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Chaque annee, plus de 30 millions d’implants et divers dispositifs médicaux sont
implantés dans le corps humain afin de prolonger et d’améliorer I’intégrité et le confort de vie
de personnes souffrant de probléemes fonctionnels [A.J.T.Te02016,M.Humar2016]. Pour cela,
la recherche et 1’évolution de la technologie des biomatériaux ne cessent de s’intensifier de
plus en plus [D.Mantovani2003]. Actuellement, les biomatériaux sont utilisés pratiquement
dans toutes les parties du corps humain, rentrant dans la fabrication des implants et des
dispositifs médicaux. lls peuvent étre dérivés de la nature ou synthétisés en laboratoire a partir
de matériaux métalliques, céramiques, polymeéres et composites [A.J.T.Te02016,S.A.Jacota
Popescu2008]. Les biomatériaux a base de polymeéres occupent toujours une place importante
dans le domaine médical. Leurs propriétés macromoléculaires sont comparables a celles des
composants fonctionnelles de I’environnement biologique. Les polyimides aromatiques (PI)
sont parmi les principaux polymeres synthétiques utilisés dans des applications commerciales
en tant que biomatériaux [S.A.JacotaPopescu2008]. Ils forment une classe de polymeres a
hautes performances en raison de leurs excellentes propriétés avantageuses pour le domaine
biomédical [A.J.T.Teo2016,C.P.Constantin2019,A.A.Stolov2012,Y.Sun2009]. Ils présentent
une stabilité¢ thermique exceptionnelle allant jusqu’a 400 °C (parfois jusqu’a plus de 500 °C),
une résistance chimique élevée, une faible constante diélectrique, une grande résistance
mécanique, une durabilité a long terme et une transmittance optique élevée sur une large
gamme de longueurs d’onde [A.J.T.Te02016,C.P.Constantin2019,A.A.Stolov2012,
Y.Sun2009]. lls peuvent étre préparés sous forme de films minces et flexibles. Grace a leurs
propriétés thermique et chimique remarquables, les Pls sont largement utilisés pour
I'encapsulation de biocapteurs et le revétement de fibres optiques et plus récemment, ils sont
utilisés comme substrat flexible pour les implants neuronaux. De plus, la non cytotoxicité des
Pls a été prouvée dans de nombreuses études in vitro et in vivo et leur biocompatibilité a été
évaluée par l’organisation internationale de normalisation 1SO 10993 et I’organisation
américaine U.S. Food and Drug Administration (FDA) [A.J.T.Te02016,Y.Sun20009,
B.Rubehn2010,C.Li2019]. Le probléme le plus souvent abordé dans I'étude des biomatériaux
est celui de la réponse de I’organisme aux implants a long terme. C’est le cas lorsque le Pl est
utilis¢é comme un support mécanique ou pour I’encapsulation de prothéses neuronales. En
effet, I'environnement aqueux d'un implant suppose des interactions entre la surface du PI, les
differents ions et molécules de différentes tailles (sels et protéines) et une certaine quantité

d’eau absorbée. La présence de la molécule d’eau peut étre un probléme majeur pour la
1
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stabilité du PI a long terme car la structure moléculaire du PI contient quatre groupes imides
polaires tels que les groupes amine et carbonyle, de nature hydrophiles
[B.X.Du2016,Z.Ziari2013,B.X.Du2015] rendant le matériau trés sensible a I'humidité
[N.R.Tul999]. Cela provoque une détérioration de ses propriétés électriques et mécaniques
entrainant son vieillissement accéléré, ce qui entrave son application a long terme dans
certains dispositifs médicaux et bio-MEMS (biosystemes micro-électromécaniques)
[P.Constantin2019]. Par conséquent, la compréhension des effets de [I'humidité
environnementale sur les propriétés électriques des films de PI pourrait contribuer a la prise
de mesures adéquates pour freiner leur vieillissement et augmenter ainsi la durée de vie du

dispositif médical a base de ce polymere.

De nombreuses études ont été menées pour déterminer l'effet des molécules d'eau
absorbées sur les propriétés de conduction diélectrique et électrique des films de PIl. Kaneko
et al. ont rapporté que I'eau absorbée améliore I'injection de charges et la mobilité des porteurs
de charges dans le Pl [K.Kaneko2005]. Fujita et al. ont mesuré les propriétés thermiques et la
densité de charges d'espace aprés séchage d'un film de Pl immergé dans I'eau distillée et ils
ont trouvé que Il'allongement du temps de séchage pouvait limiter I'injection de charges dans
le film de PI [S.Fujita2002]. Subramanian et al. ont montré que la variation de la constante
diélectrique relative du Pl est linéaire en fonction de [I'humidité relative absorbée
[R.Subramanian1991]. Bellucci et al. ont démontré que la conductivité électrique mesurée du
Kapton Pl augmente dans un environnement humide [F.Belluccil990]. Du et al. ont rapporté
les effets de I’immersion dans I’eau sur le processus du déclin de charge de surface des films
de PI et ils ont constaté que le taux du déclin augmente avec 1I’augmentation du temps
d’immersion [B.X.Du2016]. Cependant, il y a peu de travaux de recherche rapportés sur
I'effet de I'absorption de vapeur d'eau sur le comportement dynamique du potentiel de surface
des films de P, il est donc nécessaire de comprendre l'influence de I'humidité relative (RH %)

sur les propriétés de transport de charges dans les films de PI.

La formation de la charge d'espace dans les matériaux polymeres isolants sous l'action
de nombreux facteurs (champ électrique élevé, irradiation, rayonnement UV solaire,
variations de température et d'humidité, contraintes mécaniques...), peut conduire a une
distorsion locale du champ électrique et affecter les performances électriques et la durée de
vie, conduisant a la dégradation et a la rupture prématurées des matériaux
[T.C.Zhou2011,J.Li2015]. Il a ete demontrée que la formation de la charge d'espace est

fortement corrélée avec les caractéristiqgues de piégeage et de dé-piégeage de charges

2
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[S.Sahli2003,J.Ha02018]. Ces pieges sont formés par des défauts physiques dans la région
amorphe et des défauts chimiques comme les résidus chimiques des macromolécules dans la
structure d'agrégation des polyméres. lls ont un effet significatif sur les propriétés de porteurs,
telles que le piégeage et le dé-piégeage, le transport et la conductivité dans le polymeére
[L.Yue2013,W.W.Shen2013]. Cependant, les caractéristiques de piégeage et de dé-piégeage
sont encore mal comprises en raison de la complexité de la microstructure des matériaux
polymeéres [T.Zhou2011,G.Chen2009,G.Teyssedre2005]. Plusieurs méthodes, telles que le
déclin du potentiel de surface (SPD) [B.Du2015,W.Shen2013,H.Mallem2018,Y.Han2018], le
courant de décharge stimulé thermiquement (TSC) [A.M.Kamalov2016,N.A.Galichin2007,
T.Mizutanil982], le courant de relaxation isotherme (IRC) [J.G.Simmons1973], la décharge
photo-stimulée (PSD) [P.Ma2015] et électroacoustique pulsée (PEA) [T.Zhou2011,
J.H0a2018,G.Chen2009,G.Mazzanti2003] ont été utilisés pour mesurer la distribution
d'énergie des pieges ou les parametres de piégeage. La mesure de la distribution de I'énergie
du piége par la méthode du déclin de potentiel de surface fournit un autre moyen pratique
pour étudier la charge d'espace dans les matériaux isolants  polymeres
[WW.Shen2013,Y.Han2018]. L’avantage de la technique du déclin de potentiel de surface
réside essentiellement dans sa simplicité et sa facilité de mise en ceuvre. Elle permet de
mesurer le potentiel de surface sans contact avec la surface chargée et donc sans aucune

modification physique de cette surface.

L’objectif de notre travail est I’étude de 1’effet de la décharge couronne sur les
propriétés électriques de films minces de Pl en vue de leur utilisation dans le biomédical. La
premiere partie est consacrée a 1’étude de I’effet du taux d’humidité relative sur les propriétés
électriques des films de Pl en utilisant les techniques de mesures du déclin de potentiel de
surface et du courant de charge. La deuxiéme partie est consacrée a 1’étude et la simulation
d’une décharge couronne positive en configuration pointe-plan en utilisant un modéle
mathématique basé sur I’approximation dérive-diffusion. Cette simulation a été menée pour

bien comprendre la physique de chargement des films de polymeres par décharge couronne.
Ce manuscrit est structuré en quatre chapitres :

Le premier chapitre expose 1’état de 1’art sur les biomatériaux et les polyimides. Les
domaines d’applications et les différents types des biomatériaux ainsi que les caractéristiques

et les applications biomédicales du polyimide seront présentés dans ce chapitre.
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Le deuxiéme chapitre sera consacré dans un premier temps a la présentation de la
définition de la charge d’espace. Nous présenterons ensuite la décharge couronne comme
moyen de chargement électrostatique de polymeres en mettant 1’accent sur les différents types
de la décharge couronne, la caractéristique courant-tension d’une décharge couronne dans
’air a pression atmosphérique et le mécanisme de formation d’une décharge couronne. Nous
présenterons dans un second temps la description de quelques processus physiques
responsables du déclin de potentiel de surface ainsi que les théories des bandes d’énergie des

polymeéres et la nature des pieges.

Dans le troisiéme chapitre, nous présenterons tout d’abord les dispositifs de chargement
par décharge couronne et de mesure du potentiel de surface ainsi que le matériel que nous
avons utilisés dans ce travail. Nous exposerons ensuite les mesures expérimentales que nous
avons menées concernant 1’étude de 1’influence de 1’humidité sur I’évolution temporelle du
potentiel de surface de films de PI chargés par décharge couronne. De plus, les évolutions du
déclin de potentiel de surface V;(t), seront corrélées aux évolutions temporelles du courant de
chargement ainsi que les caractéristiques courant-tension 1-V. Une analyse quantitative de la
distribution des piéges sous différents niveaux du potentiel de chargement et du taux
d’humidité relative en utilisant la méthode du déclin de potentiel de surface sera également

présentée.

Le quatriéme et dernier chapitre sera plus particulierement consacré a la modélisation de
la décharge couronne continue en configuration pointe-plan dans 1’air atmosphérique. Les
résultats de la simulation obtenus concernant la distribution spatio-temporelle des particules
chargées (électrons, ions positifs et négatifs), du potentiel et du champ électrique seront
présentés. Un modéle mathématique axisymétrique bidimensionnel se basant sur
I’approximation dérive-diffusion afin de comprendre le mécanisme et les phénoménes
physiques de la décharge couronne positive continue dans 1’air est utilise. Ce modele est
composé¢ d’un systetme d’équations de continuité pour les espéces chargées, couplé avec

I’équation de Poisson.

Une conclusion générale synthétisant les principaux résultats obtenus dans le cadre de

cette étude et des perspectives a ce travail seront présentées a la fin de ce manuscrit.
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Chapitre I : Généralités sur les biomatériaux et les polyimides

1.1. Introduction

Les recherches sur les matériaux organiques ont conduit a 1’¢laboration d’une famille de
polymeres "hautes performances™ dont les propriétés électriques, thermiques et mécaniques
ont suscité I’intérét de différentes industries. Parmi ces matériaux on peut citer la famille des
polyimides aromatiques (PI) qui sont parmi les principaux polymeres synthétiques utilisés
dans l'industrie médicale comme matériaux d'encapsulation et d'isolation pour les dispositifs
médicaux [S.A.JacotaPopescu2008,A.J.T.Te02016].

Dans ce chapitre, nous donnerons quelques notions sur les biomatériaux et les
polyimides. Les domaines d’applications et les différents types des biomatériaux ainsi que les
caractéristiques et les applications dans le domaine biomédical du polyimide seront présentés

dans ce chapitre.

1.2. Généralité sur les biomatériaux
1.2.1. Les biomatériaux

Depuis la premiere valve du ceeur, implantée en 1952, et la premiére prothese artérielle,
installée en 1958, les organes artificiels et les dispositifs médicaux suppléant des fonctions
déficientes de 1’organisme humain ont franchi des barrieres medicales, scientifiques et
techniques toujours plus hautes, tout en aidant les patients a améliorer leur qualité de vie. Les
raisons principales de ce succes résident dans I’évolution scientifique et technique constante
des biomatériaux, due a une espérance de vie qui ne cesse de s’accroitre et a la volonté de la

société d’améliorer continuellement la qualité de vie des patients [M.D.Mantovani2003].

Les biomatériaux constituent cette classe particuliere de matériaux dont les propriétes
permettent 1’emploi pour la conception, le développement et la fabrication d’organes
artificiels et de dispositifs médicaux. De nombreuses définitions ont été développées pour le
terme "biomatériau”. La Conférence de Chester de la Société Européenne des Biomatériaux,
dite conférence du consensus en 1986, a retenu la définition suivante : "a biomaterial is a
nonviable material used in a medical device intended to interact with biological systems"
(un biomatériau est un matériau non viable utilisé dans un dispositif médical destiné a
interagir avec les systemes biologiques) [D.F.Williams1986]. Un peu plus tard, Williams
complétera cette définition par : "in the medical and dental area, biomaterials are used to

evaluate, treat, augment or replace damaged tissus or organs™ (dans le domaine medical et
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dentaire, les biomatériaux sont utilisés pour évaluer, traiter, renforcer ou remplacer des

tissus ou organes endommagés) [D.F.Williams1992].

Jandt [K.D.Jandt2007] a modernisé la définition de Williams pour un biomatériau et a
proposé la suivante : "a biomaterial is a material intended to interface with biological
systems to evaluate, treat, augment or replace any tissu, organ or function of the body" (un
biomatériau est un matériau destiné a interagir avec les systemes biologiques pour évaluer,

traiter, renforcer ou remplacer un tissu, organe ou une fonction de [ ’organisme).

L’évolution des biomatériaux dans le dernier siécle fait apparaitre, trois générations de
matériaux qui se distinguent par le degré de complexité et la capacité d’interagir avec
I’environnement biologique. Dans un premier temps, les biomatériaux développés devaient
étre inertes et biocompatibles, afin de ne causer aucun dommage au tissu biologique traité ou
limitrophe. Dans un second temps, des biomatériaux bioactifs pouvant se lier au tissu hote ont
été développés. Enfin, de nos jours, I’objectif principal est le développement de biomatériaux
biodégradables pouvant se dégrader une fois leur action terminée, et laisser ainsi place a des
tissus naturels [S.A.JacotaPopescu2008,A.Hardy2018].

Le facteur vraiment important qui distingue un biomatériau des autres matériaux est sa
capacité de pouvoir étre maintenu en contact avec des tissus du corps humain sans causer
d’endommagements de quelque nature que ce soit [S.A.JacotaPopescu2008]. Un biomatériau
doit, d’une part satisfaire a des caractéristiques physico-chimiques appropriées au site
d’implantation et a la fonction a remplir, et d’autre part étre biocompatibles, C’est-a-dire sans
activer la cascade du complément ou modifier la coagulation sanguine ou encore sans induire

des réactions inflammatoires délétéres pour le corps humain.

Aujourd’hui, les biomatériaux sont utilisés pratiquement partout au niveau du corps
humain (figure 1.1) et leur utilisation est trés largement répandue. Grace a eux, des millions de
vies ont été sauvées, et la qualité de vie de millions d’autres est améliorée chaque année
[E.Fattal2017].

1.2.2. La biocompatibilité

L’efficacité d’un biomatériau implantable ou injectable est directement liée a la notion
de biocompatibilité. Les notions de biomatériau et de biocompatibilité ont évolué

continlment en fonction des connaissances acquises et des performances des matériaux.
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Figure 1.1 : Biomatériaux dans un corps humain [A.Hardy2018].

La biocompatibilité est définie comme étant la capacité d'un matériau a étre accepté par
un étre vivant. C’est aussi I’absence de réaction de I’organisme vis a vis d’un matériau sous la
forme d’un ¢élément complet ou sous forme de produits d’usure ou de corrosion susceptibles
d’étre libérés par cet élément. Williams a proposé en 2008 une définition compléte :
"biocompatibility refers to the ability of a biomaterial to perform its desired functions with
respect to a medical therapy, without eliciting any undesirable local or systemic effect in the
recipient or beneficiary of that therapy, but generating the most appropriate beneficial
cellular or tissu response in that specific situation, and optimizing the clinically relevant
performance of that therapy" (la biocompatibilité réféere a la capacité d'un biomatériau a
remplir ses fonctions souhaitées par rapport a une thérapie médicale, sans provoquer d effets
indésirables locaux ou systémiques chez le receveur ou le bénéficiaire de cette thérapie, mais
en générant la réponse cellulaire ou tissulaire bénéfique la plus appropriée et bénéfique dans
cette situation spécifique et en optimisant la performance pertinente de cette thérapie)
[D.F.Williams2008]. Au-dela de 1’absence évidente de toxicité, 1'auteur souligne que pour
qu'un biomatériau soit biocompatible, il doit interférer positivement avec le milieu biologique
dans lequel il se trouve. La figure 1.2 présente schématiquement I'ensemble des facteurs qui

jouent sur la biocompatibilité.

La détermination de la biocompatibilité nécessite la réalisation de plusieurs types de

tests menés séquentiellement [N.Mansouri2009] :
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1. Tests in vitro (tests initiaux) : la culture des tissus permet d’obtenir en laboratoire des
organes animaux ou végétaux et d’étudier la mise en place de leur architecture, leur
croissance, leurs pathologies, etc... . Les tests de cytotoxicité in vitro constituent une
premicre approche rapide et efficace réduisant I’expérimentation animale. Les méthodes
de cultures de cellules in vitro permettent d’évaluer la cytotoxicité et les interactions des
matériaux ou des dispositifs par contact direct d’explants et/ou en présence d’extraits
préparés a partir de ceux-ci, avec des cellules de lignée et/ou différenciées, sur

lesquelles on observe et quantifie les effets provoqués.

2. Test in vivo (tests secondaires) : de fagcon a compléter les informations in vitro, il
convient de réaliser des tests in vivo sur une espece animale conformément a la

réglementation sur les expérimentations animales.

3. Tests précliniques : les tests précliniques précedent la mise sur le marché des

biomatériaux et leur utilisation clinique exhaustive.

Réactiqns biqlngiques Toxicité

vis a vis de limplant
Réactions chimigues : Lo Biodégradation
vis vis de limplant Biocompatibilité

R

'Y
( Conception et
élaboration
( Sollicitations )

Chirurgie et
stérilisation

mécaniques de implant

Figure 1.2 : Présentation schématique de I'ensemble des facteurs jouant sur la
biocompatibilité [S.A.JacotaPopescu2008].

1.2.3. Domaines dapplications des biomatériaux

La chirurgie réparatrice et celle de la suppléance fonctionnelle constituent les domaines
d’applications les plus importants des biomatériaux. D’autres spécialités médicales recourent
¢galement a des outils d’investigation ou d’intervention endoscopique impliquant I’emploi
des  matériaux appelés aussi a étre confortés au  milieu  biologique
[A.J.T.Teo2016,N.Mansouri2009].
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v Ophtalmologie :
Lentilles ; implants ; coussinets de récupération; produits visqueux de chambre

postérieure.

v Odontologie - stomatologie :
Matériaux de restauration et comblement dentaire et osseux ; traitement prophylactique,
orthodontie ; traitement du parodonte et de la pulpe; implants; reconstruction maxillo-

faciale.

v" Chirurgie orthopédique :
Prothéses articulaires (hanche, coude, genou, poignet,...); orthéses; ligaments et
tendons artificiels ; cartilage ; remplacement osseux pour tumeur ou traumatisme ; réparation

de fractures (vis, plaques, clous, broches) ; matériaux de comblement osseux injectable.

v' Cardiovasculaire :
Valves cardiaques ; matériel pour circulation extracorporelle (oxygénateurs, tubulures,
pompes,...) ; Ceeur artificiel ; assistance ventriculaire ; stimulateurs cardiaques ; prothéses

vasculaires ; cathéters endoveineux.

v" Urologie - néphrologie :
Dialyseurs ; poches ; cathéters et tubulures pour dialyse péritonéale ; rein artificiel

portable ; matériaux pour traitement de 1’incontinence.

v Endocrinologie - chronothérapie :
Pancréas artificiel ; pompes portables et implantables ; systemes de libération contrdlée

de médicaments ; biocapteurs.
v" Chirurgie esthétique :
Matériaux et implants pour chirurgie esthétique.
v Chirurgie générale et divers :

Drains de chirurgie ; colles tissulaires ; peau artificielle ; produits de contraste ; produits

pour embolisation ; produits pour radiologie interventionnelle.

