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l Introduction générale

Introduction générale

Qu’il s'agisse de sa production, de son transport, de sa conversion ou lors de sa consommation
terminale, U'énergie électrique transite principalement par des matériaux isolants, supports de son
cheminement d’'un matériau conducteur a lautre. Ces matériaux isolants (ou diélectriques) sont
dotés, entre autres caractéristiques, d’'une conductivité électrique suffisamment faible po
conduction de charges électriques entre deux zones conductrices d’électricité. En p
dlisolant, ils doivent souvent assurer une tenue mécanique et évacuer, par cond
la chaleur produite par lesdits conducteurs.

Dans leurs usages courants, les isolants sont aussi bien constitutifs de transport
d’énergie, des circuits de commande et de conversion de puissan@e, q des composants
(micro)électroniques, des machines électriques (transformateurs, ateurs, machines
industrielles...), des systémes embarqués (revétement thermique atellites, accumulateurs...) etc.
L’'exigence du confinement de ces dispositifs, couplée agleurs i tifs d'utilisation sous des
champs électriques de plus en plus importants rendent aujobid’ mplexes la fiabilité de leurs
performances sous contraintes environnementales variab nnement, température, humidité,
champ électrique...). L'amplitude de certaines de ces t en plus du temps d’exposition du

matériau a celles-ci, peut engendrer une accumul versible de charges électriques en leur

aux diélectriques soumis a diverses contraintes,
tre un enjeu technologique majeur.

Dans le cas des diélectriques igues solides, 'un des moyens communément utilisé pour
étudier les mécanismes de ati et de transport des charges, est la détection de la

arges despace au sein du matériau, lorsque celui-ci est
tiel. Cependant, cette méthode n'offre pas encore toutes les
satisfactions pour cl criminer les contributions provenant, d'une part, de la génération
i x interfaces électrodes-diélectriques par exemple), et celles dues aux
phénoménes de rt au sein du volume du matériau, dautre part. Alternativement,
limplantatien des

expérimentale de leur densité, il est alors plus aisé, en suivant le comportement de ces charges
déposées par irradiation, de mieux dissocier les phénoménes quinduisent leur présence et ainsi
caractériser leur comportement électrique afin d’identifier les principaux mécanismes influencant
distinctement leur génération et leur transport sous contrainte électrique continue.

Par ailleurs, lirradiation revét aussi un second intérét dans cette étude. Il n'est pas rare que ces
matériaux, concus pour ne pas conduire de charges ou tres faiblement, en soient déja pourvus
dés leur conception, ou se chargent par ionisation au cours de leurs processus de fabrication ou
dutilisation. Ainsi, volontairement ou involontairement, suivant les applications, certains diélectriques
fonctionnent dans des environnements radiatifs, soumis directement ou indirectement a des
rayonnements électromagnétiques ionisants ou non-ionisants. Cest par exemple le cas des
diélectriques assurant lisolation thermoélectrique dans les centrales de production d’électricité

M. E. BANDA - 2017 T 1



l Introduction générale

nucléaire (milieu radioactif), ceux fonctionnant sous environnement spatial chargeant (irradiation
solaire, cosmique), ou encore, ceux naturellement irradiés (radioactivité naturelle), exposés
(irradiation médicale, industries nucléaires, ondes électromagnétiques ambiantes, MEB'.), ou
perturbés (PEM?, déchets nucléaires, lignes Hautes-Tensions...) etc.

La motivation majeure de ce travail est de concilier ces deux attraits : I'étude du comportement
des charges au sein des diélectriques solides organiques, a travers lun des plus utilisés d’entre
eux, le PolyEthylene basse densité (PEbd), et la prise en compte de leurs utilisations particulieres
sous environnement radiatif. Ce double intérét vise ainsi a améliorer la compréhension générale
des mécanismes gouvernant la génération et le transport de charges au sein des matériaux
diélectriques solides mais surtout de mieux cerner ceux-ci lorsqu’ils sont soumis, en plus des
contraintes électriques, a une source d’irradiation électronique continue. Aussi bien a travers une
approche expérimentale originale qu’a partir d'un modéle mathématique tentant de rep ire ces

compréhension particuliere et la prédiction du comportement de la charge
contraintes électriques et radiatives.

radiatif, nous
présenterons, dans le premier chapitre, les phénoménes de génération port de charges
généralement identifiés au sein des diélectriques polymeres irradiés. ous intéresserons

ensuite, dans le deuxiéme chapitre, aux différentes techniques de_garactérisation physico-chimiques
et électriqgues sur lesquels ont reposé toutes les étud taf®s présentées dans ces
expérimentales du comportement du polyéthylene sous cafttra trique continue avec et sans
irradiation électronique. Les résultats de ces caractérisa s Yexpérimentales serviront comme

travaux. Le troisieme chapitre exposera ensuite un éventai issus des caractérisations
données d’entrée pour nourrir le modeéle numérigie \déeveldppé simultanément sous COMSOL

Multiphysics®. Enfin, a travers le dernier chapitre ce étude, nous déboucherons sur une
confrontation des résultats issus des simul ériques aux mesures expérimentales de
charge d’espace et de courant, en vue de c mécanismes responsables du comportement
observé sur le PEbd irradié par faisc r t polarisé sous champ électrique continue.

