’absorption est apparu située & 1720 cm™ plus visible pour
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I’échantillon N°4 (15% de BaTiOs). Celui-ci est entouré par un carré dans les spectres de la
Fig.111.5,c. 1l est d0 a la formation d'un groupe carbonyle, similaire & celui trouvé dans la
référence [12]. Il est caractéristique de la détection de I'oxydation du PRC. Par ailleurs, la
bande d'absorption observée entre 1250 cm™ et 1000 cm™ est plus résolue en particulier pour
le premier échantillon. Ce dernier a été attribue a la durée du vieillissement.

Pour I'échantillon N°4 (15% wt.BaTiOz3), nous pouvons voir qu’il est moins résolu, et
que le spectre est légérement déplacé vers 1464 cm™ et 1474 cm 1, que les références [6, 11]
attribuent au mode de liaison CH: du a la phase amorphe et la phase cristalline
respectivement. Si nous nous référons a la référence [6] et la Fig.111.5, a, la teneur en BaTiOs
n’est pas a l'origine de ce pic (1464-1474 cm™) puisque les calculs effectués par J. Gonzalez-
Benito et al.[6] ont montré que la teneur en matiere amorphe reste quasiment stable (0,50%)
pour les différentes charges de BaTiOs incorporé dans PEHD. Le déplacement de la bande
d'absorption vers le nombre d’onde le plus élevé est plutét attribué a I'augmentation de la
phase cristalline sous l'effet de la température. Ce résultat explique par conséquent que tgd
décroit, sous effet du vieillissement thermique.
111.5.2. Caractérisation par microscopie électronique a balayage :

La morphologie de surface du PRC pur ainsi que le composite PRC/BaTiO3 ont été étudiés
par microscopie électronique a balayage. L’image MEB de la surface observée est représentée
sur la Fig.I11.6.

Nous pouvons voir I'image SEM du PRC pur (Fig.l11.6, a), elle est caractérisée par une
matrice sombre ou de petits domaines brillants sont uniformément dispersés. Cependant,
l'image SEM de I’échantillon N°3 (10% wt.BaTiO3) (Fig.I11.6, b) comme nous le voyons, est
plus claire et la dispersion des grains BaTiOz était aussi uniforme.

Par ailleurs, nous observons une plus grande luminosité et une distribution uniforme de
grains BaTiO3z dans limage SEM de I'échantillon N°4 (15% wt.BaTiO3) (Fig.lll.6, c).
L'image (Fig.111.6, d) montre le zoom de la zone limité par un carré (Fig.ll1.6, c). L'image
SEM (figure.ll1.6, d) montre la présence de petits vides ou pores (fissures) dans I'échantillon
N°4.

Au contraire, dans les échantillons N°2 (5% wt.BaTiO3) et N°3 (10% wt.BaTiO3), les
particules de charge présentent relativement une bonne dispersion dans la matrice de PRC.
Nous pouvons voir peu d’agglomération des particules, donc peu de porosité ont été observeés.
L'incorporation de plus de 10% en poids de BaTiOs peut conduire ainsi a des fissures. Le
méme résultat a été trouvé dans la référence [9].

L’EDS de PRC pur et PRC chargé a 15% BaTiOz en poids, sont donnés dans Fig.l11.7.
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Les ratios de Ba et Ti dans le composite étaient respectivement de (7,95%) et (8,66%). Les
images MEB montrent bien qu’il ya des fissures et des pores dans les échantillons. Ce qui
explique effectivement I'absorption de I'eau et I’accumulation de charge d'espace dans les
défauts et par conséquent on confirme les résultats obtenus précédemment concernant &, tgd

et I'indice de perte.

DAC / 2013

1.00kV SEI WD 9.7mm 11:56:48
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Figure 111.6: Image MEB de (a) PRC pure, (b) PRC chargé a 10%wt BaTiOs, (c) PRC

chargé a 15%wt. BaTiOz (d) Le zoom de la zone entourée d’un carré de Fig.6, c”.
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T ! an ulls

Figure 111.7: EDS of a) pure XLPE b) PRC chargé a 15%wt. de BaTiOa.

La morphologie de surface du PRC pur et PRC dopé au BaTiOs a été étudié. Afin
d'identifier toute variation de pourcentage de cristallinité des échantillons du film ou
l'appariations de nouvelles phases, I’analyse par diffraction des rayons X est présenté dans la
section suivante.

111.5.3. Analyse par DRX:

Afin d'étudier la stabilité de la structure cristalline de BaTiOs au cours du processus de
préparation du composite, les mesures de diffraction des rayons X ont été effectuées. La taille
des grains de BaTiOz a été évaluée a 70 nm. Les diagrammes de diffraction des rayons X
concernant le PRC pur et le PRC chargé a 10% et 20% en poids sont présentés dans la figure
111.8, a. Pour ce qui est du PRC pur, le diagramme caractéristique est composeé de trois pics a
21,5, 23,9 ° et a 36 °. lls sont caractéristiques des plans 110, 200 et 020 respectivement en
comparaison avec le diagramme de référence (00-040-1995). En référence a ce diagramme, la
cristallinité a été évaluée a 56 comparable a celle trouvée dans la littérature [13]. Dans la
référence [6], la cristallinité de PEHD chargé au BaTiOs a 1% , 5% , 10% et 20% en poids a
été évaluée a 50-53%. Nos résultats sont donc proches avec celle de la littérature.

En revanche, le diagramme des rayons X du composite est caractéristique d’une symétrie
cubique dont le parametre est égal a 3,9958 °A et les pics de réflexion apparaissent a 26
(22,25 °, 31,7 °, 39 °, 45,34 °, 51,1 °, 56,32 ° et 65, 98 °). lls correspondent aux plans de
diffraction (100), (110), (111), (200), (210), (211) et (320), respectivement. lls sont
comparable au diagramme de référence (01-075-2121).