1.2.4. Catégories des biomatériaux

Le besoin de dispositifs nécessaires pour remplacer des parties de tissu du corps humain
a conduit au développement de matériaux de plus en plus sophistiqués. Les biomatériaux
peuvent étre préparés a partir d’une grande variété de composés, dépendamment de

I’application envisagée. Les métaux et alliages métalliques sont trés utilisés dans les
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matériaux implantables orthopédiques du fait de leurs bonnes propriétés mécaniques. Les
céramiques sont quant a eux couramment employés en odontologie. Actuellement, un grand
nombre de biomatériaux sont développés a partir de polymeéres, pouvant ainsi trouver des

applications dans des domaines tres variés [S.A.JacotaPopescu2008,J.Giraud2016].

1.2.4.1. Biomatériaux métalliques

Les métaux et les alliages métalliques sont parmi les premiers biomatériaux a avoir été
utilisés pour des applications biomédicales [S.A.JacotaPopescu2008]. Les tiges et les tétes
ainsi que la plupart des coques externes sont élaborées en matériaux métalliques qui sont
essentiellement utilisés en orthopédie (clou, vis, plaques, articulations), en stomatologie
(plombages, prothéses, pieces dentaires) ou chirurgie. Les alliages métalliques utilisés en
arthroplastie se subdivisent en quatre groupes, les aciers inoxydables, les alliages a base de
cobalt, les alliages a base de titane et les autres métaux divers (alliages a base de magnésium,
de tantale et de zirconium, argent). Les trois premiers groupes sont actuellement les plus
productifs et ils ont mené & de nombreux biomatériaux, approuvés par |’organisation
américaine U.S. Food and Drug Administration (FDA). La figure 1.3 présente ’utilisation des

matériaux  métalligues comme  dispositifs  biomédicaux [S.A.JacotaPopescu2008,

M.E.Belgherras2018].
[ B

Tige d'une PTH Implants dentaires Electrodes de pacemaker

Figure 1.3 : Produit en Titane [N.Mansouri2009].

1.2.4.2. Biomatériaux céramiques

Les céramiques sont des matériaux polycristallins caractérisés par leur dureté, leur
faible densité, leur résistance mécanique, a la corrosion et a 1’usure, mais aussi par une
température de fusion élevée et un comportement fragile. Les biomatériaux céramiques ne
sont pas solubles dans le milieu physiologique et par consequent stables dans le temps. La
liaison développée entre le substitut et le tissu osseux se fait par accroche mécanique via une

fine capsule fibreuse située autour de I’implant [A.Hardy2018, M.E.Belgherras2018].
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Dans le domaine des biomatériaux, on rencontre principalement :

4 Les céramiques bio-inertes : Les céramiques bio-inertes, représentées par 1’alumine
Al;O3 et la zircone ZrOz, présentent des propriétés mécaniques intéressantes,
principalement en compression, couplées a une inertie biologique. lls peuvent étre
utilisés dans les tétes de prothéses orthopédiques (hanche, genou, épaule), ainsi qu’en

odontologie pour les prothéses dentaires [N.Mansouri2009].

+ Les céramiques bio-actives : La caractéristique de ces céramiques est une composition
chimique qui se rapproche le plus possible de celle de 1’os naturel : le phosphate de
calcium, les verres bioactifs a base de phosphore et de calcium.
[S.A.JacotaPopescu2008,M.E.Belgherras2018].

Malgré leur fragilité, justifiant leur utilisation moins abondante que les biomatériaux
métalliques ou polymériques, les céramiques se retrouvent dans diverses applications,
principalement dans les domaines de la dentisterie (figure 1.4) et orthopédique (Tableau 1.1)
[A.Hardy2018].

‘ J of
Figure 1.4 : Téte en alumine Al>O3 d’une prothése orthopédique et une prothése dentaire en
zircone ZrO2 [N.Mansouri2009].

Biomatériaux céramiques Utilisations

Alumine (Al>O3) Implants dentaires, espaceurs et extenseurs de
vertebres, composants fémoraux protheses
articulaires totales.

Zircone (ZrOy) Protheses de hanche, de genou, de dent, de
tendon ou de ligament, produits de comblement
0SSeux.

Bioverres Implants dentaires, valves cardiaques prothéses

articulaires totales, plaques, vis et fils
chirurgicaux, clous intramédullaires.

Phosphate de calcium Implants dentaires, reconstructions de méachoire,
d’oreille, de nez ou de gorge.

Tableau 1.1 : Quelques biomatériaux céramiques et leur utilisation.
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1.2.4.3. Biomatériaux composites

Un biomatériau composite combine au moins deux matériaux différents, par exemple
une matrice polymere et une charge en céramique. Le résultat est un matériau aux propriétés
supérieures a celles des composantes individuelles [S.A.JacotaPopescu2008]. Les composites
sont spécialement adaptés aux biomatériaux qui nécessitent une combinaison de propriétés :

remplacement complet d’articulations, plaques de renfort osseux, amalgame dentaire.

1.2.4.4. Biomatériaux polymériques

En raison de leur facilité de fabrication, de leur flexibilité et de leur propriété de
biocompatibilité, les polymeéres sont des matériaux de premier choix pour le développement
de biomatériaux. Ils sont principalement des substances organiques synthétiques constituées
de grandes molécules (macromolécules) caractérisées par la répétition du méme groupe
d’atomes appelé motif constitutif, petite structure périodique qui se répete tout le long de la
chaine, composé d’une ou de plusieurs unités de base (monomeéres, du grec mono : un seul ou
une seule, et meros: partie). Les monomeéres sont attachés ensemble par des liaisons
covalentes, en une ligne pour former une longue chaine. Si 1’unité de base d’un polymeére est
constituée d’un seul type de monomere, le matériau est dit homopolymere. Dans 1’autre cas,
le matériau est un copolymere. Il existe différents types de polymeéres caractérisés par des
propriétés différentes : certains sont utilisés pour leurs propriétés élastiques, thermiques ou
encore électriques [Z.Ziari2008]. Les biomatériaux a base de polymeres occupent toujours
une place importante dans le domaine médical. Leurs propriétés macromoléculaires sont
comparables a celles des composants fonctionnels de 1’environnement biologique : lipides,
protéines, polysaccharides. Leurs avantages sont une mise en forme facile et une trés grande
diversité d’applications dans 1’organisme humain. Les principaux polymeres utilisés dans des
applications commerciales en tant que biomatériaux sont synthétiques et ils sont répertoriés

dans le Tableau |.2.

Le monde des matériaux polymeéres ne cesse de croitre et comprend désormais un grand
nombre de substances différentes qui peuvent étre produites dans une variété de formes
physiques avec une variété de caractéristiques physiques : des solides aux fibres, des feuilles
minces aux plaques épaisses, du composant dur au mou, des produits inertes aux produits

bioactifs.
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Biomatériaux ""polymeres™

Domaine d’utilisation

Polyéthylene (PE) Aléses, champs opératoires, vétements de
protection,  tubulures  (tubes,  sondes,
cathéters), sutures, implants vasculaires et
orthopédiques.

Polypropyléne (PP) Seringues jetables, tubes de cathéters, flacons

de solutés, fils de suture, ligaments.

Polychlorure de vinyle (PVC)

Poches a sang, a urines, sondes, tubes, gants
d’examen, champs opératoires, prothéses
faciales.

Polystyréne (PS)

Boites de Pétri.

Polyester (polyéthyléne téréphtalate : PET)

Sutures, implants  vasculaires, valves
cardiaques, support d’analyse, ligaments,
chirurgie du tube digestif.

Polytétrafluoroéthyléne (PTFE : Téflon)

Implants  vasculaires, chirurgie faciale,
cathéters, siége de valves cardiaques.

Cellulosiques

Membrane de dialyse.

Polym(éthacrylate de méthyle) (PMMA)

Lentilles de contact rigides, cristallins
artificiels,  prothese  dentaire, lentilles
intraoculaires, ciment orthopédique.

Polyamide (PA)

Cathéters, sondes, fils de suture.

Polyimide (PI)

Générateur d'impulsions implantable pour la

stimulation cérébrale profonde,
neuroprotheses, prothéses cognitives,
catheters.

Polycarbonate de bisphénol A (PC)

Eléments de dialyse, optique médicale.

Polysulfone (PSU)

Eléments de coeur artificiel.

Silicone (Polysiloxane)

Cathéters, sondes, drains, lentilles de contact
souples, prothése de chirurgie esthétique,
pansements pour plaies profondes.

Polyuréthane (PEU)

Orthese, matelas, bandes, pacemaker
(isolant), urologie, implants mammaires,
valves cardiaques.

Tableau 1.2 : Quelques biomatériaux polymeériques et leur utilisation
[A.J.T.Teo2016,N.Mansouri2009].

La figure 1.5 montre que les prothéses du genou et les cathéters constituent deux des

applications médicales des polymeres [M.Vert2006].
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Figure 1.5 : Utilisation des polymeéres pour la fabrication des prothéses du genou et des
cathéters [M.Vert2006].

L'aspect majeur limitant la biocompatibilité des polymeres est di a leur formulation
chimique : ils contiennent toujours des additifs qui peuvent étre libérés in vivo entrainant des
effets indésirables. Ce sont des plastifiants, des pigments, des antioxydants, des agents radio-
opaques, des inhibiteurs/initiateurs de polymérisation et, bien sOr, des monomeres
[S.Todros2021].

1.3. Généralité sur les polyimides (PI)

Les polyimides aromatiques (Pl) sont parmi les principaux polymeres synthétiques
utilisés dans des applications commerciales en tant que biomatériaux
[S.A.JacotaPopescu2008]. lls forment une classe de polymeres a hautes performances en
raison de leurs excellentes propriétés avantageuses pour le domaine biomedical
[A.J.T.Teo2016,C.P.Constantin2019,A.A.Stolov2012,Y.Sun2009]. Le polyimide est une
macromolécule contenant dans son unité répétitive la fonction chimique "imide" (CO-N)
(polymere a base d’imide), qui peut étre linéaire ou aromatique. Une Structure représentative

d'un polyimide est représentée a la figure 1.6.

iy o (o] =2

Figure 1.6 : Structure chimique d'une unité répétitive du polyimide.

L’excellente tenue thermique des polyimides (jusqu’a 500 °C) repose sur la présence
dans leurs structures moléculaires de noyaux aromatiques homocycliques et hétérocycliques.
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Ces derniers sont des cycles aromatiques contenant en plus du carbone et de I’hydrogéne, des
hétéroatomes tels que l’oxygene, 1’azote ou le soufre. L’importance de ces groupes
aromatiques dans les chaines moléculaires du polyimide est telle que certains de ces
matériaux ne présentent souvent ni transition vitreuse, ni fusion observable avant la

décomposition par oxydation a partir de 500 °C [S.Zelmet2006].

La non cytotoxicité des polyimides a eté prouvée dans de nombreuses études in vitro et
in vivo et sa biocompatibilité a été évaluée par 1’organisation internationale de normalisation
ISO 10993 et I’organisation américaine U.S. Food and Drug Administration (FDA)
[A.J.T.Te02016,Y.Sun2009,B.Rubehn2010,C.Li2019]. Les propriétés de stabilité chimique et
thermique des Pl peuvent étre mises a profit dans le développement de capteurs, comme par
exemple pour la surveillance d’implants de genou. Leurs propriétés mécaniques peuvent
quant a elles étre utilisées dans le cadre du développement de matériaux de protection, comme
par exemple de gaines protectrices de multi-électrodes. Les propriétés de transmittance des Pl
permettent également de les utiliser pour des applications médicales. Kwon et al. ont par
exemple utilisé une rangée de micro-diodes électroluminescentes fabriquées a partir d’un
polyimide afin d’enregistrer ’activité corticale dans le cadre du développement d’une

interface cerveau-machine [K.Y.Kwon2013].

1.3.1. Polyimide aromatique (Kapton®)

Les polyimides aromatiques (Pl) sont typiques de la plupart des polyimides du
commerce, tels que Ultem de G.E. et Kapton® de DuPont. Le poly (4,4'-oxydiphénylene-
pyromellitimide) (PMDA-ODA PI) (figure 1.7), largement connu sous le nom de Kapton®, a
été commercialisé pour la premiére fois au début des années 1960. Ces polymeres ont des
propriétés mécaniques et thermiques tellement incroyables qu’ils sont utilisés a la place des
métaux et du verre dans de nombreuses applications hautes performances de I’¢lectronique, de
I’automobile et méme de [’aérospatiale. Ces propriétés proviennent de fortes forces
intermoléculaires entre les chaines de polymeres. Leur structure chimique fortement

aromatique est responsable de bon nombre de leurs propriétés [H.Mallem2019].

1.3.2. Caractéristiques et applications biomédicales du polyimide

Dans notre cas, nous avons travaillé sur des films de 50 um d’épaisseur (Kapton® HN
de Goodfellow). Sa structure aromatique lui confere des caractéristiques tout a fait
specifiques, dont [A.J.T.Teo2016,Z.Ziari2008,C.P.Constantin2019,A.A.Stolov2012,
Y.Sun2009] :
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ODA

Figure 1.7 : Formule chimique du Kapton®.

v’ une trés haute température de transition vitreuse (entre 360 et 400 °C), donc une trés
large plage thermique d’utilisation allant de -269 °C a +400 °C (parfois jusqu’a plus de
500 °C) ;
une faible constante diélectrique (3.4) ;
une grande résistance chimique ;

une grande résistance mécanique ;

v
v
v
v" une bonne résistance a la radiation ;
v" une durabilité a long terme ;

v’ une densité relativement faible (1.53 g/cm?®) ;
v

une faible énergie de surface (50 mJ/m?).

Les applications des polyimides sont trés nombreuses, pour des usages trés précis pour
lesquels leurs propriétés apparaissent indispensables malgré leur prix élevé. Ces applications
se trouvent surtout dans les dispositifs biomédicaux complexes haut de gamme tels que les
biosystemes micro-électromécaniques (bio-MEMS), par exemple les implants rétiniens et
neuronaux. Les PIs remplissent une triple fonction dans ces dispositifs: un substrat
mécanique souple (et inextensible) pour les éléments métalliques noyés, un substrat isolant
efficace entre des trajets conducteurs adjacents et un encapsulant (chimique) global pour

protéger le dispositif contre I’environnement liquide défavorable [A.J.T.Teo2016].

Hasenkamp et al. ont récemment développé un dispositif de détection de contrainte
MEMS a base de polyimide pour étudier les implants artificiels du genou
[W.Hasenkamp2013] et Forchelet et al. ont développé un dispositif de détection de contrainte
MEMS polyimide-métal composite (figure 1.8). La base polyimide (PI) assure une isolation
électrique et un support mécanique souple pour le capteur tout en étant biocompatible et

hautement stable chimiquement et mécaniquement [D.Fochelet2014].
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Figure 1.8 : Schéma de principe d’une prothése avec jauge de contrainte en polyimide (a),
composants de protheses instrumentées (b), prothése instrumentée résultante (c)
[D.Fochelet2014].

La figure 1.9 montre l'utilisation du polyimide pour la fabrication du Pacemaker (ou
stimulateur cardiaque). Le polyimide est utilisé comme un substrat afin de maintenir une
excellente flexibilité mécanique avec le mouvement de I'organe. Le Pacemaker est encapsulé
par une fine couche de PI pour I’isoler des fluides corporels et tissus, minimisant ainsi les

risques de défaillance ou de réponse immunitaire [C.Dagdeviren2014].

PZT ribbon

Figure 1.9 : Utilisation du PI comme un substrat pour I’encapsulation d’un micro-pacemaker
[C.Dagdeviren2014].
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Les polyimides sont encore utilisés comme substrat pour un réseau d’électrodes
flexibles haute densité dans les enregistrements neuronaux. La complexité d’un tel dispositif
est représentée sur la figure 1.10, montrant un microsysteme flexible, empilé polymere-métal-
polymere, placé sur le cortex visuel d’un chat (les couches d'interconnexion métalliques ont

été isolées a l'aide de couches de polyimide) [J.Viventi2011].

Array on
visual cortex

.

Figure 1.10 : Réseau d’électrodes haute densité pour la cartographie de l'activité neuronale :
réseau d'électrodes flexibles isolées et encapsulées par des couches de polyimide placées sur

le cortex visuel du chat [J.Viventi2011].

1.3.3. Comportement du polyimide vis-a-vis de 1’eau

Le polyimide possede un ensemble unique de propriétés qui le recommandent pour un
grand nombre d’applications dans de nombreux domaines industriels. L’aptitude du
polyimide Kapton a conserver ses excellentes caractéristiques physiques, électriques et
mécaniques dans une plage de température étendue ouvre aux films plastiques de nouvelles
possibilités de conception et d’applications. Les deux fonctions principales des polyimides
dans les applications électroniques sont la protection de surface des puces (couche de
passivation) et des circuits, et I'isolation entre différents niveaux métalliques d’interconnexion
électrique [S.Zelmet2006]. Les polyimides aromatiques sont largement utilisés dans des
applications commerciales en tant que biomatériaux [S.A.JacotaPopescu2008]. Cependant, le
probléme le plus souvent abordé dans les biomatériaux est celui de la réponse de I’organisme
aux implants a long terme. C’est le cas lorsque le PI est utilis€ comme un support mécanique
ou pour I’encapsulation de prothéses neuronales. En effet, I'environnement aqueux d'un
implant suppose des interactions entre la surface du PI, les différents ions et molécules de

différentes tailles (sels et protéines) et une certaine quantité d’eau absorbée. La présence de la
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molécule d’eau peut étre un probleme majeur pour la stabilité du Pl & long terme car la
structure moléculaire du PI contient quatre groupes imides polaires tels que les groupes amine
et carbonyle, de nature hydrophiles [B.X.Du2016,Z.Ziari2013,B.X.Du2015] rendant le
matériau trés sensible a I'humidité [N.R.Tul1999]. Cela provoque une détérioration de ses

propriétés électriques et mécaniques entrainant son vieillissement accéléré.

1.3.3.1. L’humidité relative

L'humidité exprime la présence d'un mélange dair sec (composé d’environ 21 %
d’oxygeéne (02), 78.1 % d’azote (N2) et 0.9 % d’argon (Ar)) et de vapeur d'eau (H20) dans
l'air ambiant. En général, lorsqu’on parle de mesure d'humidité, on fait allusion au taux
d'humidité exprimé en (%) qui est en fait I'numidité relative. La détermination de cette mesure
est complexe, car elle est étroitement liée a d'autres grandeurs physiques telles que la

température et la pression [H.Kallel2016].

Considérons un volume V d’air humide a la température T. La masse m d’air humide
contenu dans ce volume est la somme de la masse m, d’air sec et celle de la vapeur d’ecau m,,.
m=mg, + m, (1.1)

La pression totale p ou pression barométrique, est la somme des pressions partielles p,

de ’air sec et celles de la vapeur d’eau p,,.