AN
‘b@

! Microscopie Electronique a Balayage
2 Perturbations ElectroMagnétiques

M. E. BANDA - 2017 T 2
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Chapitre 1 l De la génération au transport de charges dans le PEbd irradié

Dans le but d’étudier les mécanismes de génération et de transport de charges électriques au sein
du PEbd irradié par faisceau délectrons, ce premier chapitre abordera d’abord les principales
caractéristiques des matériaux polymeres, famille de matériaux dont fait partie le polyéthyléne, en
vue de décrire succinctement leur structure, et donc indirectement celle du PEbd. Prenant appui
sur leurs principales propriétés électriques et physico-chimiques, nous exposerons ensuite le
comportement de cette famille de matériaux sous contraintes radiatives et électriques. Enfin, en
nous basant sur ces informations comportementales, nous présenterons les différents modeles de
conduction et les hypothéses physiques qu'implique leur adaptation au PEbd irradié par faisceau
d’électrons.

1.1. Structure et propriétés des polymeres

Aussi bien a travers des emballages plastiques, des fibres textiles, des objets £
produits d’hygiéne, de peinture, d’équipements sportifs, de piéces de véhicule @8, pneus..) ou
encore de circuits électroniques, les matériaux polymeres, commung és «matiéres
plastigues» rythment notre consommation vestimentaire, cosmétique, énergéti et méme parfois
alimentaire.

agers, des

poly se justifie donc en partie
e on de leur faible colt, leur
propriétés thermiques, électriques

L'intérét manifeste de nombreuses études sur les matéri

par leur place dans notre environnement. Certains d’entre gl
faible densité volumique, leur accessibilité et la diversité d @

et mécaniques, sont utilisés comme isolants électrigueShe

électriques et électroniques. L'un d’eux, le polyé

lisolation et le gainage des céables électri

nombreuses installations électriques, et par nt?de nombreux dispositifs de conversion et
de stockage d’énergie, en est, de fait, tributai

sico-chimique de ce matériau avant d’envisager son
utilisation finale comme diélectrigue. sola suite de ce travail, nous nous focaliserons par

défaut, sauf indication contra es matériaux polymeres organiques utilisés comme
diélectriques solides et dont a pris pour modeéle d’étude.

1.1.1. Structure chi

Les polymé des macromolécules obtenues a partir dune répétition (jusqu'a

final est constitué d'une répétition d'un méme motif de monomeéres ; dans le second cas, ces
motifs monomeres peuvent différer.

Bien que naturellement présents dans notre environnement (végétaux, animaux), la plupart des
polymeres sont issus de la synthése de molécules organiques, constituées principalement de
carbone (C) et d’hydrogene (H). Le polyéthylene est lun d’entre eux, de la famille des polyoléfines.
Sa structure chimique est donnée par : (—CH,—CH,—)..

Avec n : le degré de polymérisation.

La macromolécule de polyéthylene a la base de notre étude est issue de la polymérisation
radicalaire de léthyléne sous des pressions de 1 a 3,5x10° bars, a des températures de 150 °C a

M. E. BANDA - 2017 T 4



Chapitre 1 i De la génération au transport de charges dans le PEbd irradié

se déplace dans le vide, cette onde électromagnétique correspond a un rayonnement chromatique
caractérisé, comme décrit dans la Figure 1.5, par sa vitesse de propagation dans le vide ¢, sa

fréquence d’émission , et sa longueur donde 1 tel que :

(1.1)

c
A==
1%

E : champ électrique (V/m) \
B : champ magnétique (T) ~

¢ : célérité de la lumiére (m/s) ¢
A : longueur d’onde (m)

v : fréquence d’onde (Hz)

Figure 1.5 : Description de la propagationjd’'unefende électromagnétique [5].

le-corpuscule du rayonnement électromagnétique

La théorie quantique admet la
opagée de fagon discrete a travers une onde

(Einstein 1905). De fait, lénergie
électromagnétique constituée d
quanta d’énergie E proportionn a

9,

de masse et de charge électrique nulle, dotés de
fréquence , de londe émise :

Cho (1.2

4

Ou n = 6,626 x 10 J.sV est la constante de Planck.

Des p chargées, de masse (m ) non nulle au repos et animées d'un mouvement cinétique
de vitesse (o) inférieure a la célérité de la lumiere dans le vide, engendrent un rayonnement
particulaire. Il peut s’agir aussi bien d’'un faisceau d’électrons, de protons ou de neutrons. L'énergie

E liée a leur mouvement depuis le repos vaut :

L 2 (1.3)

Induisant de méme une longueur d’onde caractéristique [6] :

M. E. BANDA - 2017 T 8



Chapitre 1 i De la génération au transport de charges dans le PEbd irradié

P (1.4)

my

Partant des équations (1.2) et (1.3), U'énergie transportée par un rayonnement sera dautant plus
importante que sa fréquence ou sa vitesse le sera. Lorsque cette énergie est suffisante pour
éjecter un électron d’'une couche atomique cible, on parle de rayonnement ionisant. En pratique,
les ondes radioélectriques, Infra-rouges (IR), visibles et Ultra-Violets (UV) sont considérées comme
non-ionisantes car insuffisamment énergétiques pour perturber la stabilité atomique de la matiere.
En revanche, les rayonnements X, gamma (y) et particulaires sont a méme d’impacter l'équilibre
atomique. La Figure 1.6 donne un apercu des différentes caractéristiques du rayonnement
électromagnétique en fonction de la fréquence et de la longueur d’'onde d’émission.