Cela signifie gqu'aucun changement n'a eu lieu quand a la cristallinité du composite et pas de

nouvelle phase dans ce composite. On peut déduire de ces diagrammes des rayons X qu'il n'y

j
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a pas d'interaction indésirable a I'interface PRC/BaTiOs. Les mémes résultats ont été trouvés
dans les références [9-10].

Le diagramme des rayons X de la figure 111.8, b concerne les composites apres
vieillissement thermique. On n’observe aucun changement dans le diagramme et la

cristallinité du composite reste stable aprés avoir été soumis a 100 °C pendant 200 heures.

XPLE+20% BaTiO .
8 XPLE+20% BaTiO,

XPLE+10% BaTiO,

S,

XPLE+10% BaTiO,

XPLE+0% BaTiO,

XPLE+0% BaTiO,

T T T T T T T ' r T T T T T T T
20 40 60 80 20 40 60 80

Angle(2 téta) Angle (2téta)

a) b)
Figure 111.8: Diagramme de diffraction des rayons X concernant les échantillons PRC purs
et chargés
a) avant vieillissement  b) apreés vieillissement. (O PRC, O BaTiO3)

111.6. Discussion:

Les influences de BaTiO3 comme nano-charge, de la température et de I'absorption d'eau
sur les propriétés diélectriques du PVC et du PRC sont analysés dans ce paragraphe.

Généralement, la littérature affirme que &r et tgo dépendent des propriétés physiques,
chimiques et des changements structurels du polyéthyléne pendant le service. Afin d'ameéliorer
les performances, de nouveaux polymeres (PE) et des composites polymériques contenant une
poudre de céramique ont été développés [14-15]. Dans le domaine de l'ingénierie électrique, il

est nécessaire de comprendre le comportement diélectrique des cébles et de la surface de
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I'isolateur vieillis sous I’effet de la température [16-18]. La température, par conséquent, le
mécanisme de conduction ionique des polymeres est I'un des domaines les plus étudiés [19-
20], puisque la conductivité électrique du polymere augmente avec l'augmentation de la
température [19]. Par ailleurs dans la réference [20], il est rapporté que la conductivité
électrique diminue avec l'augmentation de la teneur en BaTiOs. Ceci a été expliqué comme
réduction de la charge d'espace (en raison du comportement de capture de la céramique) dans
la matrice de PVVC. Les principaux porteurs de charges ont été attribués a des ions libres dus
aux d'ingrédients utilisés dans la réaction de polymeérisation du PVC, tel que le stabilisateur,
aussi bien que les ingrédients dans le plastifiant lui-méme.

Dans le cas de notre travail, er augmente et tgd diminue lorsque les taux de nano-charge
augmentent (voir fig.111.2, et 111.3). Comme nos échantillons ont été élaborés dans les mémes
conditions que ceux de la référence [20], I'une des explications plausibles de l'augmentation
de &r avec la teneur en BaTiOs (Fig. 111.2, a,d) peut étre la conductivité des nano-particules de

BaTiOsz incorporées dans les interfaces inter-granulaires du PVC et du PRC.

Cependant, apres vieillissement thermique (Fig.lll. 2, b, e) & diminue trés légérement (de
I'ordre de 3% pour PRC, et 4% pour PVC) en comparaison avec les résultats obtenus avant le
vieillissement thermique (figure.lll.2, a,d). Un résultat similaire a été rapporté dans la
référence [21], puisque les valeurs & étaient de I'ordre de 5% plus élevé que les valeurs de la
PEI ayant subi un traitement thermique. La raison semble étre ne pas évidente comme il est
dit dans la référence [21]. Cependant, nous attribuons les différences des valeurs de &r (avant
et apres vieillissement thermique) a la réduction des impuretés (telles que les cavités de gaz)
dans les PRC et PVC, sous l'effet de la température comme également la réduction possible
des petits pores en plus du BaTiOs. Le résultat est en fait en corrélation avec celui trouvé sur
l'augmentation de la phase cristalline sous l'effet de la température (voir spectres FTIR
Fig.l1.5, ¢).

Par ailleurs, & augmente également legerement aprés absorption de I'eau (figure 111.2, c,f)
par rapport aux échantillons non chargés (figure.lll.2, a,d) puisque I'eau est un milieu polaire.
L'augmentation de er est en accord avec les résultats trouves dans la littérature [6, 19, 1, 23,
2].

L'équation (1.1) et les données de la reférence [21] peuvent étre utilisés pour calculer la
permittivité (ec) du composite puisque le composite est similaire a celui étudié dans cette
référence. PEI (ev=3,17) a été remplacé par PRC (eb=2,27) ou PVC (ev= 3.75). &b égal & 2.27
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et 3.75 respectivement ont été prises comme valeurs moyennes mesurées dans la gamme 75-
300 Hz (voir la figure.111.2, a, d).

La valeur donnée par le fabricant du cable PRC était de 2,2 a 2,4 et celle du PVC était de 3
a 5. Notre valeur mesuréee était ainsi dans la plage requise. Le tableau 3 donne la valeur
calculée de & a I’aide de 1I’équation (I.1), pour deux fréquences, 50Hz et 300Hz en fonction de
la fraction en poids de BaTiOs. Le rapport entre la permittivité relative du BaTiOz (1= 3300)
a celle de la PRC et PVC, est trés grand (Reprc = 1320 et Repve= 660) respectivement. En
effet, en raison de ce grand rapport Re, le résultat de la permittivité relative du composite est
faiblement sensible a la permittivité relative du BaTiOs tel que predit par Lomax et al [21].
Pour les trois premiers échantillons contenant respectivement (0%, 5% et10% wt) de BaTiOs,
Ectheo st plus proche de ecexp Puisque ces échantillons ne présentent pas de fissure par rapport
au quatrieme et cinquiéme échantillon, comme il a été caractérisé par SEM. La différence
entre &ctheo €t Ecexp €St plus grande que celle des premiers échantillons. Les résultats peuvent
étre confirmés en utilisant 1’équation (1.2). La valeur ec du composite se situé dans l'intervalle

requise pour les polymeres organiques [24].