P =Da + Dy (12)
L’humidité relative HR (%) de 1’air est le rapport de la pression partielle de vapeur
d’eau-a la pression de vapeur d’eau saturante a la température T.

Py
Psqe(T)

HR (%) = (1.3)

P+ (T) (pression de vapeur saturante (pression de saturation)) est la pression de vapeur
dans un état d’équilibre avec 1’eau liquide a la température T. C’est la valeur maximale que
peut atteindre la pression partielle p, de la vapeur a la température T, au-dela il y a

condensation.

Selon les valeurs des variables thermodynamiques que sont la pression et la
température, I’eau se trouve a 1’état solide, liquide ou vapeur (état gazeux). En faisant varier
ces variables, il est donc possible de passer d’un état a un autre : on parle de changement

d’état ou encore de changement de phase. Les différents changements d’état sont :
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e Lafusion: c’est le passage de 1’état solide vers 1’état liquide. Le changement inverse est

la solidification.

e La vaporisation : c’est le passage de I’état liquide vers I’état vapeur (ou gazeux). Le

changement inverse est la liquéfaction ou condensation liquide.

e La sublimation: c’est le passage de 1’état solide vers 1’état vapeur. Le changement

inverse est la condensation solide.

La figure 1.11 montre le tracé dep = f (T) pour le passage de I'état liquide a I'état

gazeux.

Pression {atm)
&

||| Cnurl:_]e de fusion
"
III
Solide | Liguide
| q / Vapeur (gaz)
.K

1-atm L ..
__,/”/

Courbe de vaporisation
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= : » Température (“C
e 100 *C B )

Figure 1.11 : Diagramme de phase de 1’eau, montrant 1’état de I'eau pure en fonction de

la température et de la pression [H.Kallel2016].

1.3.3.2. Nature dipolaire de I'eau

Une propriété tres importante de I'eau est sa nature polaire. La molécule d'eau forme un
angle de 104,45° au niveau de I’atome d'oxygéne et entre les deux atomes d'hydrogéne
(figure 1.12). Puisque l'oxygéne a une électronégativité plus forte que I'nydrogéne, le c6té de
la molécule d'eau ou se trouve I'atome d'oxygéne est chargé négativement, par comparaison
avec le coté hydrogene. Une molécule avec une telle différence de charge est appelée un

dipdle (molécule polaire) [E.Stefanutti2017].
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Figure 1.12 : Nature dipolaire de I'eau [E.Stefanutti2017].

1.3.3.3. Vieillissement hydrolytique du polyimide

La petite taille et la polarit¢ de la molécule d’eau vont favoriser le vieillissement
hydrolytique des polyimides. Il existe deux mécanismes de dégradation du Pl en présence

d’eau qui influenceront les propriétés finales d’utilisation [V.Girard2011] :

o Le vieillissement physique : mécanisme physique qui modifie les propriétés finales dues
au lavage de la microstructure sous ’action de I’eau. L’eau peut extraire les monomeéres
ou le plastifiant ajouté au polymeére, par exemple, ce qui va modifier la rigidité finale du

polyimide.

Le premier effet physique notable sur le polymére lorsqu’il absorbe de 1’eau est son
gonflement hydrique (figure 1.13), témoin inévitable de la plastification du réseau
[A.Simar2014].

Bord non en contact avec
[environnement humide

Ernvironnement humide
appligué au bord

Figure 1.13 : Schématisation du gonflement hydrique d’un polymeére en présence d’cau.

e Le vieillissement chimique : mécanisme impliquant une modification de la chaine
macromoléculaire qui aura un impact sur les propriétés mécaniques et rhéologiques du
Pl
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1.3.3.4. Influence de I'hnumidité sur les propriétés électriques du polyimide
a. Les pertes diélectriques

Durant I’application d’un champ électrique alternatif E de fréquence f, la puissance P

par unité de volume d’un diélectrique est donnée par :
P =2me,E*ftgd. e (1.4)
€ est la constante diélectrique de I’isolant et tg & le facteur de dissipation.

Les valeurs typiques de tg & pour les polyimides sont trés faibles et de 1’ordre de 107,
Les pertes diélectriques sont affectées par I’humidité. La valeur de tgd est multipliée par un

facteur 3, lorsque le taux d’humidité passe de 0 a 100 % [S.Zelmet2006].

b. La permittivité diélectrique

La permittivité diélectrique € (ou constante relative) des polyimides varie généralement
entre 3 et 4 selon leur structure chimique [S.Zelmet2006]. Généralement, les polymeéres
apolaires présentent un indice de pertes diélectriques faibles et une permittivité relative quasi-
constante dans un large domaine de température et de fréquence. Leur formule chimique ne
contient que du carbone et de I’hydrogéne et s’ils contiennent des atomes électronégatifs tels
que le fluor, ces atomes sont placés symétriquement le long de la chaine carbonés. Les
polyimides fluorés ont ainsi une valeur de permittivité souvent inférieure a 3. Par contre, les
polymeres polaires sont généralement des matériaux isolants possédent dans leurs molécules
en plus du carbone et de I’hydrogéne, des atomes généralement électronégatifs tels que : le
fluor, le chlore, I'oxygene, l'azote, qui fournissent des dip6les. Ces matériaux possedent au
contraire des polymeres apolaires, une permittivité relative et un indice des pertes

diélectriques élevées.

La permittivité diélectrique est sensible & la variation du taux dhumidité. Méme
présente en petite quantité, ’eau dont la permittivité est tres élevé (~ 78), peut augmenter
significativement la valeur de la permittivité diélectrique du polyimide. Par exemple,
Subramanian et al. ont montré que la variation de la constante diélectrique relative du
polyimide augmente linéairement en fonction de [I'humidité relative absorbée
[R.Subramanian1991]. Cependant, cet effet peut étre minimisé par I’incorporation du fluor.
La réduction du caractere hygroscopique peut également étre obtenue dans un matériau ne
présentant pas de groupements d’oxygene, lesquels ont tendance a se lier aux molécules d’eau

par le biais de liaisons hydrogene comme le montre la figure 1.14.
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Figure 1.14 : Sites préférentiels des molécules d’eau dans un polyimide [S.Zelmet2006].

c. La conductivité électrique

L'absorption de la molécule d'eau en phase vapeur ou liquide affecte la mobilité du
polyimide. Bellucci et al. ont démontré que la conductivité électrique mesurée du polyimide

Kapton augmente dans un environnement humide [F.Bellucci1990].

1.4. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons donné des genéralités sur les biomatériaux et les
polyimides. Nous avons rappelé les domaines d’applications et les différentes catégories des
biomatériaux ainsi que les caractéristiques et les applications biomedicales du polyimide.
L’influence de I’humidité relative sur quelques propriétés électriques du polyimide a été

présentée.
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Chapitre 1l Généralités sur la décharge couronne a pression atmosphérigue

Chapitre 11 : Généralités sur la décharge couronne a pression

atmosphérique

11.1. Introduction

Durant ces deux derniéres décennies, une attention particuliere a ét€¢ accordée a 1’étude
de I’amorgage et du développement de la décharge électrique dans un gaz. La décharge
électrique est un phénomeéne physique se produisant dans les gaz lorsqu'on leurs applique un
champ électrique suffisamment intense entre deux électrodes. Ce gaz devient alors plus ou
moins conducteur. Les décharges électriques peuvent étre classifiées suivant plusieurs
critéres : la pression, la caractéristique courant-tension, la nature du gaz, la configuration des
électrodes, etc... [B.Benamar2008]. Parmi les décharges électriques & pression
atmosphérique, on trouve la décharge couronne. Cette derniere est un procédé pouvant
conduire a la création d’un plasma. Elle apparait entre deux électrodes asymeétriques par
I’application d’un champ électrique intense et pour une pression du gaz pouvant varier de
quelques torrs a plusieurs atmosphéres. Aujourd'hui la décharge couronne est le type de
décharge le plus connu et I'un des plus importants du point de vue industriel. C’est une
technique qui permet de modifier les surfaces de matériaux diélectriques et éventuellement
d’y implanter des charges €lectrostatiques, ce qui permet d’¢élargir le champ d’utilisation de

ces matériaux.

Dans ce chapitre, nous présenterons en premier lieu la charge d’espace dans les
matériaux diélectrique. Nous présenterons ensuite la décharge couronne comme moyen de
chargement électrostatique de polymeres en mettant 1’accent sur les différents types de la
décharge couronne, la caractéristique courant tension d’une décharge couronne dans I’air a
pression atmosphérique et le mécanisme de formation d’une décharge couronne. Nous
présenterons en second lieu la description de quelques processus physiques responsables du
déclin de potentiel de surface ainsi que les théories des bandes d’énergie des polymeres et la

nature des pieges.

I1.2. Charge d’espace dans les matériaux diélectriques

La charge d’espace correspond a une accumulation de porteurs de charges dans
certaines régions de I’isolant lorsqu’il est soumis a de fortes contraintes électrique, thermique
ou mecanique (champ électrique élevé, irradiation, rayonnement solaire UV, variation de

température, efforts et frottements mecaniques importants). Ces charges d’espace comportent
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I’ensemble des charges positives ou négatives, piégées dans un isolant, ce qui inclut les
charges de surface et de volume [T.T.Anh2011,M.V.Salazar2018].

La charge d’espace a pour origine [M.Q.Hoang2014] :

e des charges intrinseques : ions ou charges électroniques contenus initialement dans
I’isolant, ou générés soit par €lectrodissociation d’especes neutres, soit par ionisation
des constituants du solide par interaction avec des rayonnements énergétiques ou des

particules énergeétiques ;

e des charges extrinséques : charges électroniques injectées a partir des électrodes, ou
ions qui diffusent des ¢€lectrodes vers 1’isolant. Elles peuvent aussi résulter du contact
entre la surface libre du diélectrique et un plasma gazeux ou un faisceau de particules

chargées.

L’accumulation de charges électrostatiques générées sur les surfaces des matériaux
diélectriques est un facteur critique pour le vieillissement et le claquage des matériaux
isolants. Ces charges cumulées peuvent engendrer de graves accidents au niveau des
installations industrielles et entrainer des dégats économiques importants et des pertes
humaines [M.Q.Hoang2014].

11.3. Chargement électrostatique par décharge couronne

Le dépdt de charges sur la surface des isolants polymeéres peut étre réalisé par plusieurs
procédes : décharge couronne, triboélectricité, piézoélectricité ou par faisceaux d’électrons.
Dans la plupart des applications électrostatiques actuelles, le chargement est réalisé par

décharge couronne, en raison de leur simplicité, sureté et faible codt.

Les premieres études sur les décharges couronne ont été menées par Townsend au début
du 20° siecle. Cette méthode est pratique car elle permet de déposer de maniere contrdlée une
quantité de charges sur la surface des matériaux diélectriques. Plusieurs travaux ont été
réalisés théoriquement et expérimentalement sur la décharge couronne du fait de sa grande
utilité dans différents domaines tels que [B.Tabti2014,Z.Ziari2008] :

- la séparation électrostatique de matieres conductrices et non-conductrices ;

- les générateurs d'ozone pour le traitement de ’eau et le controle des odeurs ;
- les photocopieurs et les électrets ;

- la modification des propriétés de surfaces des polymeres ;

- la neutralisation et la charge dans les mélieux non tissés.
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La décharge couronne, fait partie des plasmas froids non thermiques créés a la pression
atmospherique. C’est une décharge électrique auto-entretenue non destructive
[J.M.Plewa2017]. Elle apparait entre deux électrodes asymétriques dont au moins une d’elles
présente un faible rayon de courbure. La dissymétrie des électrodes conduit a un champ
électrique fortement inhomogene et suffisamment élevé dans ’espace inter-électrodes. La
décharge couronne existe sous différentes formes et dépend de la configuration géométrique
des électrodes. Les configurations les plus courantes pour obtenir la décharge couronne sont

le fil-plan, pointe-plan, couteau/cylindre et fil/cylindre (figure 11.1).

fil/plan pointe/plan couteau/cylindre fil/cylindre

Figure 11.1 : Configurations d’électrodes pour la génération de la décharge couronne
[J.M.Plewa2017].

La figure 11.2 montre une décharge couronne typique de pointe a plan. Cette
configuration est caractérisée par une zone de fort champ autour de la pointe ou sont créées
les especes chargées (zone ionisée) et d’une zone de dérive ou de diffusion ou se déplacent les

particules chargées [G.Quinio2005].

L’exposition directe de la surface de I’échantillon de polymeére a une pointe de décharge
ne contréle pas le niveau de la charge générée ainsi que 1’'uniformité de la répartition des
charges déposées sur des films de polymeéres. Pour résoudre ce probleme, une configuration
courante pointe-grille est utilisée. Cette grille, interposée entre la pointe et 1’échantillon
(figure 11.3), collecte les ions de la région de dérive et permet également leur passage vers la
surface de 1’échantillon a charger sous I’effet du champ électrique. Dans ce travail, la
décharge couronne configuration pointe-grille-surface sera utilisée pour le chargement des
films de polyimides afin d’étudier ’influence de I’humidité relative sur 1’écoulement de

charges électrostatiques.

L’avantage de la décharge couronne est de pouvoir fonctionner avec tous les types

d’alimentation électrique, par contre la difficulté principale rencontrée avec ce type de

32



Chapitre 1l Généralités sur la décharge couronne a pression atmosphérigue

décharge est la transition a 1’arc. Cette transition est accompagnée par une forte augmentation

de courant circulant dans la décharge [H.Mellouki2019].

Zone ionisée
Lignes de champ et

écoulement de charges

Figure 11.2 : Zone d’ionisation et de dérive dans la décharge couronne configuration pointe-

plan.

Electrode 3 faible rayon

Electrode pointue
P de courbure (pointe)

Zone d'ionisation

Lignes de champ et de

Grille déplacement des ions

L
_____________ Grille LI ] I!I, i

J_f [N 1.{
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Electrode plane

Echantillon
Electrode plane

=

Figure 11.3 : Dispositif a triode (configuration pointe-grille-surface) de chargement par effet

couronne.

11.3.1. Differents types de la décharge couronne

Gréace au moyen de décharge couronne, il est possible de déposer des charges aussi bien
positives que négatives selon la polarité de 1’électrode de faible rayon de courbure (pointe). Si
elle est positive, on parle d’une décharge couronne positive, sinon, d’une décharge couronne
négative. Du fait de la différence de masse entre les électrons (négatifs) et les ions (positifs),
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la physique de ces deux types de décharge couronne est radicalement différente
[J.M.Plewa2017,J.C.Matéo-Vélez2006].

11.3.1.1. Décharge couronne positive

Une décharge couronne positive est celle qui se produit entre deux électrodes
asymeétriques, ou une tension positive élevée est appliquée a I'électrode active et I'électrode
plane est reliée a la terre. Dans ce cas, le champ électrique autour de la pointe est
suffisamment élevé pour provoquer une ionisation du gaz (figure 11.4). Les électrons germes
situés au voisinage de la pointe vont étre accélérés vers la pointe. Autour de celle-ci, se
développe une région de forte ionisation (zone active) : zone en pointillé sur la figure 11.4. Les
ions positifs ainsi créés sont repoussés par 1’anode sous 1’effet des forces de coulomb et vers
une région de faible champ électrique. Cette zone unipolaire, puisqu’il N’y a que des ions

positifs, est appelée zone de dérive [A.Labergue2005].

Dans I’air ambiant, les espéces dominantes, en décharge positive, sont des ions hydratés
de formule générale (H20),H", ou n est un entier qui augmente avec le taux d’humidité

relative. A faible taux d’humidité, d’autres ions deviennent dominant, tels que (H20)sNO™ et

(H20)n(NO2)* [Z.Ziari2008].

Dérive d'ions positifs J l l
[ Electrode plane ]
T

Figure 11.4 : Décharge couronne positive pour une configuration pointe-plan.

11.3.1.2. Décharge couronne négative

Lorsque la pointe est portée par une tension négative, une zone d’ionisation autour de la
pointe est créée. Les ions positifs produits dans la zone d’ionisation autour de la pointe, sont
attirés dans le sens du champ et se précipitent sur la pointe (figure 11.5). Des électrons sont

extraits de la cathode par choc, chaque électron ainsi libéré produit une nouvelle avalanche
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qui s’en dégage. Les électrons et les ions négatifs sont repoussés par 1’électrode sous tension
vers la zone ou le champ électrique est faible (zone de dérive) [A.Nadjem2018]. En présence
d’un gaz ¢électronégatif (cas de I’air), lors de leur mouvement, les €lectrons s’attachent aux
molécules électronégatives et des ions négatifs sont formés dans la zone de dérive.
L’avalanche ¢électronique se développe de 1’électrode vers le plan de masse, elle s’arréte a une

distance ou le champ n’est plus suffisant pour assurer 1’ionisation du gaz [A.Bouarouri2014].

En décharge couronne négative, en présence d’humidité, les ions les plus déposés sont :
COgz, CO4, Oy et Oz ainsi que d’autres ions hydratés (H20),CO3™ [Z.Ziari2008].

HT
“k
Retour rapide dEE ?
ions positifs

I

Dérive d'ions négatifs & = =
.

[ Electrode plane i ]
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Figure 11.5 : Décharge couronne négative pour une configuration pointe-plan.

11.3.2. Caractéristique courant-tension de la décharge couronne

Sous I’influence du champ électrique appliqué entre deux électrodes, toutes les charges
électriques ainsi créées vont se déplacer dans ’espace inter-électrodes et générer un courant
électrique, le courant de décharge. La figure 11.6 montre le comportement du courant de
décharge en fonction de 1’augmentation de la tension appliquée. La courbe de cette figure

permet de distinguer quatre régimes régissant la décharge couronne [A.Labergue2005].

+ Régime |: la décharge n’est pas auto-entretenue. Le courant est tres faible
(£ 107124/cm™2), di a la collection des espéces chargées présentes naturellement dans
le milieu. Ces especes sont produites par I’impact de rayons cosmiques ou de particules
issues de la désintégration spontanée de certains atomes (radioactivité naturelle) sur le
gaz présent dans I’espace inter-électrode. Dans ce cas, le champ électrique est trop

faible pour assurer I’avalanche électronique.
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+ Régime Il : lorsque le potentiel extérieur appliqué atteint une valeur de seuil V,, le
champ électrique est suffisamment important pour générer des avalanches
électroniques. Le courant électrique mesuré augmente tres fortement pour une trés
faible variation de la tension appliquée. Cependant, ce courant reste toujours faible (<

107°4/cm™?2) et on parle d’une décharge non auto-entretenue.

+ Régime 111 : ce régime correspond a une décharge auto-entretenue. A partir d’un certain

courant, les streamers apparaissent, ce qui correspond au seuil de la décharge couronne.

+ Régime 1V : ce régime correspond a un régime de ’arc au-dela d’une tension appliquée
V;.. Le courant de décharge devient trés important et la tension aux bornes des électrodes

chute rapidement.
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Figure 11.6. Caractéristique courant-tension d’une décharge couronne dans 1’air a pression

atmosphérique [A.Labergue2005].

11.3.3. Mécanisme de formation d’une décharge couronne

Les processus microscopiques présents dans la décharge couronne sont variés et trés
complexes. lls conduisent a un étalage de régimes distincts du comportement de la décharge.
Le comportement d’une décharge dépend de plusieurs parameétres (pouvant influencer le seuil

et les caractéristiques de la décharge couronne) [B.Benamar2008,A.Bouteffaha2015] :

v’ parameétres électriques tels que la nature et la polarité de la tension appliquée a

I¢lectrode active (tension continue ou alternative) ;
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v’ parameétres géométriques tels que la forme et les dimensions des électrodes ainsi que la
distance inter-électrodes ;

v’ paramétres physiques, liés a la nature du gaz inter-électrodes, a sa densité, a sa pression,
a sa température et a sa teneur en vapeur d’eau et impuretés. Les matériaux constituants

les électrodes jouent également un rdle non négligeable.