Lignes
deg pui

3n 1A 10 100 10" 10"
e e B
10 kHz *HZ
Hz HZ

W e
Hz 131 131 10" 102 . x
Hz Hz 10
dquenc Hautes Micro- 03
Basses dio fréquences ondes Itra- e

8 t
fréquences e - X'et Gamma

1.2.2. Interaction des rayonnements ionisants avec la matiére.

Lorsqu’un rayonnement ionisant (électrons, X ou y) pénétre un milieu matériel, il interagit avec les

électrons des atomes ou molécules dudit milieu et, quand U'énergie d’ionisation est suffisamment
importante, directement avec les protons et neutrons du noyau atomique. Une part suffisante de
cette énergie des particules incidentes est cédée a la matiere en moins de 10%° s. Les molécules
ou atomes impactés sont excités et les électrons des couches orbitales superficielles sont éjectés.
Lorsque l'énergie fournie par le rayonnement est totalement transférée a lélectron éjecté, celui-ci
peut a son tour la transférer a dautres électrons et en éjecter d'autres, appelés électrons
secondaires. Cette réaction va se répéter jusqu’a ce que l'énergie du dernier électron impacté soit

M. E. BANDA - 2017 T 9



Chapitre 1 l De la génération au transport de charges dans le PEbd irradié

(+] o R o Impuretés

Polarisation
o © < ol
dipolaire

Tonisation

- Q 9 {: [+ I e Dissociation
s ‘/0 (+] Recombinaison
o~ =] O+ <-——--— o Injections

o Dépot par
D ® L Ta
irradiation

Cathode ’|‘ Isolant ’|‘ Anode

Figure 1.9 : Description des différents progessus de
création de charges d’espace.

Les charges d’espace ont pour principal effet d’affedter ution interne du champ électrique
[63]. Comme illustré dans la Figure 1.10, lorsqualcune “tension électrique n’est préalablement

appliquée aux interfaces d’un diélectrique pedpleiie arges despace de densité nette p, un

champ électrique interne E(z), di a la_pré de ces charges d’espace, est induit dans le

matériau suivant 'équation de Pois
VE % (1.9

ue du milieu et ; sa profondeur.

es mises sous tension continue), le champ électrique interne du matériau adopte
ements distincts, dépendant du signe de la tension appliquée. La présence
d’homocharges! a linterface électrode-isolant accroit significativement le champ électrique interne
du diélectrique alors que son champ interfacial tend a s’affaiblir. En reproduisant lexpérience
inverse avec des hétérocharges?, on observe un comportement symétrique entre champ volumique
et interfacial : le champ électrique interfacial augmente alors que celui au sein du volume diminue.
Ces deux comportements sont mis en ceuvre dans le cas des phénoménes d’injection de charges
aux électrodes et lors des phénoménes daccumulation de charges internes migrantes aux
interfaces sous l'action du champ électrique.

! Charges de polarité identique a celle de [électrode en contact.
2 Charges de polarité opposée a celle de l'électrode en contact.

M. E. BANDA - 2017 T 18



Chapitre 1 l De la génération au transport de charges dans le PEbd irradié

15.1. Caractéristiques des modéles de transport des isolants polymeéres

La simulation du comportement expérimental du PEbd irradié n’étant qu’une particularité d’un
probleme plus global lié a la modélisation des phénomenes de transport de charges au sein de
diélectriques polymeres, il revient a juste titre de reconsidérer notre étude numérique en regard
des évolutions progressives discutées ces derniéres décennies.

1.5.1.1. Les considérations physiques des modeles usuels

La modélisation du transport de charges dans les isolants solides s‘appuie sur les résultats
expérimentaux obtenus au fur et a mesure du développement des outils de caractérisation
électrique des diélectriques solides, ainsi que nous le rapportions plus haut dans la section 1.3.1.

Partant de ces évolutions progressives, Alison et Hill [77] publient un modelé
de reproduire nombre d’observations expérimentales réalisées au sei
(XLPE). Ce modele, reproduit dans la Figure 1.15, considére une conductionfjsupportée par des
charges de signes opposés pouvant étre libres ou piégées : les électrons trous. Les porteurs
libres peuvent se mouvoir dans la bande de conduction (électr et d‘valence (trous) a laide
d’'une mobilité effective constante avec possibilité de se piéger (da niveau d’énergie unique et
localisé dans la bande interdite du diélectrique; cette appi le ne prend pas encore en
compte le dépiégeage des porteurs. La génération des ch @ t assurée par linjection a travers
les électrodes en y imposant une densité de char, inttialeg’les coefficients de recombinaison

issant le piégeage des porteurs mobiles

(S,) entre charges mobiles et piégées ainsi que c

(B, ,) sont déduits a partir de mesures expéri

Electrons mobile(e,)

Electrons piégés (e,)

Trous piégés (h,)

o
)
o

Trous mobile(h,)

B., B}, : coefficients de piégeage des électrons et trous,
respectivement ;

D., Dy, : coefficients de dépiégeage des électrons et trous,
respectivement ;

S, : coefficients de recombinaison entre électrons et trous, libres et
piégés ;

Figure 1.15 : Description du modele de conduction et de piégeage au
sein d’'un isolant solide.