Par ailleurs, l'effet du champ ¢€lectrique sur le composite est exprimé par 1’équation (1.3).
Mathématiquement, nous pouvons déduire que Epar agissant sur les particules en composite
sera plus petit que le champ électrique appliqué Eapp. Epar a été calculé dans la référence [25].
Les auteurs ont constaté que Epar augmente lorsque la taille des grains diminue. L’utilisation
des nano-filler peut augmenter donc Epar, par conséquent, nous pouvons approcher la tension

de claquage du composite a celui du PRC, ou du PVC (sans ou a faible défauts).

) Volume Fraction €r theo €r expe €r theo
Weigh & op at 50Hz
] at 50Hz at 300Hz at 300Hz
Fraction
PVC PRC PVvC | PRC
PVC PRC PVC | PRC PVC | PRC
4.84 (4.4) 3.75 | (2.27)
0% 0 0 4.84 4.4 4.83 4.43 3.75 | 227 | 3.74 | 232

5% 0.0119 0,008 | 5.89 4.47 5.22 4.55 456 | 2.31 | 4.06 24

10% 0.0248 | 0,0172 | 6.34 | 4.43 5.67 4.69 496 | 233 | 443 | 249

15% 0.0382 | 0,0270 | 7.39 5.47 6.19 4.84 6.3 335 | 485 | 255

20% 0.0541 | 0,0379 | 8.73 6.57 6.87 5.01 703 | 442 | 541 | 2.64

Table 111.3: Les valeurs de la permittivité mesurée ecexp et calculée ectheo du composite.
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Cependant, le champ caractéristique Eo (inclus dans 1’équation 1.4) du composite est le
champ électrique avec 63,2% de probabilité de défaillance. Celui-ci a été calculé dans la
référence [21] pour différentes fraction volumique (fraction en poids) de BaTiOs en PEI. Eo
diminue lorsque la teneur en nanoparticules augmente. BaTiO3 contribue donc a accroitre le
champ de claguage. Néanmoins, Eo dépend en particulier des valeurs aw puisque plus cette
valeur est élevee, plus la distribution des défauts présents dans le diélectrique est étroite, plus
élevé est Eo. D'autre part, plus est grande la fraction en poids de BaTiOs, plus est petite la
valeur de aw, plus petite est la valeur de Eo. Une petite valeur de aw, signifie moins de
défauts, alors moins d'accumulation de charge d'espace, et moins de champ électrique
déformée. Par conséquent, I’incorporation de BaTiOs contribue a réduire P(E).

Nous pouvons conclure que dans le but d'augmenter le champ de rupture du composite, il
est indispensable et nécessaire de maitriser le processus d'élaboration du polymere ou du
composite pour atteindre la petite valeur de la probabilité cumulative de défaut P (E) (1.4)
pour un champ électrique donné.

Par ailleurs, dans cette these les échantillons ont été vieillis thermiquement a 100 °C
pendant 200 heures comme dans les références [23, 26] et ont été immergés dans I'eau
pendant 72 heures. Ensuite, ils ont été sechés afin d'étudier l'influence de I'eau sur les
parametres diélectriques tout en restant dans les conditions environnementales d'isolant. La
faible absorption d'eau et son effet sur la modification des paramétres diélectriques sont plut6t
attribués a des défauts d'élaboration tels qu’ils sont représentés dans la figure.lll.6. Nous
pouvons ainsi voir la fracture de I'échantillon dans Fig.l11.6, d. Celle-ci contribue donc au
stockage de I'eau et a la polarisation interfaciale. Cependant, la diminution du facteur de perte
(fig.111.3) et (Fig.111.4) avec I’augmentation de la charge BaTiOs est attribuée a la réduction de
la charge d'espace dans la masse de 1'échantillon tel qu’il est indiqué dans la littérature [27].

Les dipbles moléculaires (peut-étre) créés par le déplacement microscopique de charge
d'espace étaient donc réduits. Le facteur de perte, est donc réduit lorsque des particules de
BaTiOs (jusqu'a 10% en poids.) sont incorporées dans le PRC. Dans le cas des échantillons
N°3, 4 et 5 (Fig.ll1.3, ¢,f) et surtout avec I’échantillons de PRC , dans la gamme de fréquence
100-300 Hz, le facteur de perte augmente de nouveau. Il est connu que la perte diélectrique
dépend des polarisations électronique, ionique, dipolaire et des charges d'espace surtout en
basse fréquence. Comme I'eau est un milieu polaire, il contribue a la polarisation de charge

d'espace, donc a l'augmentation de tgd.
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En se référant aux resultats obtenus en utilisant différentes techniques de caractérisation
(spectroscopie IR, SEM et RDX), on en déduit que l'incorporation de BaTiOs dans la matrice
en PVC ou en PRC, ne modifie pas la cristallinité et la morphologie de ces derniers. Les
diagrammes des rayons X du PRC est stable avant et aprés vieillissement (Fig.111.8). Aucune
altération chimiques n’est enregistré dans le composite.

Cependant, les spectres d'absorption IR caractérisant les échantillons avant le
vieillissement thermique sont restés également stables (Fig.111.5, a) sauf pour un nombre
d'onde courte (vers 610 cm™), ou I'on observe la tendance & obtenir des pics caractéristiques
de BaTiOs. Les résultats sont similaires a ceux qu'on trouve dans la littérature [3, 19, 6, 28, 9,
29]. BaTiOs dans les composites contribue donc plutdt a réduire les défauts et constitue par
conséquent une nouvelle phase située a l'interface inter-granulaire du composite. Le systéme
PRC/BaTiOz conduit ainsi a I'abaissement de la mobilité des segments macromoléculaires tel
que le PRC représentés dans la référence [20]. Néanmoins, des petits changements ont été
observés aprés vieillissement thermique. Les spectres d'absorption IR correspondant
présentent de nouveaux pics situés a 1720 cm™ et autour de 1250 cm (fig.l11.5, c).