L’existence d’une décharge électrique dépend de la possibilité de créer des particules

chargées a partir des atomes ou molécules neutres constituant ces gaz.

11.3.3.1. Processus de production des especes chargées

L’amorcage de la décharge couronne dans un espace gazeux commence par une serie
d’avalanches électroniques au voisinage de la pointe. La condition d’existence d’une décharge
est la présence des particules chargées (électrons germes) dans le gaz et 1’application d’une
tension suffisamment élevée entre les électrodes. Ces électrons germes présents dans le milieu
gazeux sont générés principalement par 1’irradiation par rayonnements cosmiques ou par les
processus de radioactivité naturelle (7 & 20 électrons par cm?®/s sont produits dans I’air a la
pression atmosphérique) [A.Abahazem2009]. En absence de champ électrique, les électrons
créés sont consommeés par attachement ou recombinaison dans le gaz. Les densités d’électrons
restent donc trés faibles du fait du nombre important de collisions a la pression atmosphérique
[M.N.Meziane2011].

La présence des particules chargées au sein d’un espace gazeux entraine une
augmentation des interactions que peut subir une particule. Lors de leur mouvement, qu’il soit
a leur agitation thermique ou a un phénomeéne de transport tel que la convection ou la dérive
dans un champ électrique, les interactions peuvent les amener & collisionner avec des
particules avoisinantes. Deux types de collisions sont distingués : élastiques ou inélastiques.
Dans les chocs élastiques, les particules sont simplement déviées avec échange de quantité de
mouvement et d’énergie cinétique. Par contre, dans les chocs inélastiques, 1’énergie interne
des particules change. L’énergie de la particule incidente, dans ce cas, est suffisante pour que
la particule heurtée passe a un niveau excité plus haut ou soit ionisée. Les chocs inélastiques
sont donc la source d’un nombre important de réactions physico-chimiques qui vont alors

modifier les propriétés macroscopiques de gaz [G.Quinio2005,A.Labergue2005].

Les principaux mécanismes régissant la génération des porteuses de charges dans les
gaz sont I’ionisation qui tend a augmenter leur densité et 1’attachement et la recombinaison

qui tend a la réduire [A.Bouteffaha2015].
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a. lonisation

Dans leur état normal, les gaz sont des isolants électriques. En effet, ils ne contiennent
que des molécules neutres. Cependant, lorsqu’il leur est appliqué un champ électrique assez
fort, ils deviennent conducteurs. Il se produit des décharges électriques, avec apparition
d’¢électrons et d’ions libres. L’ionisation d’un atome peut se produire selon plusieurs

processus :

e Collision inélastique ou I’énergie de la particule incidente (électron ou ion) est

suffisante pour extraire un électron a I’atome :
A+e—- AT+ 2e
¢ Photo ionisation a partir de I’'UV profond :
A+hv->AT+e
A*+hv-> At +e
A*: état excité de la molécule.

Pour parvenir a ioniser une molécule, le photon doit posséder une énergie hv supérieure

a I’énergie d’ionisation de la molécule.
o Effet Penning par collision des métastables :

A+B*—> A"+ B+e

B* : atome excité par 1’énergie libérée lors de 1’attachement de 1’¢lectron avec 1’atome A.

b. Attachement d’électrons

Le phénomeéne d’attachement se produit quand un électron rentre en collision avec un
atome ou une molécule neutre du gaz pour former un ion négatif. L attachement électronique
est d’autant plus important que la molécule présente une plus grande affinité électronique. Le

processus d’attachement des €lectrons peut se produire comme suit :
A+e - A +h
AB*+ e~ > A" +B

At +e -5 A
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¢. Recombinaison

C’est la neutralisation d’un ion positif par capture d’un ion négatif suivant le schéma ci-

dessus :
A"+B - AB+ hv
At +e > A+ hv

Le Tableau 1I.1 représente quelques réactions chimiques qui expriment les phénomeénes

résultant quand on polarise ’air par une tension (ionisation, attachement et recombinaison)

[P.Seimandi2010].

e + N,—2e + NS
lonisation par choc électronique

e +0,—»2e + 05
e + 0,—»0, Attachement électronique
e + 0 —»0,
e + Nf ——N,

. Recombinaison
0, + 0y —»20,

0, + Nf ——0, + N,

Tableau I1.1 : Les réactions chimiques considérées.

11.3.2.2. Mécanisme de streamer

Dans une décharge couronne positive a pression atmosphérique, le streamer positif se
propage en direction de la cathode. Ce streamer est une onde d’ionisation se propageant de
I’anode vers la cathode c'est-a-dire dans le sens inverse du mouvement des électrons soumis

au champ Laplacien.

a. Avalanche électronique

A partir d’une certaine tension seuil appliquée sur la pointe, les électrons libres
(électrons germes) présents naturellement dans le gaz sont accélérés par le champ électrique
externe appliqué en direction de la pointe (anode). Ces électrons acquiérent une énergie
cinétique supérieure au seuil d’ionisation des especes majoritaires du gaz entre deux

collisions. lls ionisent donc les molécules du gaz et produisent ainsi des nouveaux électrons
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(chaque collision ionisante permet la formation d’un nouvel électron, qui lui-méme est
accéléré, participant a son tour a I’ionisation d’un neutre [J.C.Matéo-Vélez2006]). La
répétition de ce processus permet une croissance exponenticlle du nombre d’électrons et
d’ions positifs (figure 11.7.a). C’est le phénoméne de [I’avalanche ¢électronique

[A.Abahazem2009,S.Kacem2011].

Les électrons ayant une masse beaucoup plus faible que les molécules du gaz, sont
beaucoup plus mobiles que les ions créés dans les avalanches. En raison de cette différence de
masse et sous un champ extérieur, les électrons vont dériver beaucoup plus vite que les ions
[A.Abahazem2009] (figure 11.7.b). Cette séparation entre charges positives et négatives
engendre la création d’une charge d’espace qui peut étre considérée comme un dipdle : les
électrons sont en téte d’avalanche alors que les ions positifs restent en queue
[R.AbdJelil2010]. Ce dipdle génere son propre champ électrique (induit) qui s’oppose au

champ appliqué, et qui est d’autant plus intense que 1’avalanche se multiplie (figure 11.7.c)

[S.Kacem2011,R.AbdJelil2010].

La multiplication ¢électronique peut s’étudier quantitativement a partir de la
connaissance du coefficient (), dit "premier coefficient de Townsend" et qui représente le
nombre d’électrons (ou d’ions positifs) créés par un électron par unité de longueur dans la
direction du champ. A température constante, Townsend a déduit I'expression approchée de

coefficient () suivante [Y.Bourek2016].

Bp

a= A.p.e_T (n.1)

ou p est la pression du gaz et E le champ électrique appliqué. Les coefficients A et B sont liés

aux propriétés du gaz.

L’apparition d’un électron primaire au niveau de la cathode se traduit par I’arrivée de

e%? électrons au niveau de 1’anode. La relation de Townsend $’écrit alors :
[ =Ie*? (1.2)

ou I est le courant (A), I, est le courant initial d0 aux électrons primaires (A), d est la distance

inter-électrodes (m) et a le premier coefficient de Townsend (m™).
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Figure 11.7 : Schématisation des étapes de formation et propagation de streamer
[S.Kacem2011].

b. Transition avalanche streamer et propagation

Pour que I’avalanche électronique puisse se transformer en streamer, il faut que le
nombre de paires électrons-ions formées au voisinage de la pointe doit atteindre une valeur
d’environ 108 (valeur définie par des critéres donnés dans la littérature [A.Abahazem2009]).
Ceci est équivaut a ce que le champ induit par le dip6le soit de méme ordre de grandeur que le
champ électrique externe appliqué. Dans ces conditions, la zone de séparation de charge va se
propager vers le plan dans le sens inverse du déplacement naturel des électrons (qui est celui
de la cathode (pointe) vers I’anode (plan)), créant ainsi une onde d’ionisation, appelée
streamer [A.Abahazem2009]. La charge d’espace positive modifie la répartition du champ

électrique qui devient maximum non plus sur la pointe mais juste devant la charge d’espace
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ionique. Dans ce cas, le streamer peut donc se propager par ’effet de son propre champ dans

I’espace inter-électrodes [M.N.Meziane2011].

La propagation du streamer est principalement causee par des phénomeénes de photo-
ionisation et d’avalanches secondaires (figure 11.8). Les électrons accélérés par le champ
électrique excitent par collision des atomes du gaz environnant qui reviennent a leur état
fondamental avec émission des photons. Si ces photons ont une énergie inférieure a I'énergie
d'ionisation des atomes du gaz environnant, ils peuvent étre absorbés par ces atomes avant
d'étre émis de nouveau. Si leur énergie est supérieure a I'énergie d'ionisation des atomes du
gaz, de nouveaux eélectrons peuvent étre libérés [Y.Bourek2016]. Lorsque ces électrons
germes sont proches de la queue de 1’avalanche primaire, ils vont étre accélérés par le champ
de charge d’espace important. Ils vont se diriger vers les ions positifs déclenchant sur leur
passage des nouvelles avalanches électroniques dites avalanches secondaires. Ce processus
répété va ainsi permettre une progression rapide du streamer entre les deux électrodes
[S.Kacem2011]. Le développement du streamer s’arréte lorsque le front d’ionisation a atteint

la cathode.

Avalanche secondaire

—ﬂE »
® <:[l SOt ¢
€é®*;@ ?@ I
\_—:/e
Désexcitation radiative des molécules 2 bv

B e e T e e oy )
- - O v -
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Figure 11.8 : Mécanisme de propagation du streamer par photo-ionisation.

11.3.2.3. Passage a ’arc électrique

Le streamer laisse derriére lui un canal conducteur formant un pont entre les deux
¢lectrodes lorsqu’il atteint le plan. Le champ réduit est faible dans le canal, ’attachement est
dominant en comparaison de 1’ionisation, ce qui provoque une diminution du courant.
Lorsqu’on augmente la tension, les électrons résiduels non combinés gagnent de 1’énergie et
peuvent ioniser les neutres dans le canal de micro-décharge et par conséquent, la densité en

électrons et le courant augmentent. Lorsque I'on augmente encore la tension (c’est-a-dire la
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valeur du champ réduit dépasse le champ critique (champ pour lequel les coefficients
d’ionisation a et d’attachement électroniques 7 sont égaux)), les streamers se développent a
des vitesses trés élevées vers la cathode. Lorsque la zone cathodique est atteinte, le champ

électrique s’intensifie, ce qui provoque l'extraction forte d'électrons et le passage a I’arc

[A.Abahazem2009].

11.3.2.4. Seuil de déclenchement d’une couronne dans ’air

Les décharges couronnes ne peuvent s’établir que si le champ électrique E, créé par le
dispositif est suffisant preés de I’¢électrode active. En dela d’une certaine valeur critique du
potentiel appliqué, la décharge ne se produit pas. En 1929, Peek a découvert la formule
empirique (11.3) donnant la valeur seuil du champ électrique permettant le déclenchement

d’une couronne dans 1’air [J.C.Matéo-Veélez2006] :

0.308

E, = 318(1 + =22 kviem (11.3)

ouU § est le rapport de la masse volumique de 1’air par rapport a celle obtenue dans les
conditions P = 760 Torr et T = 300 K, r est le rayon de courbure de 1’électrode active

exprimé en cm.

11.4. Processus physiques responsables du déclin de potentiel de surface

Les études du déclin de potentiel de surface trouvent leurs importances dans de
nombreuses applications électriques notamment dans la détermination des propriétés
électriques des matériaux diélectriques, la conductivité surfacique des isolants et la
caractérisation de I'aptitude d’un matériau isolant & évacuer une charge électrique deposée sur
sa surface. Le déclin de potentiel de surface est un facteur clé lors de I'examen du type

d'isolant pouvant étre utilisé dans les équipements de haute tension [H.Mellouki2019].

Le déclin de potentiel de surface dans un échantillon chargé implique un certain nombre
de processus physiques. Ces mécanismes peuvent exister séparément ou coexister avec un ou
plusieurs autres mécanismes avec une prédominance de 1’un par rapport aux autres. D’apres
les résultats rapportés dans la littérature, les principaux mécanismes responsables de la

décroissance du potentiel de surface des matériaux isolants sont :

e polarisation de I’échantillon ;
e conduction de surface ;

¢ neutralisation par le gaz ;
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e phénomene piézoélectrique ;

e injection de charges.

La figure 11.9 résume schématiquement les différents processus pouvant participer au

déclin du potentiel de surface.

Meutralisation par le gaz

@ o Conduction de surface
TT
= %+ ¥ — — ="
,/“ _l?_ _ Sk ,L.,,.++ v H\\ Phénoménes
Lo L — .."'n | piézoélectriques
Polarisation de I'échantillon / | Polymére

Injections de charges
Figure 11.9 : Différents processus pouvant contribuer au déclin du potentiel de surface.

11.4.1. Polarisation de I’échantillon

Plusieurs études ont montré que les phénomenes de polarisation sont responsables du

déclin de potentiel de surface [M.Karadjian20018].

La charge déposée sur la surface de 1’isolant modifie le champ existant dans le matériau.
Sous I’action du champ électrique créé par ces charges surfaciques, des dipdles s’orientent
sous ce champ ; les dipodles les plus proches de la surface s’orientent de telle maniére qu’ils
viennent compenser la charge surfacique. Ces charges ne peuvent se déplacer que sur une

distance de I’ordre de grandeur d’une molécule. Chaque molécule présente alors un dipdle.

Selon Llovera et al. [P.Llovera2004], deux phénomeénes physiques peuvent étre
théoriquement responsables du retour de potentiel : I'injection de charges et la polarisation
dipolaire lente. La comparaison entre le déclin et le retour de potentiel de surface permettra de
veérifier la contribution du phénoméne de relaxation dipolaire dans le processus du déclin de

potentiel.

11.4.2. Conduction de surface

Dans certaines conditions, la decroissance du potentiel de surface peut étre expliquée
par la dominance de la conduction de surface dans les matériaux diélectriques. Cette
conduction est liée aux propriétés de la surface et a la valeur du champ électrique tangentiel.

Elle est observée surtout dans les cas d’échantillons épais vieillis par décharges couronnes.
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Les charges se déplacent sur les couches primaires de la surface. Lorsque la surface d’un
isolant est soumise a la décharge couronne pendant un certain temps, il apparait une
modification rapide et importante des propriétés de la surface [Z.Ziari2008,K.Rouagdia2015].
Les relevés de profils de potentiel de surface et/ou de cartographies du potentiel de surface de
I’isolant permettront la détection d’une éventuelle conduction ou diffusion dans la surface.
Dans le cas de films de polyéthylénetéréphtalete (PET), les charges déposees sur la surface du
PET s’étalent latéralement par un processus de diffusion de la charge le long de la surface du
film [E.A.Baum1978].

11.4.3. Neutralisation par le gaz

La neutralisation des charges déposées sur la surface de I’isolant par les charges libres
qui proviennent directement de 1’atmosphere environnant le matériau isolant est un autre
processus pouvant contribuer au declin de potentiel de surface. Lors du dépot de charges
électriques, le champ électrique environnant la surface de I’isolant est complétement modifié.
Les atomes et les molécules subissent alors 1’effet du champ et s’orientent de maniére a créer
une charge opposee a celle de la surface [K.Rouagdia2015]. Ce qui résulte une réduction du
potentiel de surface. DasGupta et al. ont étudié les profils de potentiels de surface enregistrés
sur des films de polymeres. La conservation de la forme des profils de potentiels de surface et
de la largeur de la zone de dépbt pendant tout le temps de mesure indiquent que la
neutralisation de la charge par les ions atmosphériques ne contribue pas au processus du
déclin de potentiel de surface [D.K.DasGuptal992].

11.4.4. Phénomeéne piézoélectrique

L’effet piézoélectrique est un processus physique qui peut participer au déclin de
potentiel d’un matériau. Les polyméres ont une structure moléculaire désordonnée, ils
contiennent des zones cristallines et des zones amorphes. La piézo-électricité est un
phénomeéne propre a certains types de cristaux. L’application d’un champ électrique élevé a
un diélectrique peut genérer dans le matériau une pression électrostatique. Cette derniere
conduit & une contraction mécanique du volume du matériau qui peut avoir une influence sur

le potentiel de surface [P.Llovera2002].

11.4.5. Injection de charges

Le phénoméne d’injection de charges a partir de la surface du matériau diélectrique

dans le volume est une injection des porteurs de charges déposés sur la surface de 1’isolant a
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travers le volume. Ainsi, une partie du volume de I’isolant change de propriétés électriques et
devient chargée. Par ailleurs, la conduction en volume correspond a un déplacement de

charges dans le volume, alors que le matériau reste plutét neutre.

Le phénoméne d’injection de charges est le processus qui domine les mécanismes
observeés dans la littérature sur les mesures du déclin de potentiel de surface [P.Molinie1991].
C’est un phénomene assez complexe qui dépend de plusieurs paramétres. L’état de surface ou
son contact avec un autre matériau joue un role important sur le processus de I’injection de
charges. L’énergie de la décharge couronne, le temps de chargement, la température et
I’humidité sont des facteurs pouvant jouer un réle important dans I’injection de charges. De
maniére générale, la conduction volumique est surtout présente dans le cas des échantillons
minces (épaisseur de I’ordre du micron) et certains échantillons épais. Le phénomene
d'injection de charges dans les matériaux isolants a été beaucoup invoqué dans I’étude du
déclin de potentiel, et I'injection est mise en cause dans l'apparition du phénomene dit de
"cross-over" ; les courbes de déclin de potentiel obtenues a différents niveaux de tension de

chargement par décharge couronne se croisent [S.Sahli2003].

I1.5. Théorie des bandes d’énergie des polyméres et nature des pieges

Un matériau isolant parfait présenterait une structure cristallographique sans défauts et
sans impuretés. La figure 11.10 présente le diagramme de bande d’énergie pour un isolant
cristallin parfait, matériau isolant avec une bande de conduction et une bande de valence
separées par un gap important, E; de ’ordre de quelques eV (bande interdite supérieure a

5eV).

bande de conduction

hande
interdite

energie

bhande de valance

Figure 11.10 : Diagramme de bande d’énergie pour un isolant cristallin parfait.

En pratique, un tel matériau n’existe jamais, car d’une part la présence de défauts et

d’impuretés dans I’isolant est un fait inévitable et d’autre part le plus grand nombre des
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isolants qui nous entourent sont souvent des milieux polycristallins ou amorphes (ils ne
présentent pas de structure cristalline parfaite). Ces « imperfections » jouent un réle important
dans le comportement des isolants soumis a une injection de charges en général et une

irradiation électronique en particulier [K.Rouagdia2015,F.Mortreuil2016].

La présence de défauts ponctuels ainsi que des défauts linéaires et bidimensionnels a la
structure du matériau se traduisent par la modification de la structure de bande de 1’isolant.
Les impuretés, les lacunes, etc... sont capables de créer des niveaux localisés dans la bande
interdite [K.Rouagdia2015]. Selon la configuration du défaut, le niveau créé est susceptible de
localiser (pendant un temps plus ou moins long) un ou plusieurs €électrons pour les restituer,
sous ’action d’une excitation, a la bande de conduction (niveau donneur) ou bien de localiser
un ou plusieurs trous pour les céder par la suite a la bande de valence (niveau accepteur).
L’ensemble des niveaux créés forme une ou plusieurs bandes d’énergie dans la bande

interdite.