Dans la méme année, le modeéle proposé par Fukuma et al [78, 79] considére aussi un seul
niveau de piege mais peu profond et en quantité limitée. Il n'inclut pas lextraction de charges aux
électrodes et considére une génération par injection de type Schottky. Linnovation avec le modeéle
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( piégeage
—_— N R —
| G(x)  — B, -n,|l- s
h hu N
génération dL s paires 0.ht
Shﬂ (x’ t) electrons /| trous (144)
| recombinai  son
| Wer | —_————
+ n, -Vvexp —Sz-net-nh”—S3~nw-nhﬂ
| kT
;_—\/_ —_—
[ dépiégeage
e Terme source pour les trous piégés :
[ piégeage
| —— _——
n
h
| B, -n, |1- :
’ N
0.ht
P (1.45)
ht ’ recomhmaz son
| W)
— . — — S
| nht VvV eXp
[ k,T

§ e
—_
dépiégeage
Avec, pour tous les termes sources :

Wir . et Wi, . les hauteurs de barriere gogeage des électrons et trous piégés,
respectivement ;

= k,T /h : la fréquence de dépiég

N,, et N, la densité s pieges profonds des électrons et trous,
respectivement ;

G(x) =G, -D(x), et G icient de génération de paires électrons/trous, D(x) la
dose d’irradiation définie ‘dguation (1.5).

1.6. Syntheése

Les bases conc sur lesquelles sappuieront les résultats de ce travail viennent ainsi de
couvrir apitre. L'observation de la structure chimique et la mise en exergue des
propr, amentales du PEbd, par lentremise de la famille des matériaux polymeres, nous a
per sitionner le comportement physico-chimique et électrique de ce matériau en regard

mod|f|ca 6f de ce comportement sous rayonnement électronique et la mise en lumiere des
facteurs qui linfluencent nous prédispose a aborder la particularité de leur étude sous irradiation
par faisceau d’électrons. En vue de cerner les mécanismes de conduction se produisant au sein
du PEbd irradié, nous avons présenté les principaux modeles théoriques sur lesquels se base notre
étude en couvrant les hypothéses physiques les plus adaptées a notre contexte de modélisation
numérique des phénomeénes de génération et transport de charges dans le PEbd. Nous disposons
ainsi du set complet des équations qui régiront le transport des charges dans le PEbd irradié par
faisceau d’électrons. Dans le quatrieme chapitre, nous détaillerons leur résolution en les associant
aux conditions aux limites et initiales que nous définirons en concordance avec les résultats
expérimentaux discutés au chapitre 3.
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Chapitre 2 l Matériau d’étude et méthodologie expérimentale

Le principe de fonctionnement d’'un canon a électrons thermoionique est illustré en Figure 2.6. Le
filament de tungstene est préalablement chauffé en étant traversé par un courant compris entre 0
et 3 A (Imité & 1,8 A dans cette étude). Des électrons sont ensuite arrachés au métal et
précipités dans toutes les directions spatiales. Une électrode cylindriqgue (Wehnelt) polarisée
négativement force ensuite la convergence des particules chargées dans l'axe du faisceau au point
dit de ‘cross-over. Le champ électrique généré en dessous de ce point de convergence assure
laccélération des particules chargées vers la cible. A des fins de variation du diametre de faisceau
incident, une lentille électromagnétique est disposée au pied du faisceau pour réguler le flux des
électrons. Pour prévenir des risques liés aux rayonnements X lors du contact entre un électron et
une portion métallique de lenceinte, un épais blindage de plomb (5 a 8 cm) recouvre le canon a
électrons.

Alimentation du filament (0-3A)

Polarisation du Wehnelt

G

Wehnelt

z(um) €=¢&,
A
d |
g =23,
0 L

(<) \Electrons primaires @ Atomes/molécules éjectés .
— V/ Rayons X, lumiere

lectrons secondaires é lons, particules excitées

Figure 2.6 : Schématisation du principe d’opération du canon a électrons thermoionique.

2.2.3. Dispositifs de mesures in-situ

L'intérét majeur de lenceinte Matspace est de pouvoir y irradier et caractériser des matériaux
diélectriques. Divers dispositifs de mesures y sont-ils implantés (Figure 2.5b) a des fins de mesures
électriques in-situ sur des échantillons irradiés. Parmi ceux utilisés dans notre étude, figurent :

e Le capteur de courant :
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Par effet coulombien, lapplication de la tension d'excitation sur [échantillon engendre un
mouvement transitoire des charges autour de leur position d’équilibre x. Des ondes de pression
élémentaires Ap(x,r) se propagent alors dans le matériau et parviennent jusqu’au transducteur ;

d’abord a la vitesse du son dans le PEbd (v ) puis a celle du son dans lélectrode de détection

(v,). Notons [, et [, les épaisseurs respectives de l'électrode de détection et du piézo-électrique.

Chaque plan de charge p, de surface s subit une force transitoire f, (x,7) sous laction du
champ électrique AE(r) appliqué par ces impulsions :

fo(x,1) = p(x) - Ax - S - AE(1) (2.4)
En faisant 'hypothése que la propagation de chaque onde de pression élémentair (x, se
fait sans dissipation ni dispersion dans le milieu matériel, la pression élémentaire ultante
s'écrit :
1
Ap(x,t) = NGO p(x) - Ax - AE(t) (2.5)
N

Or, la pression percue par le capteur piézo-électrique prend en
londe acoustique aussi bien dans le matériau que dans {éle
piézo-électrique. Ce qui correspond a une pression dans\es
acoustique exprimée par :

pte le temps de parcours de
¢t&trice avant latteinte du
ilieux traversés par londe

[ Lo (26)
Ap(x,t) = p(x) - Ax - AE|t — — —

Par sommation, l'ensemble des pressions él s conduisent a lexpression de la pression

incidente totale p(t) telle que :