La bande d’absorption enregistrée entre 1250 cm™ et 1000 cm? était plus résolue
particulierement sur I'échantillon N°1 que pour I'échantillon N°4. Ceci montre que l'effet de la
température a été plus important sur I'échantillon pur que sur I'échantillon dopé (N°4). Le pic
localisé vers 1250 cm™ caractérise 1’effet du vieillissement thermigque comme rapporté dans la
référence [3]. Il a été attribué a la température et la durée de vieillissement.

Le pic situé a 1720 cm caractéristique de la présence d'oxydation (groupe carbonyle). I
caractérise l'oxydation du PRC. Ceci a été enregistré seulement dans I'échantillon N°4
puisque les fissures ont été observées par SEM (Fig.l11.6, c). L'échantillon était plus sensible
aux effets de la température.

Finalement, les résultats montrent bien que le composite est moins sensible au
vieillissement thermique. Par ailleurs, I'évolution des spectres est en corrélation avec la
variation des propriétés diélectriques, puisque l'indice de perte et les pertes diminuent
(Fig.111.4, b,e) et tgd augmente (Fig.3, b,e) en comparaison avec les résultats avant le
vieillissement thermique (Fig.111.4, a,d et la fig 111.3, a,d) respectivement.

D'autre part, les pertes diélectriques augmentent sous I'effet de I'hnumidité (figure 111.4,
c,f). Cela se voit dans I'image MEB (figure 6, d) que la fissure est I'un des défauts qui sont a
I’origine d’absorption d'eau. Puisque I'eau est un milieu fortement polaire, et & eay €St de

I'ordre de 80-83, la conductivité du composite sera plus grande.
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Les phenomenes de la charge d'espace et les différents types de polarisation (orientation et
interfaciales) qui sont en relation avec la densité du polymere-charge et la molécule d'eau
sera plus grande puisque ces polarisations induisent plus de pertes et contribuent a des
phénomenes de relaxation surtout en basse fréquence.

Les pics de relaxation ont été souvent étudiés en haute fréquence (quelques kHz a MHz), et
peu en basse fréquence [3, 30]. Parmi, ceux rencontrés dans la littérature les travaux réalisés
par M. Felix et al dans la plage de température de 27C° a 68 C° et dans la gamme de
fréquence104-10% Hz, concernent le PVC chargé au BaTiOs. Le pic de relaxation a été obtenu
entre 10 Hz et 1 Hz, respectivement, & 27°C et & 68°C. La fréquence de relaxation se déplace
vers des fréquences plus élevées avec l'augmentation de la température. Ce déplacement du
pic de relaxation en fonction de la température a été indiqué aussi dans la référence [26];
seulement la forme et I'amplitude des pics formés restent plus ou moins constantes dans la
plage de 50 a 100°C. Dans cette derniére gamme, la fréquence de relaxation du composite se
stabilise autour de 50 Hz [26].

Cette valeur de la fréquence de relaxation a été trouvée dans toutes nos mesures (Fig.111.2,
Fig.111.3 et Fig.111.4) puisque tous les échantillons ont été malaxés et chauffés pendant 200
heures & 100 °C.

Toutes les courbes présentent un pic de relaxation autour de la fréquence de 50Hz. Ce pic
est d0 aux polarisations interfaciales et d'orientation. Concernant les courbes (permittivité,
facteur de perte et indice de perte) des échantillons en PRC, un autre pic est apparu autour de
35 Hz. Il est probablement di a I'effet de I'agent griffant intégré dans la molécule de PRC
comme indiqué dans la littérature [28, 31]. La réticulation a été caractérisée effectivement par
DRX (voir Fig.l11.8). Cette réticulation contribue donc & augmenter le pourcentage de
cristallinité du composite tel que rapporté dans la référence [28]. Pour une température de
vieillissement donnée, le facteur de perte est caractérisé par la présence de pics dus au
mouvement de relaxations (rotationnelle, de translation et de vibration) des segments de
chaine du PRC. Le vieillissement thermique a donc une influence significative sur la valeur de
I'indice de perte et les pertes. Ceci peut étre expliqué par la diminution relative dans la
viscosité du polymere et I'augmentation de la mobilité moléculaire induite par le mouvement
de relaxation des segments de la chaine de PRC comme rapporté dans [32].

Le pic de relaxation se deplace vers les hautes fréquences, (fig.111.4), tel que donné dans la
littérature [33]. Notant que la concentration des particules de BaTiOs influence une variation
systématique de la valeur maximale des pertes. L'intensité du pic diminue avec l'augmentation

de la teneur en BaTiOz et en méme temps se déplace légérement vers des fréquences plus
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basses a des concentrations plus éleves. Les résultats obtenus sont donc en accord avec ceux
des références [19, 26]. Les phénomeénes de relaxation ont été observés dans tous les
échantillons examinés. Il peut étre attribuée essentiellement a la polarisation interfaciale des
chaines macromoléculaires telle que rapportée dans la littérature [7], en plus, de la relaxation

due a BaTiOz comme phase inter-granulaire dans le composite.

Partie B : Résultats de simulation :

Nous présentons dans cette deuxieme partie du chapitre les résultats de simulation du
modele d’Obenaus modifié utilisant la configuration représentée sur la Fig.111.9. Les données
de simulation sont les valeurs expérimentales des différents échantillons soit chargés en
BaTiOs, ou bien non charge (Tableau 111.3).

A cet effet, les dimensions du systeme de configuration étudié sont:
v Dimensions géométriques: a=3cm; d=12cm, D=30cm, L=50 cm, V=1volt.
d est la distance inter électrodes; D est la longueur des électrodes,E est 1’épaisseur de

la plaque et a est la largeur des électrodes.

A noter que le contour est choisi de telle sorte que son prolongement n'a aucune influence sur
le systéme, il est distant de I’échantillon d'environ 2m de tous les cotés.
v" Les valeurs de la permittivité sont les suivantes : &rverre= 5.6 ; &rpvc 0%= 4.84 ; & pvc 5%=
5.89; erpvc 10%= 6.34 ; erpvc 15%= 7.39 ; &rpvc 20%= 8.73 ; &rprcow= 4.4; &rpresw= 4.47;

erprc10%= 4.43; &rprc15%= 5.47; & prc20%= 6.57.