En théorie, le polymére devrait donc étre un excellent isolant avec une probabilité
d'occupation de la bande de conduction extrémement faible. Toutefois, du fait de son
caractére semi-cristallin, partiellement désordonné, il advient que la bande de conduction n'est
pas parfaitement délimitée et que des états sont disponibles dans la bande interdite
(figure 11.11) [M.Laurent2015]. Ces sites peuvent permettre le transport de charges par saut.
Les porteurs de charge occupant cette zone ne sont ni libres ni entierement liés. Ils sont
localisés mais ils ont une mobilité réduite. La profondeur énergétique du piége conditionnera
la probabilité pour la charge de sortir du piege. Plus la hauteur des barriéres est importante
(énergie élevee) plus le piége est efficace. On parlera alors de piége profond ou peu profond.
Le transport de charges peut exister par sauts (hopping) entre états localisés
[F.Mortreuil2016].

- Les piéges peu profonds : dus aux impuretés physiques, les électrons piégés et les trous
piégés se localisent respectivement dans des niveaux d’énergie proches des bandes de
conduction et de valence. Ces porteurs peuvent se dépiéger en acquérant une énergie

suffisante pour franchir la barriere de potentiel.

- Les pieges profonds: dus aux impuretés chimiques (agents de réticulation,
antioxydants, additifs...), et dans lesquels les charges peuvent se piéger durablement.
Pour se depiéger, ces porteurs doivent acquerir une energie beaucoup plus élevée par

rapport aux charges piégées dans des pieges peu profonds [M.Q.Hoang2014].
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Figure 11.11 : Diagramme de bande d’énergie pour un polymere.

11.6. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté tout d’abord la définition de la charge d’espace
des matériaux diélectriques. Nous avons présenté les différentes techniques de chargement
notamment la décharge couronne qui représente la technique de chargement électrostatique
des polyméres en mettant 1’accent sur les différents types de la décharge couronne, la
caractéristique courant tension d’une décharge couronne dans I’air a pression atmosphérique
et le mécanisme de formation d’une décharge couronne. Les phénomeénes physiques
responsables du déclin de potentiel de surface ainsi que les théories des bandes d’énergie des

polymeres et nature des piéges ont été également présentés.
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Chapitre 111 : Influence de I'humidité relative sur les propriétés

électriques des films de polyimide

I11.1. Introduction

La dynamique des charges a la surface des matériaux isolants peut étre percue comme
un indicateur des propriétés surfaciques et volumiques du matériau. Au cours des trois
derniéres décennies, le déclin de potentiel de surface et la répartition de celui-ci a la surface
de ces matériaux ont été intensivement étudiés afin d’expliquer cette dynamique et sa relation
avec les caracteéristiques de 1’isolant [M.Kachi2014]. La technique du déclin de potentiel de
surface, convenable et relativement puissante, est une méthode d’investigation des propriétés
électriques des matériaux isolants et particulierement les polymeéres. Son intérét réside
essentiellement dans sa puissance dans la caractérisation de I’aptitude d’un matériau a évacuer
une charge électrique déposée a sa surface et dans sa simplicité a mettre en ceuvre
[K.Rouagdia2015].

Dans ce chapitre, nous présentons les dispositifs expérimentaux que nous avons utilisés
dans notre travail. Ensuite, nous étudions I’influence du niveau de chargement et de
I’humidité environnementale sur les mécanismes de transport de charges électriques dans les
films minces de Kapton HN polyimide (Pl) chargés par une décharge couronne négative.
Cette étude a été faite par la mesure du déclin de potentiel de surface. L une des surfaces a été
soumise a une décharge couronne négative générée dans une configuration triode (pointe-
grille-surface) a différentes valeurs du niveau de chargement variant de 400 a 2800 V et de
I’humidité relative RH variant de 35 a 90 %. Les effets du niveau de chargement ainsi que du
taux d'humidité relative sur les courants de charge ont également été étudiés. De plus, une
analyse quantitative de la distribution des pieges sous différents niveaux de chargement et de

I'numidité relative a été réalisée en utilisant la méthode du déclin de potentiel de surface.

I11.2. Mise en ceuvre expérimentale

Les installations et les instrumentations qui ont été mises en ceuvre dans le cadre de
cette these ont éte réalisées au niveau du laboratoire Microsystemes et Instrumentation (LMI)

de I’Université Fréres Mentouri-Constantine 1.

Le banc expérimental permettant la caractérisation électrique des films de polyimide Pl

soumis a une décharge couronne en utilisant principalement la mesure sans contact du
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potentiel de surface est représenté sur la figure 111.1. Ce banc comprend essentiellement deux

parties :

e La premiere partie consiste & déposer des charges électrostatiques sur la surface libre du
matériau en utilisant comme technique de chargement une décharge couronne négative
générée dans une configuration d’électrodes dite triode (configuration pointe-grille-
surface).

e La deuxieme partie consiste a mesurer le potentiel électrique de surface sans contact

avec le matériau a caractériser.

Voltmétre électrostatique
(Monroe 244A-2)

Générateur HT

L= DC

%

Electrométre
Keithley 6517A

Générateuwr HT
DC

foteur X

Carte de Commande
PC + LabVIEW

Figure I111.1 : Dispositif de chargement par décharge couronne et de mesure du potentiel de

surface.

L’échantillon de Pl est dépose sur une électrode plane en aluminium reliée a la terre et
supporté par un porte échantillon mobile en translation sur des rails grace a 1’utilisation d’un
moteur pas a pas commandé par un PC. Ainsi, ce systeme permet de positionner d’une

manieére contrélée 1’échantillon sous 1’¢lectrode couronne ou sous la sonde électrostatique.
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L’approche expérimentale dans cette étude repose sur la méthode de la charge du
matériau. Celle-ci consiste a suivre I’évolution temporelle du potentiel de surface de
I’échantillon préalablement chargé par décharge couronne en configuration pointe-grille-
surface. L’avantage principal de cette configuration est d0 a la présence de la grille métallique
permettant de contrler le niveau du potentiel de surface initial et I’obtention d’un dépot de
charges uniforme au niveau de la surface des films. La mesure du potentiel de surface a partir
d’une sonde é¢électrostatique a condensateur vibrant permet de fournir des informations sur le
mode de I’écoulement (surfacique et/ou volumique) des charges déposées. L’évolution
temporelle du potentiel de surface et qu’on appelle déclin de potentiel de surface, consiste a
relever la valeur du potentiel de surface en fixant la sonde en un seul point de 1’échantillon
(généralement au centre du chargement) pendant des intervalles de temps choisis par
I’utilisateur. Le temps de transfert entre la fin de la décharge couronne est le début de mesure
est de 5 secondes. Tout I’équipement a été logé a 1’intérieur d’une chambre environnementale,

afin de contrdler la température et I’humidité relative.

Les expériences ont été faites sur des films de polyimide (PI) de type Kapton® HN
d’épaisseur 50 um fournis par Goudfellow. Les films ont été découpés en petits échantillons
de forme carrée de dimension 25 mm x 25 mm et nettoyés a I'eau déminéralisée puis séchés
immédiatement a l'air sec pour éliminer les contaminants de surface. Les échantillons utilisés
n’ont subi aucun traitement ni conditionnement préalable. Pour chaque expérience, nous
avons utilisé un nouvel échantillon afin d’éviter qu’une mesure influe sur I’autre. La mesure a
été répétée au moins trois fois pour chaque échantillon afin d’assurer la reproductibilité des
résultats. Au cours de I'expérience, 1’'une des surfaces de 1’échantillon de Pl est fermement
plaquée sur une électrode métallique reliée a la terre alors que l'autre surface initialement
exposee a une décharge couronne négative dans l'air reste libre. Cette décharge couronne a été
utilisée pour déposer des charges sur la surface libre du film de Pl et la valeur absolue a été
utilisée dans la présentation du déclin de potentiel de surface et de mesures du courant de

charge.

I11.2.1. Dispositif de chargement par décharge couronne

Dans la plupart des applications électrostatiques actuelles, le chargement dans 1’air est
réalise par décharge couronne, en raison de leur simplicité a mettre en ceuvre, sureté et faible
colt et de la possibilité de déposer de maniere contrdlée une quantité de charges aussi bien

positives que négatives selon la polarité du systeme de décharge au niveau de la surface du
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polymere [A.Reguig2017]. La décharge couronne est une décharge électrique pré-disruptive
se produisant en présence de champ fortement inhomogéne obtenu par un systéme
d’électrodes asymétriques [F.Beloucif2017,A.Bouttefaha2016], ou le rayon de courbure de
1I’électrode couronne est tres faible. Elle est largement exploitée pour tester des matériaux
diélectriques et étudier leurs réponses a une charge d’espace en utilisant différentes

configurations d’électrodes [H.Mallem2019].

La figure I11.2 représente le dispositif de chargement par décharge couronne en

configuration pointe-grille-échantillon.

—ppPointe

Grille
4

[ O ETTTENN sl
i Echantilon I Qn‘)

[ ] ( Y T+
Systéme de _| {“’
deplacement

Table porte systéme
de déplacement

T

Figure 111.2 : Dispositif de chargement par décharge couronne.

Comme le montre la figure I11.2, la surface du film de PI est chargée par décharge
couronne en utilisant la configuration triode pointe-grille-surface. Le processus de chargement
est réalisé en exposant la surface de I’échantillon & une décharge couronne néegative a partir
d’une pointe métallique de Tungsténe de rayon 50 pm, jouant le role de 1’¢électrode a petit
rayon de courbure, alimentée avec une tension continue variable jusqu’a 10 kV (cette tension
a pour role d’ioniser ’air au voisinage de la pointe, courant variable de 200 pA a 2 mA) et
une grille métallique reliée a une source de tension continue délivrant un signal continu
variable jusqu’a 3 kV (courant variable de 0 a 6 mA). La grille conductrice (2.5 cm de
diametre) intercalée entre 1’électrode couronne et la surface de 1’échantillon est portée a un
potentiel plus faible et de méme polarité que le potentiel appliqué a 1’¢électrode active (la
pointe). Nous avons limité la durée de chargement & 5 s afin d’éviter toute modification de

surface et donc assurer un chargement reproductible du film de PIl. En choisissant les
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potentiels de la pointe et de la grille (respectivement 1, et 1) et les distances pointe-grille et
grille-échantillon (respectivement D et d), il est possible de déposer des charges de 1’'un ou
’autre signe selon la polarité de la pointe et de la grille. Dans notre expérience, la tension de
grille est fixée a 4 kV, inférieure a la tension de pointe ; la distance d entre la grille et la
surface de I'échantillon de PI est de 5 mm, alors que la distance D entre la pointe couronne et
la grille est de 10 mm. Le champ électrique appliqué entre la pointe et la grille doit étre élevé
pour provoquer une ionisation du milieu isolant qui entoure les électrodes a potentiel élevé et
a la terre. Les charges issues de ’ionisation de 1’air sont accélérées sous 1’action du champ
électrique existant entre la pointe et la grille répartitrice. Une fois arrivées au niveau de la
grille, un autre champ électrique existant entre la grille et la surface de 1’échantillon fait
accélérer ces charges vers la surface libre de 1’échantillon. Le potentiel de surface du
diélectrique croit jusqu’au niveau du potentiel de la grille. Lorsque la surface atteint le
potentiel de la grille, le processus de chargement s’arréte et le champ entre la grille et la
surface du film s’annule et les ions ne traversent plus la grille (le potentiel de surface est

limité par le potentiel de la grille).

111.2.2. Dispositif de mesure du potentiel de surface

Pour mesurer la décroissance du potentiel de surface pendant 1 heure du temps,
I’échantillon a été déplacé automatiquement sous la téte d’une sonde électrostatique a
condensateur vibrant de type de Monroe (Monroe 1017 AS) en utilisant un systeme de
déplacement vers le dispositif de mesure du potentiel de surface (figure 111.3). Cette sonde
électrostatique, située a une distance de 2 mm au-dessus de la surface libre de 1’échantillon,
est connectée a un voltmeétre électrostatique (modele Monroe 244A-2) qui mesure le potentiel
de surface dans la plage + 3 kV. La mesure du potentiel de surface est effectuee sans contact
avec la surface du film chargé, donc sans aucune modification physique de cette surface.
L'utilisation d'un électrometre numérique Keithley modeéle 6517A connecté a la carte
d'interface IEEE-488, dans I'expérience de mesure, a permis linterfacage du voltmetre
électrostatique (sortie analogique) avec l'ordinateur pour effectuer [I'acquisition et
I’enregistrement des données expérimentales sur I’ordinateur a I'aide d'un instrument virtuel
développé sous I'environnement LabVIEW. Le potentiel de surface est enregistré

immédiatement apres la fin du processus d’implantation de charges par décharge couronne.
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Electrométre Voltmétre
Keithley électrostatique
gu====] [e}am
T
Sonde
Electrostatique

PC + LabVIEW )

Figure 111.3 : Dispositif de mesure du potentiel de surface.

La figure I11.4 présente la face avant de I’instrument virtuel LabVIEW, qui n’est qu’une
interface utilisateur graphique. Cette interface permet de contrdler I’acquisition des données
des mesures et 1’affichage de celles-ci, en sortie, par le programme. La face avant de notre
instrument virtuel contient des éléments de commande et un indicateur graphique de la

décroissance du potentiel de surface.

Figure 111.4 : Courbe du déclin de potentiel de surface visualisée sur le panneau frontal de

I’instrument virtuel.

La sonde & condensateur vibrant connectée a un voltmetre électrostatique connu aussi
sous le nom du "voltmetre sans contact”, est I’instrument le plus populaire pour la mesure du
potentiel électrique de surface. Elle est largement utilisée pour la caractérisation des isolants
chargés par la mesure sans contact du potentiel de surface a long terme [H.Mellouki2019]. La
mesure du potentiel de surface de 1’échantillon au cours du temps a partir d’une sonde

électrostatique a condensateur vibrant permet de fournir des informations sur le mode
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d’écoulement (surfacique et/ou volumique) des charges déposées et sur la mobilité de ces
charges [M.Remdania2007]. Le principe de fonctionnement de la sonde électrostatique est
basé sur I’annulation du champ électrique pour la mesure sans contact du potentiel de surface
(figure 111.5). Le potentiel de surface est mesuré par une sonde a condensateur vibrant qui
asservi son propre potentiel au potentiel de la surface libre de I’échantillon en annulant le

courant d’influence entre la surface et le condensateur vibrant. En effet, la modulation de la
. . . . . ac N
position de la lame détectrice de la sonde engendre un courant induit (I(t) = UE ; ou C est

la capacité du condensateur formé par la sonde et I’échantillon et U est la différence de
potentiel entre 1’électrode de mesure et la face libre de 1’échantillon) si le champ vu par cette
¢électrode n’est pas nul. Pour que le courant soit nul, a tout instant, il faut que la tension U soit
nulle, ce qui conduit & ramener le potentiel de la sonde a celui de la surface de 1’échantillon,
d’ou D’annulation du champ et la détermination du potentiel du surface
[H.Mallem2019,R.E.VVosteen1983]. Cet instrument de mesure se caractérise par une grande
stabilité et une grande précision, il permet une mesure absolue du potentiel de surface sans

contact avec la surface de 1’échantillon et sans affecter I’état de charge [A.Reguig2017].

Oscillateur
s ")
: Préamplificateur et
: Amplificateur Amplificateur
i B>
1 . Demaodulateur
: >_ de phase -
sensible
Sonde vinrante; L/
\l
4
A
Surface chargée NS
Circuit commun @

=

Figure 111.5 : Principe de mesure sans contact de potentiel de surface [R.E.Vosteen1983].

111.2.3. Chambre climatique

Les parameétres physiques de I’air sont des paramétres environnementaux influengant
sur le processus de chargement par décharge couronne et les mesures du potentiel de surface
et du courant de chargement. Pour cela, toutes ces procédures sont effectuées in situ, dans une

chambre climatique ou la température et le taux d’humidité relative peuvent étre controlés.
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Les mesures ont été effectuées a température ambiante (22 °C) et une humidité relative RH
variant entre 35 et 90 %.

L’enceinte climatique est de forme parallélépipédique de longueur 120 cm, largeur
60 cm et hauteur 48 cm, avec une fenétre rectangulaire de surface 58 x 32 cm? pour introduire
les échantillons (figure 111.6). Les parois de I’enceinte sont en verre et en plexiglas
recouvertes de polystyréne d’épaisseur 40 mm afin de minimiser le transfert de chaleur avec
I’extérieur et d’éviter également la condensation de la vapeur d’eau sur les parois de la

chambre.

Parois de I'enceinte

Paroi recouverte en verre
du polystyréne Joint de fenétre /\

v

Sodend

~ [ ]
L
# S
/ .

P

Fenétre pour introduction
de I'echantillon

Figure 111.6 : Représentation de la chambre climatique.

111.2.4. Systéeme de régulation du taux d’humidité relative

Le dispositif de réglage du taux d’humidité relative et de la température a I’intérieur de

I’enceinte est représenté sur la figure 111.7.

La vapeur d’cau est produite par chauffage d’une bouteille contenant 1’eau
déminéralisée. L’air sec existant a I’intérieur de la chambre se mélange avec la vapeur d’eau
pour produire l’air relativement humide. La vapeur d’eau est introduite dans 1’enceinte
climatique par I’intermédiaire d’une vanne micrométrique afin de bien contréler le taux
d’humidité relative. Toute la canalisation traversée par la vapeur d’eau a ¢été également
chauffée afin d’éviter toute possibilité de condensation de la vapeur d’eau. Un systéme de
ventilation placé sur la face arriére de I’enceinte permet d’évacuer ’air humide et le
remplacer par I’air sec. Le systéme de ventilation est actionné dans le cas ou le niveau du taux

d’humidité est dépassé.
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La mesure simultanée du taux d’humidité relative et de la température a été faite grace a

un thermo-hygrometre testo 635 (figure 111.8).
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vapeur d'eau
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Testo 635 E
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Figure 111.7 : Systéme de régulation de I’humidité relative.

Figure 111.8 : Thermo hygrométre testo 635.

111.3. Caractérisation électrique du systéme de la décharge couronne en géométrie

pointe-grille-surface

La caractérisation courant-tension 1(V) en configuration pointe-grille-surface de la

décharge couronne dans I’air est effectuée afin d’étudier la variation du courant délivré par la
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décharge couronne en fonction de ’augmentation de la tension appliquée [F.Beloucif2017].
La mesure du courant de charge est enregistrée a I’aide d’un électromeétre de type Keithly
(Keithly, modele 6517A) commandé¢ par PC par le biais d’une carte d’interface IEEE488. La
valeur du courant associée a la décharge couronne est déduite a partir de la tension aux bornes

d’une résistance non inductive de 1 MQ.

La figure 111.9 montre l'influence de la tension de grille V,; sur les caractéristiques

courant-tension de la décharge couronne d’un film de PlI.
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Figure 111.9 : Caractéristique courant-tension enregistrées sur des films de PI pour trois
valeurs de la tension de grille V; (RH = 35 %).