+0

p(t) = IAp(x,t) = I@A i L]Ax (2.7)
— — 0 a vp

v, 28

La densi e charge p(x) devient :

p(tv,) = r(r) (2.9)

En injectant les équations (2.8) et (2.9) dans l'équation (2.7), la pression acoustique totale générée
prend la forme d'un produit de convolution :

p(t) = VPIAE[I—I_]—T}AT‘I‘(T) (2.10)

v

— a
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échantillon afin de mesurer le courant extérieur a laide d'un électrométre connecté a lélectrode
de collection (électrode inférieure). Simultanément, un photomultiplicateur collecte les photons émis
par le matériau sous application du champ électrique. Deux types de résultats peuvent ainsi étre
obtenus : (i) Uélectroluminescence (en coups ou coups/s), en fonction du temps, et (i) le courant
de conduction, en fonction du temps. Un exemple illustrant ces deux résultats est montré a la
Figure 2.13b, pour le cas d’'une application d’un échelon de tension électrique continue.

photomultiplicateur |

| -
<_'_’optique

Enceinte *de collection
) L thermique
électrode supérieure : (0 4 90°C)

I

I

I

I

forme annulaire  ~__| :
I I
\ i
I

I

!

I

Il

I

I

I

I

acquisition
numérique

—'ﬂ alimentation H.T.
Al

I (DC ou AC)

Ll

émission

(a) échantillon %

l—'" mesure du
Al

I courant (DC)

o

T T

pompage admission
(azote)

(b)

Electroluminescence

Courant, | (A)
=
' @
p: g
(sdo) 73 ‘eousosaulWIN|0l109|]

2.13 : (a) Schématisation du dispositif expérimental des mesures de courant et
d’électroluminescence. (b) Résultats types obtenus aprés une mesure de courant et
d’électroluminescence sur un échantillon de PEbd vierge.

2.4. Techniques de caractérisation physico-chimiques

L'analyse du comportement des matériaux diélectriques passe aussi par une caractérisation
physique et chimique de ses principales propriétés. Cest particulierement le cas lorsqu’il s’agit
d’appréhender celles-ci aprés une irradiation qui engendre un dépét important de charges dans le
matériau, susceptibles d'impacter ses propriétés voire sa structure. Les propriétés thermiques,
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3.2.2. Spectroscopie Infrarouge a transformée de Fourier (FTIR)

Les mesures FTIR, réalisées dans les conditions expérimentales décrites au chapitre 2, ont porté
sur des échantillons de 200 pm irradiés par faisceau d’électrons de 80 keV et 1 nA/cm? pendant
10 minutes continues, puis remis a lair avant la mesure. Ce choix d’épaisseur s’explique en raison
de la sensibilité de la mesure FTIR en transmission dont la calibration est optimisée pour des
épaisseurs d’échantillon inférieure a 300 pm. L’échantillon est donc partiellement irradié dans ces
conditions. La Figure 3.19 livre une vue globale et zoomée des raies spectrales observées sur les
échantillons irradiés et non-irradiés, tous deux caractérisés dans les mémes conditions de mesure.

7
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6 o
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Figure 3.19 : Spectre FTIR en transmission pour des échantillons PEbd 200 pm
d’épaisseur, irradié par faisceau d’électrons et non-irradié. (a) Vue compléte du spectre

de transmission, (b) vue agrandie (zoom).

Les vibrations classiquement observées au sein du PEbd sont détectées. Aucune nouvelle vibration
napparait aprés irradiation. Cependant des variations en intensité des raies spectrales s’observent

Ty

M. E. BANDA - 2017



i Chapitre 4

O((\
O
Chapitre 4 (b.‘
Modélisation de la Qration et du
transport de cha@ dans le PEbd
irradié @
%,
o

@<°

M. E. BANDA - 2017 T 94
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d’équations (4.13) est aussi non-linéaire. Le vecteur b équivaut a une fonction des coefficients
inconnus V,. CM offre la possibilité de choisir le type et la forme des fonctions de discrétisation a

appliquer sur les dérivées des formulations faibles. Ils sont généralement de type ‘Lagrange’,
‘Hermite’, ‘Gauss’ etc. De méme, lordre des schémas peut librement étre choisi afin de rendre la
formulation faible ‘la plus proche’ possible de IEDP a résoudre. Cependant, les méthodes de
codage de ces schémas numériques sont difficilement accessibles.

4.1.23 Discrétisation temporelle

Nous cherchons a présent a discrétiser la partie temporelle de [équation de continuité (1.34) par
la MEF. Comme dans le cas spatial, nous appliquons a cette partie temporelle la forme discrétisée

de la formulation faible, suivant la méthode de Galerkin [9], pour chaque fonction test

on,
— @ dv (4.1
ot 2 [IW v J

i Q

En raison du nombre important d’itérations a faire dans le cas d pr mes a variation
temporelle, application de la MEF a la partie temporelle s’avérerait oné e colit de calcul. Il

est courant de limiter ces colts en appliquant des schémas discrétisation distincts pour le
domaine temporel. CM utilise par exemple la ‘méthode ,des £lignes: [ﬁ] et peut par exemple
approcher la dérivée temporelle de ['équation (4.14) par la métho différences finies. Dans sa

plus simple formulation, cela reviendrait a :

t+At t
ani n, - I (4.15)

Les exposants (r) renvoient aux
spatiales.