Nous considérons que le systeme est isolé (Figure.l11.9), et nous tracons le champ en fonction
de x au niveau de l'interface. Les électrodes sont soumises a une différance de potentiel de 1V

comme le montre la figure 111.9

Aucune condition aux frontiéres: systme isolé

X=0 _ V=0v y=1v

| Matérian |

v

Fig. 111.97 Condition aux fimites et choix des parametres de calcul.
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I11.7. Influence du materiau sur le champ électrique:

En utilisant trois types de materiaux isolants (verre, PVC pur et chargé a 5%, 10%,
15% et 20% en BaTiOs PRC pur et chargé a 5%, 10%, 15% et 20% en BaTiOs).

La fig I11.10 représente la distribution et la répartition du champ électrique dans le cas
du model plan-plan avec le verre comme materiaux isolant. La distribution et la répartition du
champ concernant le PVC et PRC (avant et aprés charges) sont identiques a ceux relatif au

Vverre.

-25 -20 -15 -10 -5 0 5 10 15 20 25

Fig. 111.10: Distribution et répartition du champ électrique dans le cas du model plan-plan

(verre).
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électrique (V/m)

Distribution et répartition du champ
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Fig.111.11: Distribution et répartition du champ électrique a) verre-PVC pur et chargé de
BaTiOz et b) PRC et chargé de BaTiO:s.

La fig 111.11 représente la distribution du champ électrique au niveau de I’interface air

—isolant en ce qui concerne les différents matériaux isolants utilisés dans la partie

expérimentale PVC/PRC pur et chargé en BaTiOs et le verre comme matériau largement

utilisé dans les isolateurs. Nous observons que la distribution du champ est plus intense au

voisinage des extrémités des électrodes, et surtout les extrémités intérieures. Il s'agit d'une

forte concentration de la charge, et de I’effet de 'point' dans cette région. A cet effet, la

probabilité d'amorcage d’une décharge électrique sera aux niveaux des électrodes.

D’autre part, la valeur maximale du champ électrique augmente & chaque fois que la

permittivité diminue. Le dopage des polyméres PVC-PRC en BaTiO3z permet d’augmenter la

valeur de la permittivité relative, mais en contre partie il réduit la concentration du champ

électriqgue comme le montre le tableau 111.4 :

PvC | PVC | PVC | PVC | PVC | PRC | PRC | PRC | PRC | PRC

verre 0% 5% | 10% | 15% | 20% | 0% | 5% | 10% | 15% | 20%

&r 56 | 484 | 589 | 634 | 739 | 873 | 44 | 447 | 443 | 547 | 6.57
[Evn;:;] 0.163 ] 0.164 | 0.1625 | 0.157 | 0.150 | 0.157 | 0.165 | 0.175 | 0.175 | 0.164 | 0.161

Table 111.4: Les valeurs maximales du champ électrique avec les differents Composites.

B



RESULTATS ET ANALYSE

111.8. Influence du materiau sur la distribution de la charge électrique:

Afin d'avoir une idee plus précise de la distribution de la charge sur les conducteurs, nous
représentons sur la figure I11.11 la composante normale du champ électrique le long de I'axe
Ox, avec les deux chemins possibles (Cheminement 1 et Cheminement 2).

Cheminement 1 représente la surface du conducteur exposée a l'air.

Cheminement 2 représente la surface interne proche a I’interface.
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Fig.111.12: Distribution de la charge a I'interface:

a) cheminement 1(externe) b) Cheminement 2(interne).

La fig.111.12 représente la distribution des charges sur I’interface isolant-air. La
concentration des charges accumulées sur la surface interne de cette interface est plus grande
par rapport a la surface externe. Cela est di a une permittivité plus élevée du matériau par
rapport a celle de l'air (&isolant>¢air).

On fait changer le type de matériaux isolants, la concentration des charges reste
constante sur la surface externe (Fig.111.12.a) et elle varie sur la surface interne (Fig.111.12.b).

Et plus la charge en BaTiOs est importante dans les polyméres plus la concentration des
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charges accumulées sur la surface interne est grande. On conclu ainsi que le rapport de la
quantité de charge entre les deux interfaces dépend aussi de 1’épaisseur du matériau.

A cet effet, La figure (111.13) représente les lignes de champ électrique pour une
distance inter électrode donnée et a différentes épaisseurs des matériaux (verre, PVC).
Ces lignes de champ sont plus intenses dans le cas de I'épaisseur 4mm par rapport I'épaisseur
6mm quelque soit la nature du matériau isolant utilisé (verre, PVC). L’accumulation de

charge maximale a été observée dans le cas des faibles épaisseurs.

Strzamline; Champ dectrique

Streanfine: Champ electrique

40

Verre e=4mm,d=const Verre e=6mm,d=const

Sreamling; Champ dectrigue

Streanline; Champ électrique 40

PVC e=4mm,d=const PVC e=6mm,d=const
Fig.111.13: Forme approximative des lignes du champ électrique (d=const, e variable).
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Alors, le rapport de la quantité de charge entre les deux interfaces dépend de I'épaisseur du

matériau.

111.9. Courant électrique circulant dans le matériau :

Utilisons dans cette partie du travail le modele d’Obenaus modifi€¢ pour calculer le
courant électrique circulant dans le matériau. Pour valider le modele les résultats obtenus sont
comparés a ceux de la littérature.

111.9.1. Courant de décharge en fonction du temps:

L’objectif de cette partie est de procéder a la validation du modéle d’Obenaus modifié
qui introduit I’influence du type de matériaux isolants sur le courant de décharge. Nous
comparons donc dans cette partie du travail, les valeurs expérimentales et théoriques réalisés
par S. Flazi, A.Ouis, M. Hamouda et H. Hadi [34], avec les valeurs du modéle d’obenaus
modifié réalisés dans les mémes conditions que la référence [34]. La tension appliquée a été
initialisé & OkV et la longueur de fuite & x=0cm et une longueur de fuite de 20 cm.