Les caracteristiques courant-tension mesurées pour les trois niveaux de chargement
(RH = 35 %) ont une forme quadratique et confirment la loi de Townsend [H.Nouri2012].
Comme prévu, le courant de chargement augmente progressivement avec I'augmentation de la
tension de pointe appliquée 1, a partir de la valeur de la tension de seuil de couronne. Le
courant continu qui traverse l'espace inter-électrodes est une fonction non linéaire de la
tension de pointe appliquéee. En fonction de la tension de pointe appliquée, I'effet de la tension
de grille sur le courant de chargement est différent. Au début de la décharge couronne, le
courant de chargement diminue avec I’augmentation de la tension de grille en raison de la
faible ionisation de l'air. La décharge couronne se produit lorsque la différence de potentiel
entre la pointe et la grille dépasse la tension de seuil d'apparition de couronne. Par exemple,
pour des tensions de grille appliquées de 1200, 2000 et 2800 V, la tension de seuil

d'apparition de couronne était respectivement de 4.2, 4.6 et 5 kV (la tension de seuil
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d’apparition de couronne augmente linéairement avec la tension de grille appliquée). Pour des
tensions de pointe appliquées supérieures a 6.5 kV, l'augmentation de la tension de grille
induit l'augmentation du courant de chargement. Ceci est attribué a Il'augmentation de
I'intensité du champ électrique appliqué entre I'espacement échantillon-grille avec

I'augmentation de la tension de grille.

La figure 111.10 montre les caractéristiques courant-tension de la décharge couronne a

deux différentes valeurs du taux d'humidité relative RH = 35 et 90 %.
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Figure 111.10 : Caractéristique courant-tension pour deux différentes valeurs du taux
d’humidité RH (1, = 2000 V).

Les caractéristiques courant-tension sont assez sensibles aux valeurs du taux d'’humidité
relative (la dynamique d'évolution du courant est plus rapide en milieu humide (RH = 90 %)
qu'en milieu relativement sec (RH = 35 %)). La présence d'humidité dans le gap d’air modifie
les caractéristiques courant-tension. Pour une tension de pointe appliquée donnée, le courant
couronne est plus élevé dans l'air humide RH = 90 % que dans l'air sec. Cet effet est
probablement di a l'augmentation de la mobilité des ions, résultant de leur combinaison avec
les molécules de I'eau lorsque I'humidité relative augmente [H.Nouri2012]. De plus, la tension
d'apparition de couronne est plus faible dans un environnement humide. En effet, I'hnumidité
agit directement sur l'ionisation qui devient importante pour influer la caractéristique courant-
tension.
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I11.4. Mesure du déclin de potentiel de surface

La figure I11.11 représente 1’évolution du déclin de potentiel de surface V;(t) obtenue
sur un film de PI chargé préalablement par effet couronne avec une tension de grille négative
V; = 2000 V, une température T = 22 °C et un taux d’humidité relative RH = 35 %. Les
charges électriques déposées sur la surface du film de PI aprés son chargement par décharge
couronne pendant 5 s induit un potentiel de surface initial V,. Nous nous sommes assurés qu'il
n'y avait pas de charges électriques initiales sur la surface du film de PI avant le début du
chargement du film par décharge couronne par la mesure du potentiel de surface initial V,
avec la sonde capacitive vibrante d'un voltmetre électrostatique (la valeur du potentiel de
surface initial V, mesurée avant chargement par décharge couronne était de l'ordre de
quelques volts et tous les échantillons de PI ont été nettoyés a I'eau déminéralisée puis séchés

immédiatement a 1’air sec).

Nous remarguons que 1’allure de la courbe illustre une décroissance du potentiel de
surface avec la variation du temps de mesure. Cette allure présente deux phases de variations
différentes : une phase des temps courts pour laquelle la décroissance est rapide puis une
phase de temps longs ou la décroissance est lente. La variation du déclin de potentiel de
surface est genéralement associée a I’écoulement des charges déposées sur la surface des
films de PI.

VvV =1982V
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Figure I11.11 : Variation du déclin de potentiel de surface sur un film de PI, 1, = 2000 V.
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111.4.1. Influence du niveau de chargement

L’évolution du déclin de potentiel de surface V,(t) enregistrée sur des films de PI
chargés par décharge couronne dans un environnement relativement sec (RH = 35 %) pour
différentes valeurs de tension de grille de polarité négative variant de 400 a 2800 V
(différentes valeurs de potentiel de surface initial variant de 414 a 2646 V) a une température

fixe d’environ 22 °C est représentee sur la figure 111.12.

3000

RH = 35 % — v, =414V
Cons —V, =79V
) T=22°C —V =1158V
500 |- —V, =151V
w I —V, =1802V
) \
2 2000
b= -~
D 1500 F——ou-—___ -
(9]
©
T —
‘€ 1000 -
g]
° |
o
500
0 1 1 1 1 1 1 1 1
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500

Temps de mesure (s)

Figure 111.12 : Déclin de potentiel de surface enregistré sur des films de PI pour différents
niveaux de chargement V, (T = 22 °C, RH = 35 %)).

Nous remarquons que le déclin de potentiel est plus rapide pour les forts niveaux de
chargement, alors que pour les faibles niveaux de chargement, le déclin observé est trés lent.
Ces résultats montrent bien que le potentiel de surface initial influe considérablement sur la
décroissance du potentiel de surface. Les charges déposées sur la surface libre de Pl ont été
injectées dans le volume du film de PI et dérivent vers I'électrode de masse sous l'effet du
champ électrique local [B.X.Du2016,Z.Ziari2011] (le champ électrique le long de la surface
libre est inférieur a celui généré par les charges injectées). La décroissance du potentiel de
surface est liée au processus de piégeage et de dé-piégeage de charges. Le processus de dé-
piégeage de charges dépend du temps. Les charges piégées dans les pieges peu profonds
peuvent s'échapper facilement (par saut), entrainant un déclin rapide durant les premiers
instants (au début du déclin). En augmentant le temps, le dé-piégeage des charges dans les
pieges plus profonds se produit, induisant un déclin lent. Dans le cas du fort niveau de

chargement, le piégeage de charges dans les pieges peu profonds et profonds augmente,
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entrainant une augmentation du dé-piégeage de charges et par conséquent une augmentation

du taux du déclin de potentiel de surface.

111.4.2. Influence de ’humidité relative sur le déclin de potentiel de surface

L’évolution du déclin de potentiel de surface V;(t) enregistrée sur des films de PI
chargés par décharge couronne négative pour différents niveaux de chargement dans un
environnement humide (RH = 70 %) a une température constante d’environ 22 °C est

représentée sur la figure 111.13.
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Figure 111.13 : Déclin de potentiel de surface enregistré sur des films de PI pour différents
niveaux de chargement V, (T = 22 °C, RH =70 %).

Pour un niveau élevé du taux d’humidit¢ RH = 70 %, on remarque que le taux de

décroissance du potentiel de surface D, en % (D, = (%) * 100, ou V; est le potentiel de

o

surface mesuré apres t = 3600 s) est plus important pour tous les niveaux de chargement par
rapport au faible taux d’humidité relative (figure 111.14). La décroissance du potentiel de
surface est assez significative particulierement au début du déclin de potentiel (figure 111.13).
De plus, un phénomene de croisement des courbes communément appelé cross-over de
potentiel de surface a été observé et se produit trés tot (le phénomeéne de cross-over a faible
humidite relative apparait au temps tardif du declin), confirmant I'existence de I’injection de
charges de haut niveau durant le déclin. Le phénomene de cross-over, observe dans plusieurs
travaux pour différents matériaux isolants [S.Sahli2003,L.Herous2009], a été attribué au fait

gue l'injection de charges déposées dans le volume du polymere dépend principalement de la
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guantité de charges déposée par décharge couronne et partiellement des charges dissociées

des molécules d'eau.
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Figure 111.14 : Taux du déclin de potentiel de surface en fonction du potentiel initial 1/, pour

deux différentes valeurs du taux d’humidité relative.

Afin de bien illustrer I'effet de I'numidité relative sur le déclin du potentiel de surface
des films de PI chargés, nous présentons sur la figure 111.15 les résultats de la variation du
déclin de potentiel de surface enregistrés pour différentes valeurs du taux d’humidité relative
RH variant de 35 a 90 % a une température fixe d’environ 22 °C et une tension de grille
appliquee V, d'environ 2000 V.

Les résultats montrent que le taux du déclin de potentiel de surface augmente avec
l'augmentation de I'humidité relative a l'intérieur de la chambre climatique (figure 111.16) ; la
décroissance du potentiel de surface s’accentue et devient de plus en plus importante au fur et
a mesure que le taux d’humidité relative augmente. Les valeurs du taux de déclin pour une
faible valeur d’humidité relative (RH = 35 %) différent significativement de celles
enregistrées pour une humidité relative plus élevée (RH = 90 %). Par exemple, pendant
1 heure du temps de mesure, I'échantillon de PI chargé a 35 % d’humidité relative présente un
taux du déclin d'environ 22 %, tandis que I'échantillon de PI chargé & 90 % d’humidité
relative présente un taux du déclin d'environ 70 %. Les résultats indiquent que la présence de
la vapeur d'eau dans le matériau améliore I'injection de charges et par consequent accélére la
décroissance du potentiel de surface. L’augmentation du taux du déclin du potentiel de

surface est liée a la dissociation des molécules de I'eau absorbées sous 1’effet du champ
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électrique élevé. L'hydrolyse des groupes hydrophiles dans le film Pl tels que les groupes
amine et carbonyle en acide polyamique (PAA, un précurseur du PI) va briser la chaine
moléculaire, ce qui peut améliorer la mobilité des porteurs de charges conduisant a
I’augmentation de la conductivité du film de PI [B.X.Du2016].
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Figure 111.15 : Courbes de déclin de potentiel de surface obtenues a différents niveaux
d’humidité relative (V; = 2000 V).
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Figure 111.16 : Taux du déclin de potentiel de surface en fonction de I’humidité relative RH

(V, = 2000 V).
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I11.5. Mesure du courant de charge

Selon Molinié et al. [P.Molinié1999], les mesures du courant de charge lors du
processus de chargement peuvent compléter les mesures du déclin de potentiel de surface afin
d’obtenir plus d’informations sur le méecanisme du transport de charges dans les matériaux
diélectrique.

Les courants de charge mesurés dans les films de Pl pendant le chargement négatif par
décharge couronne sont donnés sur la figure 111.17, pour trois différentes valeurs de la tension
de grille appliquée (1200, 2000 et 2800 V). Les mesures ont été effectuées dans les mémes
conditions d’humidité relative RH = 35 % et de température T = 22 °C, afin d’obtenir une

bonne corrélation entre les différentes mesures.

La mesure du courant de charge pendant le processus de chargement de films de PI par
effet couronne est déduite a partir de la tension aux bornes d’une résistance non inductive de
1 MQ. Les mesures sont enregistrées a 1’aide d’un électrométre de type Keithly (Keithly,
modeéle 6517A) commandé par PC par le biais d’une carte d’interface IEEE-488. La tension
de pointe V,, est toujours superieure de 4 kV a la tension de grille.
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Figure 111.17 : Evolution du courant de charge en fonction du temps de chargement pour trois
différents niveaux de chargement de films de Pl (RH = 35 %).

Nous avons remarqué que la dépendance temporelle du courant de chargement ne
conserve pas la méme évolution lorsqu'on fait varier la tension de grille appliquée. Les

mesures du courant de charge montrent un pic initial dd a la charge de la capacité du film
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(croissance initiale rapide du courant) [P.Molinié1999]. Pour deux valeurs de tensions de
grille 1200 et 2000 V, le courant permanent (état stationnaire du courant de charge) est atteint
aprés un courant transitoire rapide observé pour des temps court. Cependant, le courant en
régime permanent n'apparait pas pour un niveau de chargement (tension de grille) éleve de
2800 V (le courant de charge augmente lentement avec le temps de chargement aprés une
diminution significative (figure 111.17)). Nous avons également noté que le pic initial du
courant augmente avec l'augmentation de la tension de grille appliquée (la valeur du pic initial
de courant mesurée est d'environ 1.2.10° A a une tension de grille de 1200 V et augmente aux
alentours de 3.2.10° A pour une tension de grille de 2800 V). Ces résultats montrent que la
quantité de charges déposées sur le film de Pl dépend directement du niveau de la haute

tension de chargement appliquée.

La figure 111.18 montre la variation du courant de chargement enregistrée sur des films
de PI pour deux différentes valeurs du taux d’humidité relative (RH = 35 et 90 %) et une
tension de grille appliquée négative d’environ 2000 V.
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Figure 111.18 : Variation temporelle du courant de charge en fonction du temps de
chargement pour deux différentes valeurs du taux d’humidité relative (V; = 2000 V).

Lorsqu’on augmente I'humidité relative, le pic initial du courant augmente et aucun
courant en régime permanent n’apparait (le courant de charge diminue avec le temps de
chargement). Les résultats des mesures du courant de charge sont en bon accord avec

I'évolution du déclin de potentiel de surface (figure 111.15)). Cet effet est probablement di a
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I'augmentation de la mobilité des ions, résultant de la dissociation des molécules de I'eau sous
I’effet du champ électrique élevé [H.Nouri2012].

I11.6. Caractéristique de la distribution d’énergie des piéges

Afin de mieux comprendre 1’influence des niveaux de chargement et d’humidité relative
sur le comportement dynamique du déclin de potentiel de surface, la distribution de la densité
de pieges en fonction du niveau d’énergie a été étudiée. En général, le déclin du potentiel de
surface est associé au processus de piégeage et de dé-piégeage des porteurs de charges. Ce
dernier est étroitement lié a la distribution d'énergie des pieges dans les polymeres. Le tracé
du produit de la dérivée du potentiel et du temps tdV /dt = f(logt) peut donner directement
des informations sur la distribution de la densité de charges piégées dans les matériaux
isolants [B.Tabti2014,H.Sjostedt2009,P.Molinié2005]. Cette méthodologie permet de
représenter des phénomeénes lents qui resteraient indétectables en utilisant la méthode
standard V; = f(t). Les caractéristiques tdV /dt = f(logt) dépendent du moment ou les
charges s'échappent des pieges. L'énergie de démarcation E,, dépendante du temps a été
définie par Simmons et Tam [J.G.Simmons1973], comme la frontiere entre les piéges vides et
occupés. Avec l'augmentation du temps, I'énergie de démarcation E,,, s'€loigne des pieges peu
profonds pres de la bande de conduction vers les pieges profonds. La relation entre le niveau
d'énergie des piéges E; et le temps du déclin est définie comme suit [J.G.Simmons1973,
P.K.Watson1992,P.K.Watson1990,P.LIovera2004] :

ET = EC - Em = kBT ln(vATEt) (“Il)

ou E. est le niveau d’énergie de la bande de conduction, kg est la constante de Boltzmann
(kg = 8.617342.10° eV/K), T est la température (T = 295 K), v,rp est la fréquence des

tentatives de sauts (attempt-to-escape frequency) et t le temps du déclin.

La dépendance du potentiel de surface V; = f(t) est décrite par une courbe décroissante

dans le temps, qui peut étre exprimée par la somme des exposants comme sulit :
t
V() = By Aiexp(— 1) (11.2)

ou V,(t) est I’évolution du potentiel de surface en fonction du temps et z; le temps de

relaxation.

Généralement, les piéges peu profonds et profonds sont susceptibles de contribuer au

processus de de-piégeage [G.Chen2009]. Par conséquent, une fonction exponentielle double
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peut étre utilisée pour ajuster les courbes du déclin de potentiel de surface pendant des temps
plus longs [J.Ha02018] :

t t
) + Ao exp (- Tslow) (11.3)

Tfast

Vs(t) = Afast exp <_

0U Afqs: €t Agiow représentent le potentiel de surface initial apres chargement di aux charges
capturées par les pieges peu profonds et profonds, respectivement et tr,q €t T
représentent le temps de relaxation des charges capturées par les pieges peu profonds et
profonds, respectivement. A I'instant t = 0, Agqsr + Asiow = Vo (V, st le potentiel initial d a
la densité des charges déposées a la surface du film de Pl apres dép6t de charges par décharge

couronne).

L’équation (111.3) permet de décrire 1’évolution du potentiel de surface en fonction du
temps de mesure pour des valeurs numériques des parametres de simulation A¢qsr, Asiow
Trast € Ty determinées préalablement (les données du déclin de potentiel de surface ont été
ajustées avec une fonction exponentielle double par I'équation (I111.3) et les parametres
correspondants ont été définis). Ces parametres sont ajustés aprés plusieurs itérations de
maniere a obtenir la meilleure régression sur 1’évolution du déclin de potentiel de surface.
Nous avons utilisé le logiciel Origin pour 1’ajustement des courbes du déclin de potentiel de

surface dans notre travail.

111.6.1. Analyse du déclin de potentiel de surface pour différents niveaux de chargement
initial

Comme on peut le voir sur la figure 111.19, les données de test enregistrées sont en bon
accord avec la courbe de régression utilisant une fonction exponentielle double sur tout le
domaine temporel de la simulation exploré pour un déclin typique du potentiel de surface de
V, ~ 1892 V. Le déclin initial rapide du potentiel de surface doit étre attribué au dé-piégeage
des charges des pieges peu profonds, tandis que le déclin suivant plus lent du potentiel de
surface est di au dé-piégeage des charges des piéges profonds. Comme mentionné dans les
réferences [J.Li2015,H.Mallem2018], les charges capturées dans des pieges profonds se
dissipent généralement lentement, tandis que les charges capturées dans des pieges peu

profonds s'échappent rapidement des pieges.
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Figure 111.19 : Déclin typique du potentiel de surface pour V, ~ 1892 V.

Les résultats et les paramétres de la simulation du déclin de potentiel de surface des
films de PI pour trois différentes valeurs du potentiel de surface initial (1158, 1892 et 2646 V
et RH = 35 %) sont montrés sur la figure 111.20 et le Tableau I11.1. Un bon accord est observé
entre les résultats expérimentaux et les résultats de simulation sur tout le domaine temporel de
la simulation exploré pour les trois différentes valeurs du potentiel de surface initial (le

coefficient de détermination R? pour tous ces résultats de simulation est supérieur a 99 %).

Le comportement du déclin de potentiel de surface est contrdlé par le déclin des charges
piégées dans des piéges a la fois peu profonds et profonds pour différentes valeurs du niveau
de chargement. Le Tableau I11.1 montre que le temps de relaxation des piéges de charges peu
profonds ¢, €t profonds 7, diminue avec I’augmentation du niveau de chargement. La
vitesse du déclin liée aux piéges de charges peu profonds est plus grande que celle liée aux
pieges profonds, ce qui signifie que les piéges de charges peu profonds décroissent toujours
plus vite que les piéges de charges profonds. Les potentiels de surface initiaux apres
chargement dus aux charges capturées par les pieéges peu profonds Ag,g. et profonds Ag,,
augmentent avec l'augmentation du niveau de chargement. Ces résultats peuvent étre
expliqués par l'augmentation de la proportion de piéges de charges peu profonds et profonds

avec l'augmentation du niveau de chargement.
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Figure 111.20 : Résultats de la simulation du déclin de potentiel de films de PI pour

différentes valeurs du potentiel initial.

v, (V) Equation de regression V;(t) Trast (S) Taow () (R-carré) R?
1158 V;(t) = 50 exp(—t/769) + 1107.8 exp(—t/76923) 769 76923 0.99934
1892 V.(t) = 172.3 exp(—t/622) + 1720 exp(—t/23891) 622 23891 0.99719
2646 V;(t) = 420 exp(—t/556) + 2226.2 exp(—t/13423) 556 13423 0.99964

Tableau I11.1 : Paramétres de simulation selon 1’équation (I11.3) pour différentes valeurs du

potentiel de surface initial.

La distribution de charges piégées déduite de la caractéristique du déclin de potentiel de

surface mesurée dans un film de PI chargé négativement par décharge couronne pour trois

différentes valeurs du niveau de chargement en fonction du niveau d’énergie des piéges dans

un air relativement sec (RH = 35 %) est représentée sur la figure 111.21.