En remplagant l'‘équation (4.1
formulation faible du terme p y
n

i _n,' Z [J‘l//[ ¢jdVJ (416)

At 5

emporelles et les indices (i) aux coordonnées

équation (4.14) on obtient une discrétisation de la

i

R 4.17)
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ayant été annulé a cette électrode pour linstant, la densité des trous mobiles et piégés est nulle
a cette électrode.

T T T T T 60
24— T
Direction d'irradiation
(;
20 +
S o
- - 40
16
S Z
N —o— Electrons mobiles o
® 1o —=—Electrons piégés 3
S —o— Trous mobiles a
3 . —e— Trous piégés R 2 s
NO) — ¥ v I~ /;
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.w —_~
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0 0
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Figureg : Densité des charges mobiles et piégées simulées, ainsi que les champs
éleatri associés, en fonction de la position au sein du diélectrique. Simulations réalisées

configuratiop’ sans-contact’. Résultats apres (a) 2 minutes d’irradiation et apres (b) 10 minutes

d’irradiation. Paramétres symétriques du Tableau 4.2.

Nous fixons donc pour la suite le coefficient de génération des paires a 8 C.m3s. En plus de ce
paramétre, les parametres du transport eux-mémes (injection, piégeage, dépiégeage, mobilité,
recombinaison) influent aussi sur le comportement du modéle. L'analyse de ces paramétres a déja
fait 'objet d’abondants travaux dans le cadre du modeéle de transport basé sur une conduction a
mobilités et coefficients de recombinaison constants [22, 23]. Pour notre cas ou les mobilités des
charges et les coefficients de recombinaison sont fonction du champ électrique et de la mobilité,
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Ceci reviendrait a simuler un comportement sous irradiation continue a comparer avec des
mesures sous irradiation non continue.

e Claquage durant les mesures sous irradiation
Une seconde possibilité mettant a mal la capacité du modele a coincider quantitativement avec
les mesures sous irradiation serait lintervention de claquages durant le chargement du matériau
ainsi que nous en discutions déja a la section 3.1.1.2. Cette hypothese, ainsi que les phénomeénes
qui laccompagnent, n'étant pas pris en compte dans le modeéle d’irradiation, les résultats de
simulation reproduisent donc uniquement le cas d'une irradiation ininterrompue. Toutefois, on peut
remarquer qu'aussi bien pour le modéle que pour la mesure, la densité de charge piégée au sein
du diélectrique atteint un maximum avec le temps d’irradiation et ne varie plus au-dela de la
deuxiéme minute d’irradiation, dans nos conditions.

Pour mieux prendre en compte la diminution significative de la densité des char,
expérimentalement entre les mesures sous vide et celles faites a lair aprés irradi insi” que
pour tenir compte de limpact de la remise a lair aprés irradiation [33], la_densité nette des
charges initiales considérée pour la simulation sous polarisation aprés irradia ivisée par
10. Dans ces conditions, les densités de charges obtenues sous court-ci t polarisation
semblent quantitativement mieux reproduire celles mesurées.

443 Comportement électrique aprées irradiation

*

4431 Charge d’espace en polarisation/dépolarisation

Le modele a ensuite été confronté aux mesures de cha pace réalisées sur les films de
PEbd irradiés par faisceau d’électrons dans les co dé€rites au chapitre 3. La Figure 4.24
compare les cartographies des densités de charges, mestbées (Figure 4.24a) et simulées (Figure
424b) en fonction de la position el du diélectrique et du temps de
polarisation/dépolarisation.

e charge (C.m'3)

Anode (SC)
B £
= 3
s [
i<l IS
= =
& S 100
0 60 120 0 60 120
Temps (min) Time (min)

(a) (b)

Figure 4.24 : Densités de charges (a) mesurées et (b) simulées, en fonction de la position au
sein d'un film de PEbd de 300 pm d'épaisseur, irradié pendant 10 minutes en continu par
faisceau d’électrons de 80 keV et 1 nA/cm? Polarisation pendant une heure sous un champ
électrique continu de - 40 kV/mm suivie d'une heure de dépolarisation. Paramétres du Tableau
4.5.

M. E. BANDA - 2017 T 133



Chapitre 4 l Modélisation de la génération et du transport de charges dans le PEbd irradié

46 Références bibliographiques du chapitre 4

[1] S. Le Roy, G. Teyssedre, C. Laurent, G. C. Montanari et F. Palmieri, «Description of charge
transport in polyethylene using a fluid model with a constant mobility: fitting model and
experiments,» Journal of Physics D: Applied Physics, vol. 39, p. 1427, 2006.

[2] J. F. Briesmeister, «cMCNPTM-A general Monte Carlo N-particle transport code,» Version 4C, LA-
13709-M, Los Alamos National Laboratory, p. 2, 2000.

[3] J. Baro, J. Sempau, J. M. Ferndndez-Varea et F. Salvat, «<PENELOPE: an algorithm for Monte
Carlo simulation of the penetration and energy loss of electrons and positrons in matter,»
Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section B: Beam Interactions with
Materials and Atoms, vol. 100, pp. 31-46, 1995.

[4] R. D. Cook, D. S. Malkus, M. E. Plesha et R. J. Witt, Concepts and applications of fi
analysis, vol. 4, Wiley New York, 1974.

[5] COMSOL Multiphysics®, www.comsol.com, COMSOL Multiphysics Reference .

[6] W. B. J. Zimmerman, Multiphysics Modeling with Finite Element MetHo .18, World
Scientific Publishing Co Inc, ISBN : 9789812568434, 2006.

[71 M. Tabatabaian, COMSOL® 5 for Engineers, Mercury Learning and in@n LLC, ISBN : 978-
1942270423, 2016.