La forme du courant de décharge est représentée dans la figure 111.15, et la valeur maximale
de la tension appliquée était del18.6 kV.

— — b

1400

1200

1000

200

600

courant{maA)

400 l

200 e — ---""-!-‘!iil

20 tempfms) 30 40 50

Figure 111.14: Courant de décharge en fonction de temps.
a) modele expérimental; b) modele théorique de S. Flazi, et al [34]; ¢) le modeéle utilisé.

On voit bien que le modele d’Obenaus modifié rapproche bien la courbe du courant a la

courbe expérimentale. Les deux courbes auraient pu étre superposées a 40 ms, si I’on
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maitrise le temps théorique du début de la décharge qui dépend aussi de la naissance de
I’¢lectron germe de ’arc.
111.9.2 Effet de I’onde impulsionnelle:

De la méme maniere, nous procédons a la validation du modele d’Obenaus modifié
dans le cas du mode impulsionnel. La tension impulsionnelle est une tension transitoire
apériodique qui habituellement croit rapidement jusqu’a une valeur créte, puis décroit plus
lentement jusqu’a zéro. La tension délivrée est caractérisée par deux parameétres : t1 la durée
conventionnelle de front t1=1.67 (t90-t30) €t 72 la durée de queue a mi-amplitude t2.

Avec 19 est le temps au bout duquel ’impulsion atteint 90% de sa valeur créte Um et T30 celui
correspondant a 30%Um. Chaque forme d’onde est caractérisée par le rapport 11-12, 11 et 12
étant exprimé en ps [35-36].

La comparaison du courant de décharge du modele d’Obenaus modifié avec celui
obtenu numériguement par Dhahbi , Ch.A et Dj.M et expérimentalement par Matsuo et al [35-
38] est représente sur la figure 111.15.

On peut voir que ce modéle donne des résultats satisfaisants que cela soit en forme ou
en amplitude en comparaison avec les autres modéles théoriques. On garde ici aussi les

mémes données expérimentales.

9
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Figure.ll1.15: Courant de la décharge en fonction du temps, cas d 'un isolateur de longueur
de fuite 10cm, de largeur 1cm, de résistance linéique 3808/cm et une onde de 10/800us.

On voit bien que la courbe du courant expérimentale de décharge obtenue par Matsiou et celle
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théorique obtenue utilisant le modele d’Obenaus modifié sont superposes entre 0 et 170 ms.
Le modéle modifié rapproche bien la courbe théorique a la courbe expérimentale.
111.10. Discussion:

L’influence du type de matériaux isolants sur le phénomene de claquages superficiels
d’une part et I’influence de BaTiO3z d’autre part comme nano-charge sur ce phénoméne ont
été analysés.

Généralement, la littérature affirme que la distribution du champ, le courant de fuite , les
charges d’espace, et la tension de claquage dépendent des propriétés physiques, chimiques et
des changements structurels des isolants utiliseés [39-41]. A cet effet, de nombreux travaux
ont été développes apreés les travaux de Mr Obenaus [21,22] concernant 1’étude du phénoméne
de claquage superficiel.

Nous exposons dans cette partie de notre travail, (Fig.111.10-11) la distribution du champ
électrique en fonction du type d’isolant. Une importante concentration du champ est observée
a proximité des électrodes comme il a été montré dans les références [40, 42]. Celle-ci
diminue quand la charge augmente puisque la concentration du champ est liée a la valeur de
la permittivité relative qui varie selon le taux de charge BaTiOs3 tel qu’il a été expliqué
précédemment.

Le principe général des composites consiste a réduire la concentration du champ électrique
en augmentant la valeur de la primitivité relatif et par conséquent réduire la probabilité de
I’amorgage de I’arc. En expérimentale, et selon la littérature, la probabilité de I’amorcage de
I’arc électrique augmente avec I’augmentation du taux de charge dans le polymere [43]. Cela
peut étre explique par le piégeage des charges d'espace et de I'accumulation de ces derniéres
au niveau des interfaces céramique-polymere. Une autre explication est attribué au réle des
défauts a l'interface entre les nanoparticules et le polymere car la rupture diélectrique est
souvent initiée au niveau des défauts [21-44]. Les nouvelles techniques de synthese des
composites ont permi de diminuer considérablement ces défauts et par conséquence réduire la
probabilité de ruptures diélectrique [51]. Les figures 111.6 111.12, représentant les défauts de
structure et 1’accumulation des charges d’espace a proximité des électrodes respectivement,
confirment les résultats des références [44-45]. Cependant la concentration des charges
d’espace a une relation mutuelle avec la trajectoire des lignes de champ et par conséquent sur
la concentration du champ électrique comme il est montré sur la figure 111.13. Cela peut étre
interprété par le faite que les lignes de champ électrique partent d’une électrode a d’autre en

traversant deux milieux de permittivité différentes composite et air avec gair<eécomposite. La
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difféerence de permittivité des deux milieux sur la distorsion du champ électrique et par
conséquent sur I’accumulation des charges a la surface tel qu’il est indiqué dans [46].

La figure I11.14 représente une comparaison de 1’évolution du courant de décharge en

fonction de temps entre le modeéle d’Obenaus modifié, le modéle théorique de S. Flazi et les
résultats expérimentaux. On voit bien sur la fig 111.14, I’évolution du courant de décharge se
produire en deux temps distincts Tz et T2 durant la période de contournement T.
Le premier temps (T1) est caractérisé par une extension importante du pied de la décharge
avec une queue concentrée a l'arriere du pied [24-44]. Pendant ce temps, le courant augmente
tres lentement jusqu’au contournement. Le deuxiéme temps T, est trés court (<T/10) et
correspond a la forte concentration des charges a ’origine de ’arc. La caractéristique décrit
donc le comportement dynamique de I’arc. Ces deux temps les substituent Pissolato et Matsuo
[48-49] a deux courants I’un circule dans le corps d’arc et I’autre dans la racine de 1’arc.