Les paramétres de simulation montrés sur le Tableau I11.1 et le modele de piéges double

(équation d’ajustement exponentiel double) [J.Li2015,H.Mallem2018] ont été utilises pour

calculer la distribution des charges piégées dans un film de PI. Les niveaux d’énergie des

piéges sont calculés en utilisant I’équation (I11.2) et la fréquence des tentatives de sauts été

supposée égale & v rp = 102 s~1 [Z.Ziari2011].
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Figure 111.21 : Distribution de la densité des charges piégées déduite du déclin de potentiel

de surface dans des films de P1 pour trois différentes valeurs du niveau de chargement.

Nous observons a partir de la figure 111.21 que la forme de la distribution de la densité
de charges piégées en fonction du niveau d’énergie des piéges pour un potentiel de surface
initial de 1892 V, est en bon accord avec les résultats rapportés précédemment pour le film de
Pl [B.X.Du2016]. Le niveau de chargement initial a une grande influence sur la distribution
des charges piégées. Lorsque le niveau de chargement augmente de 1158 a 2646 V, la densité
de piéges maximale augmente tandis que le niveau d’énergie des piéges correspondant a la
densité de pieges maximale diminue. La durée nécessaire aux charges pour s’échapper des
pieges (intersection entre la courbe et l'axe des temps [B.X.Du2016]) diminue avec
I’augmentation du niveau de chargement (figure 111.21). Les résultats montrent que la
cinétique du déclin de potentiel de surface est significativement affectée par le niveau de
chargement, influant fortement le transport de charges. Par ailleurs, deux pics localisés a des
différents niveaux d'énergie de pieges sont clairement observés sur la figure 111.21, ce qui est
cohérent avec notre supposition de piéges peu profonds et profonds. Ces résultats sont en bon
accord avec [I’hypothése proposée par d’autres travaux [B.X.Du2016,J.Li2015,
H.Mallem2018,T.C.Zhou2011,Y.Han2018]. Selon leurs résultats rapportés, dans chaque
courbe, le pic avec un niveau d'énergie de piéges plus faible correspond aux charges capturées
par les piéges peu profonds, tandis que, le pic avec un niveau d’énergie de pieges plus élevé
correspond aux charges capturées par les pieges profonds. Le pic de pieges peu profonds est

clairement observé pour un film de PI chargé a un potentiel de surface initial élevé
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(V, = 2646 V) mais il n’est pas bien visible pour un film de PI chargé a un faible potentiel de
surface initial (I, = 1158 V).

Afin d’approfondir 1’étude de la caractéristique de distribution d’énergie des charges
piégees peu profonds et profonds, les courbes de distribution d’énergie des pic¢ges illustrées
sur la figure 111.21 sont divisées en deux pics distincts. La figure 111.22 montre la distribution
typique de piéges pour un potentiel de chargement initial V, ~ 1892 V a titre d’exemple pour
montrer la maniere de la division du pic. Comme le montre la figure 111.22, les pics des pieges

peu profonds et profonds sont clairement indiqués.
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Figure 111.22 : Distribution d’énergie des charges piégées des films de Pl déduite de la

mesure du déclin de potentiel de surface.

La distribution de charges piégées dans des pieges peu profonds et profonds a
différentes valeurs du niveau de chargement initial sont représentées séparément sur les
figures 111.23(a) et (b), respectivement. On peut clairement voir que la densité des piéges peu
profonds et profonds augmente avec I’augmentation du niveau de chargement initial. La
densité des pieges de charges peu profonds est inférieure a celle des pieges de charges
profonds quelle que soit la valeur du niveau de chargement. La figure 111.23(a) montre que la
propagation du niveau d’énergie peu profond est comprise entre 0.72 et 0.92 eV pour les trois
différentes valeurs du potentiel de surface initial. L'augmentation du potentiel électrique
appliqué induit une petite diminution du centre du niveau d'énergie des pieges peu profonds.
Les pics de densité des piéges peu profonds sont situés a 0.871, 0.866 et 0.863 eV pour des

niveaux de chargement de 1158, 1892 et 2646 V, respectivement. Simultanément, sur la
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figure 111.23(b), la propagation du niveau d’énergie des piéges profonds est de 0.84 & 1.05 eV
pour V, = 1158 V et de 0.79 a 1 eV pour V, = 2646 V. Le centre du niveau d’énergie des
piéges profonds diminue avec 1’augmentation du niveau de chargement. Les valeurs des
niveaux d’énergie des picges ¢taient de 1’ordre de 0.988 eV pour 1158 V, 0.959 eV pour
2892 V et 0.944 eV pour 2646 V. Il est clair que la profondeur moyenne du piége des charges
piégées pour 1158 V est plus profonde que celle relative a 2646 V. Ces résultats montrent que
la tension de chargement améliore le taux de remplissage des charges dans les pieges, ce qui

conduit a I'amélioration du déclin de potentiel de surface.

La probabilité de dé-piégeage des charges piégées P, est calculée comme suit
[J.Li2015] :

E
Pye = Varg€Xp (— kTTT) (111.4)

Les densités de charges piégées dans les piéges peu profonds et profonds se déplacent
vers des niveaux d'énergie inférieurs lorsque le niveau de chargement augmente, indiquant
une augmentation de la probabilité de dé-piégeage des porteurs de charges P, (la diminution
du niveau d'énergie E; se traduira par la promotion de la probabilité de dé-piégeage). Cela
signifie que les charges de surface accumulées pourraient facilement se dissiper, induisant un

taux du déclin du potentiel de surface plus elevé.
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Figure 111.23 : Distribution des charges piégées peu profonds (a) et profonds (b) des films de

P1 pour différentes valeurs du niveau de chargement initial.
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111.6.2. Analyse du déclin de potentiel de surface pour différents niveaux d'humidité

relative

Les résultats de simulation du déclin de potentiel de surface dans les films de PI et les
parametres de simulation pour différentes valeurs du taux d’humidité relative allant de 35 a
90 % sont illustrés sur la figure 111.24 et le Tableau I11.2, respectivement. Un bon accord est
observeé entre les résultats expérimentaux et les résultats de la simulation sur tout le domaine
temporel de simulation exploré pour différentes valeurs du taux dhumidité relative (le

coefficient de détermination R? pour tous ces résultats de simulation est supérieur a 99 %).

Le Tableau I11.2 montre que les temps de relaxation tr,s €t Tg0, poUr les films de Pl
chargés a faible taux d’humidité (RH = 35 %) et a fort taux d’humidité (RH = 90 %) different
remarquablement. De faibles valeurs du temps de relaxation pour des échantillons chargés a
une humidité éleveée sont apparemment caractérisées par la pénétration d’humidité dans le
volume du film de PI. La quantité de charges piégées dans des pieges peu profonds Aggg;
augmente tandis que la densité de charges piégées dans des pieges profonds Ag,,, diminue
avec I’augmentation de I’humidité relative. Comme Asqse + Agiow = Vo, la quantité de
charges piégées dans des pieges profonds Ag,,, a une tendance completement différente. Ces
résultats peuvent étre expliques par l'augmentation de la proportion de charges piégées dans

des pieges peu profonds avec I'augmentation de I'humidité relative.
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Figure 111.24 : Résultats de simulation des courbes du déclin de potentiel de surface de films
de PI obtenus a différentes valeurs du taux d’humidité relative RH (V; = 2000 V).
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RH (%) équation de régression V,(t) Trast (S) Tsiow (S) (R-carré) R?
35 V;(t) = 172.3 exp(—t/622) + 1720 exp(—t/23891) 622 23891 0.99719
50 V;(t) = 229.4 exp(—t/513) + 1695 exp(—t/19308) 513 19308 0.99497
70 V;(t) = 315 exp(—t/476) + 1441 exp(—t/6929) 476 6929 0.9999
90 V;(t) = 660.6 exp(—t/139) + 1133 exp(—t/4918) 139 4918 0.99826

Tableau 111.2 : Paramétres de simulation selon 1’équation (I11.3) pour différentes valeurs du

taux d’humidité relative.

Les distributions d’énergie des pieges dans les films Pl chargés négativement par
décharge couronne avec différentes valeurs du taux d'humidité relative sont illustrées sur
la figure 111.25. La distribution de pieges est calculée en utilisant les parameétres de régression
donnés dans le Tableau I11.2 et le modéle de piéges double pour étudier les comportements
dynamiques du potentiel de surface de films de Pl a différentes valeurs du taux d’humidité

relative.

700
RH =50 %
600 -

RH=35%
500

400

tdv/dt

300

200

. 1 . 1 . 1 . 1 . 1 . 1 .
0,70 0,75 0,80 0,85 0,90 0,95 1,00 1,05

Niveau d'énergie des pieges E_ (eV)

19" 191 1|o2 193 19“ 195

Temps du déclin (s)

Figure 111.25 : Distribution de la densité des charges piégées déduite du déclin de potentiel

de surface dans des films de PI pour différentes valeurs du taux d’humidité relative RH (%).

L’augmentation de I’humidité relative de 35 a 90 % induit une augmentation de la
densité de charges piégées dans des pieges peu profonds et une diminution de la densité de
charges piégées dans des pieges profonds. La densité de piéges profonds reste supérieure a

celle de pieges peu profonds quelle que soit la valeur de I’humidité relative. Nous avons
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également remarqué que la forme de la distribution de la densité de charges piégée est
modifiée pour RH = 90 % (le pic de densité de charges piégée dans des piéges peu profonds
apparait clairement a 90 % d’humidité relative). De plus, la position des pics liés aux piéges
profonds et peu profonds se déplace vers des niveaux d’énergie inférieurs lorsque I’humidité
relative augmente, indiquant la présence de piéges peu profonds. Ces derniers résultats
suggérent l'augmentation de la probabilité de dé-piégeage des porteurs de charges et
l'augmentation de la conductivité du film. En effet, I'augmentation de I'injection de charges
avec l'augmentation de I'humidité relative peut aider les charges a traverser plus facilement les

piéges et donc entrainant la diminution du niveau d’énergie des pieges.

Afin d'illustrer la densité maximale du niveau d'énergie des piéges peu profonds et
profonds, nous avons présenté séparément sur les figures 111.26(a) et (b) la distribution de
I’énergie des pieges peu profonds et profonds, respectivement. Il y a eu un changement
significatif dans la distribution d'énergie des piéges dans l'air humide (RH =90 %) par rapport
a lair relativement sec (RH = 35 %). Pour la distribution des pieges peu profonds,
la figure 111.26(a) montre que la propagation du niveau d’énergie peu profond se situe entre
0.72 et 0.93 eV pour RH = 35 % et entre 0.7 et 0.88 eV pour RH = 90 %. Le centre du niveau
d'énergie des piéges peu profonds diminue avec l'augmentation de 1’humidité relative RH.
Lorsque I'humidité relative est augmentée (RH = 90 %), le changement dans le centre du
niveau d’énergie des pieges lié aux pieges peu profonds est plus élevé par rapport aux valeurs
trouvées pour une faible humidité relative, expliquant le changement observé dans la forme de
la distribution de la densité de charges piégées pour RH = 90 % (figure 111.25). Donc,
I'numidité relative élevée joue un rdle important dans la modification des propriétés des
pieges peu profonds. Pour les pieges profonds (figure 111.26(b)), le centre du niveau d'énergie
lié aux pieges profonds diminue avec l'augmentation de I'humidité relative. Les valeurs des
niveaux d’énergie des piéges etaient de l'ordre de 0.959 eV en air relativement sec et de
0.918 eV en air humide. La différence de profondeur de piege (ou d’énergie d’activation)
entre les échantillons d'essai a deux différentes valeurs du taux d’humidité (air relativement
sec et humide) suggére que les sites de pieges sont modifiés en raison de l'augmentation de
I'hnumidité relative. La diminution de I'énergie du piege avec l'augmentation de I'humidité
relative convainc le nombre croissant de charges piégées dans des pieges peu profonds Ay,
(Tableau I11.2). Ces résultats indiquent que la vapeur d'eau absorbée dans le film de Pl affecte
le transport des charges d'espace.
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Figure 111.26 : Distribution de la densité des charges piégées dans des pieges peu profonds et

profonds des films de PI pour différentes valeurs du taux d’humidité relative.

Comme mentionné dans les références [T.C.Zhou2011,W.W.Shen2013], les pieges de
charges sont formés par des défauts physiques dans la région amorphe et des défauts
chimiques comme les résidus chimiques des chaines macromoléculaires. Les défauts
physiques dépendent principalement des piéges peu profonds qui sont associés au nombre de
charges capturées par les piéges peu profonds (charges piégées dans des pieges peu profonds),
tandis que, les défauts chimiques dépendent principalement des piéges profonds qui sont
associés au nombre de charges capturées par les piéges profonds (charges piégées dans des
piéges peu profonds) [G.Chen2009,J.Ha02018,T.C.Zhou2011]. Généralement, il existe trois
états de I’eau dans les polymeéres (libre, modérément lié et fortement lié). Le film de PI
aromatique contient une grande variété de groupes chimiques tels que I'éther (C-O-C), le
cycle phényle (C-H), le groupe carbonyle (C=0), les cycles benzéne, le groupe imide (C-N)
et les groupes d'acide carboxyligue COOH [Z.Ziari2013,B.X.Du2013,E.A.Plis2019]. Le
mécanisme fondamental qui permet d’expliquer l'effet de I'humidité relative sur les
caractéristiques du déclin de potentiel de surface est I'absorption d'eau en phase vapeur due a
I'interaction entre les molécules d'eau dans le volume et ces groupes polaires. En
conséquence, les lacunes d'hydrogene chargées négativement (dans les cycles benzéniques et
les groupes carboxyles COOH) et les groupes NH™ chargés positivement se forment comme
des porteurs de charges libres offrant une conductivit¢ plus élevee
[A.M.Kamalov2016,K.Kaneko2005,S.Yasufuku2003]. La présence de molécules d'eau
(modérément liées et fortement liées) créée également de nouveaux niveaux de piégeage pour
les porteurs de charges [A.M.Kamalov2016,M.E.Borisova2018] résultant de la rupture induite
par I'hydrolyse des imides cycliques dans le Pl [B.X.Du2016,B.X.Du2015].
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111.7. Dépendance en champ de la conductivité intrinseque

En utilisant la mesure de la décroissance du potentiel de surface, il est possible d'estimer

la conductivité intrinseque des films de PI.

Selon la loi actuelle de Kirchhoff, le taux de densité de charge de surface a,(C/m?) est
déterminé par la densité de courant de surface, la densité de courant de volume du matériau et

la densité de courant de neutralisation des charges.

dog(t)

= —Js(O) = jp() = jg(©) (111.5)

ou j est la densité de courant due a la conduction de surface, j, est la densité de courant due a
la conductivité de volume et j, la densité de courant causée par les ions gazeux arrivant a

I’interface gaz-solide et neutralisant les charges de surface.

Des travaux antérieurs effectués sur les distributions spatiales du potentiel de surface
des films de Pl mesurées a différents temps du déclin ont bien montré que la valeur moyenne
du potentiel de surface diminue progressivement avec le temps en conservant a peu pres la
méme forme du profil [Z.Ziari2011]. Dans ce cas, aucun étalement latéral de charge n'a été
observé. Les phénomeénes de diffusion qui peuvent résulter du gradient de concentration et des
effets de champ électrique tangentiel n'ont pas contribué au déclin du potentiel de surface
dans ce cas. De plus, la conservation de la forme indique qu'il n'y avait pas de neutralisation
significative de la charge par les ions atmosphériques [D.K.DasGuptal992]. De plus, selon
Llovera et al. [P.Llovera2004], deux phénomeénes physiques peuvent étre théoriquement
responsables du retour de potentiel : I'injection de charges et la polarisation dipolaire lente. La
comparaison entre le déclin et le retour de potentiel montre que la valeur de la chute de
potentiel est supérieure a celle du retour [Z.Ziari2011]. La faible valeur du potentiel de retour
par rapport a la chute de potentiel avant neutralisation suggere que la relaxation dipolaire peut

étre faible et ne joue donc pas un role important dans le processus du déclin.

Dans notre cas, la conduction de surface et la neutralisation de charges par les ions
atmosphériques sont négligeables. Par conséquent, en éliminant le premier et le dernier terme
de I’équation (111.5), le taux de densité de charge de surface peut étre exprimé comme suit
[S.Alam2019] :

dos(t)

0]
” Jp, = —Y (111.6)

L
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ou y est la conductivité diélectrique, V;(t) est le taux de potentiel de surface et L 1’épaisseur

du film.

Une relation entre les variations du déclin de potentiel de surface V;(t) en configuration
du circuit ouvert (fournie par la sonde de Monroe vibrante de mesure) et la densité de charge
de surface o,(C/m?) peut étre définie par ’équation suivante [S.Alam2019,D.Min2012,
J.R.S.S.Kumara2016] :

v(t) = =L (11.7)

o0&y

ol g, = 8.854187817 x 10~ 12 F/m est la permittivité du vide et &, = 3.4 la permittivité
relative du matériau. En combinant les équations (111.6) and (I11.7), la relation entre la
conductivité intrinseque et le taux du déclin de potentiel de surface peut étre obtenue comme
suit [S.Alam2019,J.R.S.S.Kumara2016,R.Coelho2001] :

_ _ £o&r aVs(®)
V=700 a (11.8)

La dépendance en champ électrique de la conductivité intrinseque volumique, pour trois
différentes valeurs du potentiel de surface initial (1158, 2892 et 2646 V) avec une humidité

relative d'environ 35 % (T = 22 °C) est montrée sur la figure I11.27.
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Figure 111.27 : Dépendance en champ de la conductivité volumique de films de PI pour

différentes valeurs du niveau de chargement (RH = 35 %).

Nous observons que les valeurs de la conductivité volumique obtenues sont en bon

accord avec celles généralement rapportées dans la littérature sur les films de PI dans la

82



Chapitre 111 Influence de I’humidité relative sur les propriétés électriques des films de polyimide

gamme d’intensité du champ électrique explorée [D.Min2012]. Nous remarquons également
que la conductivité volumique du film PI augmente avec 1’augmentation de I’intensité du
champ électrique qui est liée au champ électrique a I’intérieur du matériau. Les valeurs de
conductivité se décalent vers des valeurs plus élevées du champ électrique indiquant une
augmentation de la conductivité électrique du film. Ce résultat confirme I'hypotheése selon
laquelle le déclin du potentiel de surface est principalement contrdlé par la conduction
volumique. La dépendance en champ de la conductivité volumique observée peut se produire
en raison du transport de charges a travers le matériau qui est considéré comme étant associée

au piégeage et au dé-piégeage des porteurs de charges.

La figure 111.28 montre la dépendance en champ électrique de la conductivité électrique
du film de PI déduite du déclin de potentiel de surface pour quatre différentes valeurs du taux
d’humidité relative (RH = 35, 50, 70 et 90 %) avec une tension de grille négative appliquée V,
d’environ 2000 V.
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Figure 111.28 : Dépendance en champ électrique de la conductivité volumique de film de PI

pour différentes valeurs du taux d’humidité relative (1, = 2000 V).

Nous constatons que les dépendances de y(E) pour différentes valeurs du taux
d’humidité relative sont assez différentes, suivant le comportement des courbes du déclin de
potentiel de surface présentées sur la figure 111.15. La conductivité volumique du film de PI
augmente avec I’augmentation du taux d’humidité relative (la conductivité calculée a 90 %
d’humidité relative est environ 10 fois supérieure a celle calculée a 35 % d’humidité relative).