[8] M. Hazewinkel, Encyclopedia of Mathematics : Hilbert s luwier Academic Publishers,
Springer Science, ISBN : 9781556080104, 2001.

[9] J. J. van der Vegt et H. Van der Ven, «Space-tin uous Galerkin finite element
method with dynamic grid motion for inviscid comp 2» flows : I. General formulation,»
002.

partial differential equation models:
niversity Press, ISBN : 9780521519861,

[10] W. E. Schiesser et G. W. Griffiths, A compe
method of lines analysis with Matlab, i
2009.

[11] J. H. W. Frank et J. G. Verwer, <
Department of Numerical Math t

[12] E. J. Dickinson, H. Ekstrom e

licit-Explicit linear multistep methods,» Report-
23, pp. 1-13.

«COMSOL Multiphysics®: Finite element software for

electrochemical analysis. A ieW,» Electrochemistry communications, vol. 40, pp. 71-74,
2014,
[13] J. Noorishad, C. F. Ts errochet et A. Musy, «A perspective on the numerical solution of

convection-domin
Resources Res

t ort problems: A price to pay for the easy way out,» Water
(2), pp. 551-561, 1992.

[16] P. N. Brown, A. C. Hindmarsh et L. R. Petzold, «Using Krylov methods in the solution of large-
scale differential-algebraic systems,» SIAM Journal on Scientific Computing, vol. 15(6), pp.
1467-1488, 1994.

[17]1 P. E. Gill, W. Murray et M. A. Saunders, «<SNOPT: An SQP algorithm for large-scale constrained
optimization,» SIAM review, vol. 47(1), pp. 99-131, 2005.

[18] P. R. Amestoy, A. Buttari, I. S. Duff, A. Guermouche, J.-Y. L’Excellent et B. Ucar, Encyclopedia of
Parallel Computing, Springer, ISBN : 9780387097657, 2011.

[19] G. Chen, T. Tay, A. Davies, Y. Tanaka et T. Takada, «Electrodes and charge injection in low-
density polyethylene using the pulsed electroacoustic technique,» /EEE Transactions on
Dielectrics and Flectrical Insulation, vol. 8(6), p. 867, 2001.

M. E. BANDA - 2017 T 138



\ r —
'8 / .
SUNS meg |

LAV ' a C o i 4
i 3 ol 9 . i s i el & & (Al WY O . o . oy !
(—’(\—,“ S &»JIZ'\LL‘\L M d‘_r "L‘\;r“ e ,‘(—'j“(r‘) 8 {/e chl({{l{f’(ﬁn) ‘,"L/(cu t(ﬁ]/ 7’/1,&1‘\-\

‘/‘- A NN L\

le & e G | ‘ 3 . ;-
g€ \& Yol (\3\% AS e DO-AD . (i‘, B i’wui ik T s;,.uﬂ,ftU\

_— k. b %
.-C_,X\';;’S.?__J ViGn AU J ("L L u( { 5 ‘M
' | # T ; Q( W\\‘./"‘L_)
Helew J “— “\-‘5"”)‘ L" L ( — L
e Sl Take  Fefrukabion " 55T