De méme, sur la fig 111.15, le courant de décharge s’établit en trois étapes. La courbe est
de la forme type de la caractéristique 1(V) dans un diélectrique. Durant la premiére étape et a
faible champ (ou tension) I, d0 aux charges libres présents dans le diélectrique, augmente
rapidement. La deuxieme étape caractérisé par un palier [égerement croissant, c’est le début
de I’avalanche. La troisiéme étape caractérise I’amorgage de 1’arc et le court circuit.

Sur la base des processus fondamentaux contribuant aux phénoménes d’ionisation et
d’attachement dans la propagation d’un streamer a traves une surface diélectrique exposé dans
le chaiptre I, et selon les analyses des résultats expérimentaux développées dans les références
[50-52], se sont surtout les accumulations unipolaires des charges a la surface de 1’isolant qui
sont a I’origine du contournement. Ces charges unipolaires accumulées contribuent a la
naissance des électrons germes, qui se multiplient dans le temps a la suite de 1’ionisation du
diélectrique, aboutissent a ’avalanche électronique, 1’arc électrique et enfin le contournement

de I’isolateur.

111.11. Conclusion :
En se basant sur I’analyse de nos résultats obtenus et développées dans ce chapitre, nous

tirons les conclusions suivantes :
a. Résultats Expérimentaux:

Dans cette partie 1’effet de 1’addition d’oxyde de titanate de baryum sur les polymeéres
PVC/PRC avec difféerents pourcentages est analyseé et evalué; des échantillons ont été vieillis a

100 °C pendant 200 heures et d’autres sont immergés pendant 72 heures dans I'eau; par la
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suite une étude structurelle a éte effectuée, et des parameétres diélectriques ont été mesurés et
analysés. Cette étude nous a permis de déterminer les résultats suivants :
o L’addition du BaTiO3 montre une grande influence sur les performances diélectriques
des polymeres telles que la permittivité relative augmente et les pertes diminuent avec
I’augmentation du taux de charge en BaTiO3 respectivement.
o Le vieillissement thermique a réduit la permittivité relative et a augmenté le facteur de
perte et I’indice de perte.
o Du point de vue vieillissement thermique, le BaTiOz a ralenti la vitesse de dégradation
des polymeres. Comme consequence la charge BaTiO3z en ratio approprié (entre 5 et
10%eat.) prolonge la durée de vie du composite.
o L’absorption d’eau a un effet néfaste sur les propriétés diélectrique du polymere tel
que I’augmentation des pertes de la permittivité diélectrique et la réduction de la tension

de claquage. L’addition optimale du BaTiO3 (5% et 10%) réduit I’absorption d’eau.
b. Modélisation:

Le modele proposé a permis de confirmer I’effet de 1’addition d’oxyde de titanate de
baryum sur les polyméres ainsi que le comportement d'un isolateur ou d’une gaine de cable.

Cette étude nous a permis de déterminer les résultats suivants:

o La distribution du champ électrique varie selon le type d’isolant. 1l diminue quand
le taux de charge (BaTiOs) augmente mais reste proche de la valeur désirée du
polymere pur.

o Les charges d’espace se concentrent pres des interfaces conducteur/diélectrique et
diélectrique/air.

o Lorsque la valeur de la tension est suffisamment élevée, I’amorgage d’arc est initié
autour des extrémités intérieures et principalement dans l'air puisqu’il est le milieu
le moins rigide.

o Sous effet du fort champ électrique, une premiere partie du courant est amorcé a
partir de la surface interne du conducteur (électrode HT) en pénétrant I’isolant pour
rejoindre l'autre électrode. C’est I’arc électrique. La deuxiéme partie du courant
s’initie de 1’électrode pour atteindre 1’autre électrode a travers la surface externe.

C’est le contournement de 1’isolant.
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o Le modele modifié a permis d’étudier le comportement dynamique d'un isolateur
sous tension. Les résultats de simulation concordent avec ceux rapportes dans la
littérature.

o Sous tension continu, le courant de décharge s’établit en deux temps. Le premier
temps est caractérisé par une extension importante du pied de la décharge avec une
queue concentrée a l'arriere du pied. Pendant ce temps, le courant augmente tres
lentement jusqu’au contournement. Le deuxieme temps T: est trés court (<T/10) et
correspond probablement a la forte concentration des charges a l'origine de I'arc. La
caractéristique décrit donc le comportement dynamique de I'arc.

o Sous tension impulsionnelle, le courant de décharge s’établit en trois étapes. Durant
la premiére étape et a faible champ électrique (ou tension) I, dii aux charges libres
présents dans le diélectrique, augmente rapidement. La deuxieme étape est
caractérisée par un palier légérement croissant, c’est le début de l'avalanche. La
troisiéme étape caractérise I'amorcage de l'arc électrique, le court circuit et par

conséquent le contournement du diélectrique.
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Deux composites, PVC et PRC chargés a différentes charges (5%, 10%, 15% et
20%at.) de BaTiOs ont été élaborés et analysés aprés avoir subis des contraintes d’humidité et
thermique proches de I’environnement des cables et des isolateurs en service dans un réseau
électrique. Différentes méthodes de caractérisation ont été utilisées. La microscopie
électronique a balayage (MEB) nous a permis d’observer la structure et la morphologie des
échantillons. Des fissures ont été observées sur les images MEB des échantillons chargés a
plus de 10%at. BaTiOs. L’excés de charge (BaTiO3) a plus de 10%at. était plutdt néfaste aux
composites. L’exces est traduit par des fissures, des pores et des agrégats qui sont sources de
charge d’espace, de réservoir d’eau dans I’environnement humide et par conséquent distorsion
du champ électrique. L hétérogénéité de la distribution des éléments chimiques dans ces
échantillons a été confirmée par EDS. Il est donc fortement recommandé de maitriser le
processus d’élaboration des échantillons et de limiter la charge a 10%at. BaTiO3z pour
améliorer les propriétés diélectriques. L’analyse par spectroscopie EDX confirme la
composition chimique des échantillons.