Ya s G da b,
f}(/r:d 6:\5 {[’9‘“ fm %:l, VQ"{‘;P“’
r CAGC '}V\Wt 6»\ Qr&am Qg >

7b«k Ao Veas im\’f ' ) ﬁ_ Qe WZM
A r oL

’Vhl\u/\» i'{{ct A USS

¥y
Jivadewreut
vk"( /
) '
W2

e \
/A 1

e o ] A

(W13,

®, 04 A7

haucld

a2 s - V)
s

.AMC

<
AL 2D
L e W

L

~~~~~



« - i
Jo Audx («;42 ﬂé Jza [74*5”7-'5 of
o &vx Adn Y avee Fa yo.hc{;
‘,'{("'Il_(q/l‘““;ﬁ’\.‘\/{.&o-— /& &{’/ﬂi j-:'\—-\.\xe f:’ N
,,1/. /e{ /uuz%l(,’o.\__ ()[( )".zo QQ/JV) o O

S??;f Ao (»m"‘f"lhzxj;)«.«- N 4 UL Yy ’ VT == X
)(’ fe Noanas) Yan VallUx c(‘c/’[oq‘ :
AL L1

JN NALLAQSY T L MA
ja.wP(/ ox / Pe»ec\‘:/ @ ;;‘o

( of‘* A OCEN ol 4[ a / a« ) _ AT, -—?::’:;'4— ~~~~~
pi fo ol vour PP .
/70 Caney

\ 7 N
‘-.,g_...o"_, (:L,.K
7 {

(J & QY




Mallys E. BANDA G. M.

MESURE ET MODELISATION DU COMPORTEMENT DE MATERIAUX DIELECTRIQUES IRRADIES PAR FAISCEAU D’ELECTRONS.

Dans leurs usages courants comme isolants électriques, les matériaux solides organiques sont constitutifs aussi bien des cébles de
transport d’énergie électrique, des circuits de commande et de conversion de puissance que des composants (micro)électroniques ou des
systémes embarqués (revétement thermique des satellites, batteries d’accumulateurs...). La diversité des contraintes d’utilisation auxquelles ils
sont soumis (champ électrique, rayonnement, température, humidité..) les prédisposent a emmagasiner des charges en leur sein,
susceptibles d’affecter la fiabilité des systémes qui en dépendent.

L’un des moyens communément mis en ceuvre pour étudier le comportement électrique de ces charges est la mesure de la distribution
spatio-temporelle des charges d’espace, en soumettant le diélectrique a une différence de potentiel continue a travers deux électrodes.
Cette méthode ne permet cependant pas toujours de distinguer clairement la contribution des charges dues a la génération, d'une part, et
celles dues aux phénoménes de transport, d’autre part. Cette étude propose une approche alternative, consistant & déposer sous vide des
charges (électrons) au sein de lisolant par le biais d’un faisceau d’électrons, & une position connue et en quantité maitrisée, en prenant en
compte d'autres processus physiques liés a limplantation d'électrons afin de prévoir et modéliser le comportement de ces matériaux
irradiés.

Des films de PolyEthylene basse densité (PEbd), préparés par thermomoulage, ont été irradiés par un faisceau d’électrons de 80 keV avec
un flux de 1 nA/cm? Les mesures de charge d’espace par la méthode Electro-Acoustique Pulsée (PEA), réalisées d’abord in-situ, puis ex-situ
sous polarisation électrique DC, confirment une localisation effective de charges au sein du matériau. Les résultats sous polarisation
électrique apres irradiation mettent en évidence une importante présence de charges positives dans la zone irradiée du diélectrique. Les
caractérisations électriques des films PEbd irradiés montrent un comportement complétement différent de celui d'un méme matériau non-
irradié, laissant penser & une modification de la structure chimique du matériau. Des mesures physico-chimiques (spectroscopie infra-rouge,
Photoluminescence et Analyse Enthalpique Différentielle-DSC) sur ces films PEbd irradiés, ne montrent pas une dégradation significative de la
structure chimique du diélectrique qui expliquerait le comportement électrique observé sous polarisation post-irradiation. Des mesures
complémentaires montrent le comportement réversible du PEbd irradié puis polarisé, qui serait uniquement lié a la présence des charges
générées par le faisceau.

Les données expérimentales de cette étude ont parallelement alimenté un modéle numérique de transport de charges, développé pour tenir
compte des contraintes sous irradiation. Ce modéle a permis de reproduire les résultats d’implantation de charge par faisceau d’électrons
in-situ ainsi que la majorité des processus électriques observés sur du PEbd irradié puis polarisé. Il confirme limpact de la charge déposée
par faisceau d'électrons sur le comportement sous polarisation et permet de conclure quant a lorigine des charges positives observées
post-irradiation, qui seraient dues aussi bien aux phénoménes d’injection aux électrodes qua la création de paires électrons/trous par le
faisceau d’électrons pendant lirradiation.

Mots clés : Charges despace, Irradiation par faisceau d’électrons, Modélisation fluide du transport de charges, FTIR, DSC, Photo-
luminescence et Electro-luminescence.

MEASUREMENT AND MODELLING OF DIELECTRIC MATERIALS BEHAVIOUR UNDER ELECTRON-BEAM IRRADIATION.

In their common uses as electrical insulators, organic solid materials are constitutive of electric power transmission cables, power control
and conversion circuits as well as (micro) electronic components or embedded systems (thermal coating of satellites, batteries of
accumulators, etc.). Under various constraints of use (electric field, radiation, temperature, humidity ..) they can accumulate charges in their
bulk which could affect the reliability of the systems in which they are employed.

One of the commonly used means to study the electrical behavior of these charges is to measure the spatiotemporal distribution of
charges by subjecting the dielectrics to a continuous potential difference between two electrodes. However, this method does not always
allow clearly distinguishing the contribution of charges due to generation on the one hand and the one due to transport phenomena on
the other hand. This study proposes an alternative approach, consisting in generating charges (electrons) within the electrical insulation
using an electron-beam under vacuum. The charges are hence deposited at a known position and in a controlled quantity. Other physical
processes related to the implantation of electrons must then be taken into account in order to predict and model the behavior of these
irradiated materials.

Low-density polyethylene (LDPE) films, prepared by thermal molding, were irradiated by a 80 keV electron-beam with a current flux of 1
nA/cm2. Space charge measurements using the Pulsed Electro-Acoustic (PEA) method, performed first in-situ and then ex-situ under DC
electrical polarization, confirm an effective localization of charges within the material. The results under electrical polarization after
irradiation show an important amount of positive charges in the irradiated zone of the dielectric. The electrical characterizations of
irradiated LDPE films show a completely different behavior compared to the same non-irradiated material, suggesting a modification of the
chemical structure of the material. Physico-chemical measurements (infrared spectroscopy, Photoluminescence and Differential Scanning
Calorimetry-DSC) on these irradiated PEbd films do not show a significant degradation of the chemical structure of the dielectric which
would explain the observed electrical behavior under post-irradiation polarization. Additional measurements show the reversible behavior of
the irradiated then polarized PEbd, which would be only related to the presence of the charges generated by the beam.

The experimental data of this study have simultaneously fed a numerical model of charge transport, developed to take into account the
irradiation constraints. This model allows reproducing the in-situ results of charge implantation by the electron beam as well as the majority
of the electrical processes observed on irradiated and polarized LDPE. It confirms the impact of the electron-beam deposited charge on the
behavior under polarization and allows concluding on the origin of the positive charges observed after irradiation, which would be due to
injection at the electrodes as well as to the creation of electron-hole pairs by the electron-beam during irradiation.

Keywords : Space charge, Electron beam irradiation, fluid charge transport modeling, FTIR, DSC, Photo-luminescence, Electro-luminescence.
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