Les diagrammes des rayons X révélent qu’aucune nouvelle phase ni changement n’a
été detectée quand a la cristallinité du composite que cela soit avant ou apres vieillissement.
On déduit qu'il n'y a pas d'interaction indésirable a l'interface PRC/BaTiOs. Les composites
restent stables et par conséquent conservent les propriétés désirées des polymeéres avant d’étre
chargés au BaTiOa.

L’analyse effectuée par IFR confirme que les composites ne présentent aucun
changements de point vue chimique que cela soit avant ou apres étre soumis a des contraintes
de vieillissement.

L'incorporation du BaTiOs a des doses optimales (10%at. BaTiOz au plus) améliore
significativement les propriétés diélectriques. & augmente et tgd décroit quand la teneur en
BaTiOs augmente mais les valeurs de la permittivité et du facteur de perte restent dans la
gamme des valeurs desirées des polymeéres de bonne qualité du point de vue isolation.

La deuxieme partie a été consacrée a la modelisation du mecanisme de claquage
superficiel d’un isolant dans lequel a été introduit I’influence du type de matériaux isolant.
Les différents modeéles statiques, dynamiques et expérimentaux existants dans la littérature
ont été décrits.

Les différents critéres et théories expliquant le phénoméne de pré-claquage et de
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claquage d’un isolant ont été exposés. Sur cette base de théories, le modéle d’Obenaus a été

modifié et simulé. Les résultats de simulation montrent que le modele modifié approche bien

les résultats expérimentaux trouvés dans la littérature.

Ce travail ouvre également des perspectives de recherche. Par exemple :

Dans le domaine expérimental:

v
v
v

Etudier le comportement d’autres composites polymeres-céramiques.
Etudier des composites a multi-charges (incorporer d’autres charges)
Utiliser d’autres méthodes de préparation des composites permettant
d’améliorer I’homogénéité de distribution des composés.

Appliquer d’autres contraintes sur ces types de composites soit electrique ou
mécanique..etc.

Dans le domaine de modélisation:

v

Validé la modélisation du modele Obenaus modifié par des résultats
expérimentales et sous les mémes conditions pour différents matériaux
isolants.

Etudier le comportement d’autres composites polymeres-céramiques.

Rapprocher le modéle physique de simulation aux isolateurs réels existants.
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Résumé

Les polymeres sont des matériaux trés utilisés comme isolant dans le réseau de transport et de distribution de
I’électricité particuliérement comme gaine de cable et isolateur. Seulement, ces matériaux a 1’état pur présentent
certains inconvénients tels que les charges d’espaces dues aux défauts et par conséquent la distorsion du champ
électrique. Pour améliorer leurs propriétés diélectriques, ils sont chargés aux céramiques. Nous étudions dans
cette these le vieillissement dans un environnement humide et chaud (proche de I’environnement réel des céables
et des isolateurs) des composites de PVC et de PRC chargé au BaTiOs. Les produits (grains) de base PVC et
PRC (récupéré de I’'UNICAB Biskra) sont chargés a 5%, 10%, 15% et 20%at. BaTiOs. Des échantillons ont été
¢élaborés et analysés aprés avoir été soumis a I’humidité et aux contraintes thermiques. Différentes méthodes de
caractérisations telles que le MEB combiné a I’EDS, la diffraction des rayons X et la Spectroscopie Infra rouge
ont été utilisés. Les propriétés di¢lectriques ont été étudiées. L’analyseur d’impédance RLC ( type WAYNE
KERR 6420 ) dans la plage des fréquences (de 20Hz a 300Hz) nous a permis de mesurer le facteur de perte tgd,
la permittivité diélectrique er et ’indice de perte. Les résultats obtenus sont satisfaisants puisque les propriétés
diélectriques sont améliorées. Des testes de simulation ont été effectués sur ces échantillons dans
I’environnement Comsol-multiphysics, les résultats sont comparables avec ceux d’autres chercheurs.
Mots-clés: Polymeres composite, PVC / BaTiOs, RPC / BaTiOs, vieillissement thermique, absorption d'eau,
caractérisations MEB, DRX et IFR, distribution du champ électrique, arc électrique, &, tgd.

Abstract

Polymers are widely used as insulating materials in the transport network and electricity distribution especially
as a cable sheath and insulator. Only these materials in the pure state have certain disadvantages such as the
space charge due to defects and therefore the distortion of the electric field. In order to improve the dielectric
properties susceptible to be modified under the effects of thermal aging and water in an absorption environment,
polymers are mixed with ceramics. In this paper, the influence of barium titanate (BaTiO3), on the dielectric
properties of XLPE has been studied. Dielectric parameters have been measured using an impedance analyzer
RLC (WAYNE KERR 6420 type). Fourier transform infrared (FTIR) spectroscopy, scanning electron
microscopy and X-ray diffraction were used as characterization techniques. The study has been carried out on
two samples of XLPE. A pure sample of each were studied as a unloaded samples to be compared with samples
of 5%wt, 10%wt, 15%wt and 20%wt. BaTiO3 loaded XLPE. Afterwards, the composites were subject to
humidity and to thermal aging. The incorporation of BaTiO3 1°C does not modify the crystallinity and
morphology of the XLPE and 2°C reduces the space charges therefore the dielectric losses. tgd, & and loss index
are measured. Frequency response analysis has been followed in the frequency range (20-300 Hz). Experimental
results show well that BaTiOs as nano-filler improves the dielectric properties of XLPE but in excessive content
can drive to the cracking and therefore to absorption of water. Simulation results are in agreement with that
found in the literature.

Keywords: Composite Polymers, PVC / BaTiO3, XPLE/ BaTiO3, thermal aging; water absorption, Dielectric
parameters, characterization techniques (SEM, XRD and IFR), the electric field distribution, electrical arc,
electric.