Cette différence est principalement liée a la distribution énergétique et spatiale des piéges
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dans les films de PIl. Galichin et al. [N.A.Galichin2007] ont également confirmé
I’augmentation de la conductivité a un taux d’humidité relative élevé. Nous avons egalement
noté sur la figure 111.28 que la conductivité volumique augmente plus clairement a une
humiditeé relative élevée lorsque I’intensité du champ électrique est élevee. Ceci s’explique
par le fait que les molécules de I’cau libres dans la structure de PI améliorent la mobilité des
porteurs provoquant 1’augmentation de la conductivité volumique [A.M.Kamalov2016] (la
dissociation des molécules de l'eau fournit une forte concentration de protons pouvant
influencer la conductivité du film de PI), ce qui conduit a I’augmentation du taux du déclin de

potentiel de surface.

111.8. Conclusion

Les effets des deux niveaux du potentiel de chargement initial V, et de I’humidité
relative sur les caractéristiques du déclin de potentiel de surface des films de Kapton HN PI
chargés par effet couronne et les mesures du courant de charge ont été étudiés

expérimentalement dans ce chapitre.

En utilisant différents niveaux du potentiel de chargement, les résultats que nous avons
obtenus indiquent que la décroissance du potentiel de surface est fortement affectée par
I'numiditeé relative. Le taux du déclin du potentiel de surface augmente avec 1’augmentation de

I’humidité relative.

Les évolutions du courant de charge sont bien corrélées avec les évolutions du déclin de
potentiel de surface. L'augmentation de I'numidité relative et du potentiel de chargement
initial V, induit une augmentation du niveau de courant conduisant a I'augmentation du taux de

déclin de potentiel de surface.

La distribution de la densité de I'énergie des pieges dans un film de PI calculée par le
modéle de piéges double montre une augmentation de la densité des pieges peu profonds ainsi
qu'une diminution de la densité des pieges profonds lorsque I'humidité relative augmente.
L’augmentation de la tension de chargement et du niveau d’humidité relative induit un
déplacement de la distribution des pieges peu profonds et profonds vers des niveaux d'énergie
inférieurs, indiquant une augmentation de la probabilité de de-piégeage des porteurs de

charges et par conséquent une augmentation de la conductivité électrique.
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Chapitre 1V : Etude et simulation d’une décharge couronne en

configuration pointe-plan

1VV.1. Introduction

La décharge couronne est un phénomeéne de décharge électrique partielle qui nécessite
deux électrodes tres dissymétriques. Elle se produit quand un champ électrique a la surface de
I'électrode couronne dépasse un seuil d'ionisation provoquant la décomposition des atomes
dair en ions, électrons et molécules métastables [G.Karman2013,S.Karman2009]. La
décharge couronne est devenue un domaine actif de recherche en raison de ses diverses
applications industrielles utiles, telles que le traitement de surfaces des polyméres, la
protection de I'environnement, la séparation électrostatique, la décontamination et la
stérilisation des surfaces des polymeres, la dépollution, la génération d’ozone et les écrans
plasma. Elle a plusieurs configurations selon le domaine d'applications. Parmi les
configurations utilisées pour générer une décharge couronne, citons les configurations pointe-
plan, multi pointes-plan, fil-plan, fil-cylindre, etc... [Y.Bourek2016,N.Tran2008,
P.Sattari2014,J.Chen2002,M.Quast2009,A.Bendaoud2008,A.Bouteffaha2015].

Du fait de sa grande utilité dans différents domaines cités précédemment, plusieurs
travaux ont été realisés dans le cadre de la modélisation de la décharge couronne pour
améliorer la compréhension des processus fondamentaux des décharges électriques dans les
gaz en particulier dans I’air [K.Adamiak2004,K.P.Sattari2010,A.Settaouti2011]. Le
développement de la décharge électrique jusqu’au claquage dépend d’un ensemble de
phénomenes physiques complexes, il est régie par des mécanismes fortement non-linéaires et

multi-échelles, a la fois dans le temps et dans I’espace [Y.Bourek2016].

L’objectif de ce chapitre est la simulation par COMSOL Multiphysics d’une décharge
couronne positive en configuration pointe-plan en utilisant un modéle mathématique se basant
sur I’approximation dérive-diffusion afin de comprendre le mécanisme et les phénomeénes

physiques de la décharge couronne positive continue dans 1’air.

Dans ce chapitre, nous présentons le modele de la décharge couronne que nous avons
utilisé ainsi que les résultats de la simulation en 2D axisymétrique d’une décharge couronne
en configuration pointe-plan. Ce modéle permet de résoudre 1’équation de continuité des
particules chargées pour obtenir la densité de chaque espece (électrons, ions positifs et
négatifs), couplé avec 1'équation de Poisson afin d’obtenir les distributions spatio-temporelles

du potentiel et du champ eélectrique. Nous avons utilise pour la résolution du systéeme
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d’équations aux dérivées partielles la méthode des éléments finis sous le solveur COMSOL
Multiphysics. Notant que ce type de décharge est disponible au sein du Laboratoire
Microsystémes et Instrumentation (LMI) [Z.Ziari2008].

IVV.2. Description du modéle de la décharge couronne

La complexité des mécanismes des décharges électriques, nécessite la connaissance et
la compréhension des phénoménes physiques responsables du développement d’une décharge
électrique. La définition ou le choix d’un modéle pour étudier 1'évolution d’une décharge
électrique est donc particulierement délicat a cause de la complexité du phénoméne. Le
modele mathématique décrivant une telle décharge électrique doit reproduire aussi finement
que possible les phénoménes physiques mis en jeu dans la décharge étudiée. Cette
représentation mathématique est liée au choix d'approximations et d'hypothéses qui rendent le
probleme soluble. La modélisation de la décharge couronne consiste a résoudre
numeriquement le systéme d’équations couplées comprenant 1’équation de Poisson associée
au potentiel électrique, couplée aux équations de conservation des différentes especes

ioniques.

IV.2.1. Les équations du modeéle (approximation dérive-diffusion)

Le modeéle que nous avons utilisé dans notre travail comporte les équations de
continuité, avec 1’approximation du champ local, couplées avec 1’équation de Poisson,

présentées ci-dessous [G.E.Georghiou1999] :

a. Equation de continuité

Pour simuler le développement de la décharge couronne, un modele fluide a été utilisé
pour le transport des especes. La justification d’un tel choix est que le libre parcours moyen
des particules (< 1 um pour les électrons) est tres petit devant les dimensions du systéme de
I’ordre du centimétre [J.C.Mateo-Velez2006].

Les particules interagissent essentiellement entre elles et se comportent comme un
fluide. Ainsi, le mouvement des espéces composant le plasma est décrit par un modeéle de type
dérive-diffusion. Il s’agit d’un systéme d’équations de convection/diffusion non linéaires avec
des termes sources correspondant a la cinétique chimique de la création/destruction des

especes ionisées [G.Quinio2005].
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L’équation de continuité représente la conservation de la densité de charge décrivant le

premier moment de I’équation de Boltzmann, elle s’écrit sous la forme :

ank
at

ou ny est la densité de particules chargées (électrons, ions positifs ou négatifs), I}, est le flux
et S, le terme source de I'équation de continuité, il rend compte des créations (ionisation) et

des pertes (attachement, recombinaison) des particules chargées.

Le flux des particules I}, dans 1’équation (IV.1) se décompose en deux termes, a savoir
les flux de dérive et de diffusion :

Fk =NpWy — DkVnk (|V2)

Son premier terme donne le flux dd au champ électrique (mouvement de dérive). Le

deuxieme terme représente le flux dd au gradient de concentration (diffusion).

Le terme source S, dans 1’équation (IV.1) représente les différents processus en terme
de taux de réactions, dus aux diverses réactions dans lesquelles les especes sont détruites ou
créées.

Pour un plasma composé d’électrons n,, d’ions positifs n, et d’ions négatifs n,, les

équations de continuité sont [P.Seimandi2010,L.Zeghichi2010] :

Equation de continuité pour les électrons :

22 + V. (—new, — DeVne) =S, (IV.3)
Equation de continuité pour les ions positifs :

on
a_tp +V.(np,w, — D,Vn,) =S, (1V.4)
Equation de continuité pour les ions négatifs :

on,

pral vV.(—m,w, — D, Vn,) =S, (1V.5)

ou n.,, représentent respectivement la densité des électrons, des ions positifs et des ions

négatifs ;

Wepn SONt respectivement les vitesses de deérive des €électrons, des ions positifs et des ions

négatifs ;
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D, représentent respectivement les coefficient de diffusion des électrons, des ions positifs

et des ions négatifs ;

Sepn représentent respectivement le terme source de la production ou perte des électrons, des

ions positifs et des ions négatifs.

Les termes sources dans les équations (1V.3), (IV.4) et (IV.5) comme ont été cités
précédemment, sont les sommes des réactions qui existent dans le processus de couronne. La
création des électrons, des ions positifs et négatifs, est régi par I’impact d’ionisation et le

coefficient d’attachement.

Ces reactions sont définies par :

Se = Ry + Ripn — R%c — Ratt (IVv.6)
Sp =Ry, + Rijpn — R7i"iec - Rséc (IV-7)
Sn = Rase — Rri“iec (Iv.8)

ou R, est le taux de photo-ionisation, R;,, est le taux d’ionisation, R, est le taux
d'attachement des électrons sur une particule neutre pour donner des ions négatifs, R¢., est le

taux de recombinaison électron-ion et RX,. le taux de recombinaison ion-ion.

Le taux d'ionisation R;,,, est calculé comme suit :

Rion = an.w, (1V.9)
oU a est le coefficient d’ionisation.

Le taux d'attachement des électrons avec les particules neutres est le produit entre le
coefficient d'attachement n, la densité d'électron n, et la vitesse des électrons w,. Il est donné

par I’équation suivante :
Rate = Mnewe (IV.10)

Les taux de recombinaison ion-ion R . et électron-ion RE. sont donnés par les

relations suivantes :

Rri'iec = Bunpn, (IvV.11)
Rséc = ﬁeinenp (1V.12)

ou p;; et B,; sont respectivement les coefficients de recombinaison ion-ion et électron-ion.
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Les coefficients de transport des électrons (mobilité et coefficient de diffusion) ainsi
que les coefficients de réaction (coefficients d’ionisation et d’attachement) dépendent de la
valeur du champ électrique réduit E/N. Ces coefficients sont obtenus par le code numérique
Bolsig Boltzmann [P.Seimandi2010]. A chaque valeur du champ électrique correspond un jeu
de valeurs des coefficients de réaction d’ionisation et d’attachement mais également des

coefficients de transport des électrons (mobilité et coefficient de diffusion).

Un certain nombre de coefficients sont choisis indépendants du champ électrique. C’est

le cas du coefficient de recombinaison ion-ion et des mobilités ioniques.

Le coefficient de diffusion d’ions positifs et négatifs est défini par la formule suivante :
T;

ou T;, u;, kg et g sont respectivement la température d’ion correspondant, la mobilité des
ions, la constante de Boltzmann et la valeur absolue de la charge élémentaire de 1’électron
(g =1.610°C).

La température d’ion peut étre évaluée par la relation suivante :
keTi = kpTy + = (m; + m)w? (IV.14)

m; et m sont respectivement les masses des ions et de la molécule du gaz. T, est la

température de I’air et w; représente la vitesse de dérive des ions sous I’action du champ

électrique.

Quelques parametres dans notre modele dépendent de la pression de 1’air et de la
température, par exemple la densité du gaz N et les mobilités des ions u, et u,. N est la

densité du gaz qui est exprimée par :
N=— (1V.15)

P et T sont respectivement la pression et la température du gaz.
Les valeurs des mobilités ioniques sont généralement divisées par la densité relative de
I'air § calculé comme suit [L.Chen2014] :

T, P
T TP,

5 (IV.16)

La température T, et la pression P, sont égales respectivement a 293 K et 1 atm
(1 atm = 1.01325.10° Pa).
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b. Equation de Poisson

La mise en équation d’un probléme li¢ aux décharges électriques serait totalement
incompléte si elle ne prenait pas en compte le calcul du champ électrique. Ce dernier apparait
comme une grandeur qui gouverne entierement I’évolution des densités des espéces chargées

a travers 1’expression de la vitesse de dérive et du terme source.

L'éguation de Poisson établit un rapport entre les variations du potentiel électrostatique

@ et la densité de charge locale.
V. (g5, V) = —q(n, — n, — ny) (v.17)
ou &, et &, sont respectivement, la permittivité du vide et la permittivité relative de I’air.

La résolution de I’équation (IV.17) pour une charge d'espace donnée aide a trouver la
distribution du potentiel électrique et du champ électrique dans I’espace d’étude. Le champ

électrique est obtenu a partir du gradient du potentiel par la relation :
E=-Vd (1V.18)

Il est & mentionner, que les équations précédentes décrivant 1’évolution de la décharge
couronne dans un gaz sont couplées et non- linéaires. Alors il est en général, difficile de les
résoudre analytiquement, et cela nécessite de nombreuses hypothéses simplificatrices qui
réduisent considérablement la fiabilité de la solution. Par conséquent, la seule facon d'obtenir
des résultats significatifs physiquement est d'appliquer les méthodes numériques pour les
résoudre. La méthode des ¢éléments finis est 1’approche la plus pratique pour le calcul des

champs inhomogeéne et pour les champs contenant des charges d'espace.

IVV.2.2. Description du dispositif de décharge couronne pointe-plan

Nous considérons une décharge couronne positive traversant 1’air dont la pression
initiale est environ de 10° Pa et la température est égale & 293 K. La géométrie de la décharge
couronne utilisée est de type pointe-plan (pointe = anode ; plan = cathode). L’électrode active
est une pointe hyperbolique de rayon de courbure de 50 um a laquelle nous allons appliquer
un potentiel positif continu de V, = 3 kV tandis que I’électrode passive est reliée a la masse.
Les électrodes sont distantes de 1 mm. La dissymétrie des électrodes conduit a un champ
électrique inhomogene dans 1’espace inter-électrode. La géométrie de la pointe est dessinée en
utilisant 1’équation (1V.19) :

(g)z + (1)2 _1 (IV.19)

a

94



Chapitre 1V Etude et simulation d 'une décharge couronne en configuration pointe-plan

a? ,
— = rayon de courbure, z et r sont les axes de coordonnées.

Les différentes caractéristiques de la décharge couronne pointe-plan sont résumeées dans
le Tableau IV.1.

Gaz Air (80 % N2, 20 % O2)
Température du gaz 293 K (25 °C)
Pression initiale 10° Pa

Tension appliquée a I’anode 3 kV

Parametres géométriques

Rayon de courbure de la pointe | 50 um

distance inter-électrodes 1 mm

Tableau 1V.1 : Paramétres d’entrée de la simulation d’une décharge couronne positive en

configuration pointe-plan.

La géométrie du dispositif de décharge couronne pointe-plan étudié est représentée
schématiquement sur la figure IV.1. Cette géométrie est considérée bidimensionnelle (2D
axisymétrique) du fait de son invariance par rotation autour de I’axe des électrodes (axe axial
z). Le plan de symétrie de cette géométrie est le plan de symétrie de la pointe qui est

perpendiculaire au plan.

h
Axeaxialz
|
i
|
HT

Pointe (anode)

i ¥

———

Distance inter-électrodes zg e ... -

Axeradial

Plan (cathode)

Figure 1V.1 : Configuration de décharge couronne pointe-plan.
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Aprés le choix de la physique du modele, nous construisons la géométrie
bidimensionnelle de la décharge couronne pointe-plan a étudier (symétrie suivant I’axe z:
plan situé & z = 0 et la pointe située en z = 1 mm). On définit ensuite les propriétés du
domaine choisi. La figure V.2 représente la géométrie bidimensionnelle construite par
COMSOL Multiphysics.

|x10™ L

20 m
18] r
16 . ——Pointe
147 r
127]
107]

8 / Axe de symétrie -

o

4] Plan

2_ J/

o =0 x10™*m I

0 5 10 15 20

Figure 1V.2 : Présentation de la géométrie pointe-plan du modele.

1V.2.3. Maillage du domaine de calcul

Le maillage est une étape trés importante dans la simulation d’une décharge électrique
se produisant entre deux électrodes pointe-plan. La figure IV.3 montre le maillage de la

configuration étudiée.

La distribution inhomogéne du champ électrique dans la géométrie pointe-plan est un
probleme critique pour la modélisation de phénomeéne de la décharge couronne. Le logiciel
COMSOL est basé sur la méthode des éléments finis. Un maillage triangulaire trés fin doit
étre utilis¢ dans les régions ou le champ ¢lectrique est tres €élevé afin d’obtenir une solution
précise. Le maillage doit avoir une distribution non-uniforme dans le domaine d’étude. Pour
cela, des élements triangulaires trés fins se forment pres de la pointe et de 1’axe de symétrie et
du plan (un maillage tres fin est utilisé autour de la partie pointue de la pointe, le long de la
ligne de symeétrie axiale et le long de la ligne de la pointe perpendiculaire a la terre). La taille
des éléments augmente de maniére progressive dans le reste du domaine (un maillage grossier
est utilisé dans le reste du domaine). Le maillage utilisé dans le modele est caractérisé par une
taille minimale de 1’élément triangulaire de 4 um, une taille maximale de 2.10* m avec un

nombre total des éléments triangulaires de 1811.
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Figure 1V.3 : Représentation schématique du maillage de la géomeétrie étudiée.

1VV.2.4. Les conditions aux limites

Pour la résolution numérique d’un probléme, il faut bien définir les conditions aux
limites. Ces conditions concernant le potentiel V sont évidentes physiquement et
mathématiquement : le potentiel V' est constant sur les deux électrodes (conditions de
Dirichlet sur les deux électrodes). Les conditions de Neumann sont toujours proposées sur

I’axe de symétrie et les frontieres ouvertes.

Il est important de noter qu'en réalité les conditions imposées aux frontieres ouvertes
sont artificielles. Pour cette raison, ces frontiéres doivent étre suffisamment loin de 1’axe de
symétrie (c’est-a-dire loin de la zone chargée), pour minimiser I'impact de ces frontiéres sur le
champ électrique.

L'équation de Poisson est résolue avec des conditions aux limites: V = 3000 V a
I’¢lectrode active (anode), V = 0 V a I’électrode reliée a la masse (cathode) et Z—Z =0 le long

de I’axe de symétrie. A la frontiére ouverte, la charge est supposée nulle. Les conditions

convenables sont spécifiées pour chaque frontiere comme indiqué dans le Tableau 1V.2.

Les conditions initiales sont données par :

— 2 _ 2
Ne = Ny = Nipgx€Xp (— (r=ro)” _ (z-2) ) (1V.20)

2s2 2s2
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0U Npax = 101" m™3, ry = 0 um et z, = 1 mm (les cordonnées de la pointe), s, = 25 um

(le rayon de distribution initiale), n, = 0m™3 (la densité initiale des ions négatifs)
[Y.Zhuang2011,X.Wang2012].

Modele Convection et Convection et Convection et Electrostatique
d’application diffusion diffusion diffusion %
n, ny, ny
Electrode de Flux convectif n, =0 Flux convectif 3000
pointe
Ligne de Symétrie axiale | Symétrie axiale | Symétrie axiale | Symétrie axiale
symeétrie
axiale
Frontieres Flux convectif Flux convectif Flux convectif . (?E) =0
ouvertes
Electrode de n, =0 Flux convectif n, =0 V=20
masse
Tableau 1V.2 : Conditions aux limites du modéle.

La figure 1V.4 montre la distribution spatiale de la densité initiale des électrons n, et

des ions positifs n,, en utilisant I’équation (1V.20).

La densité initiale de ne, np (m™-3)

x10t%
0.9f
0.8f
0.7}
0.6
0.5-
0.4
0.3F
02t

0.1

4

Distance axiale {mm)

g x10™

Figure 1V.4 : Distribution spatiale de la densité initiale des électrons n, et des ions

positifs n,,.
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IVV.2.5. Coefficients de transport et de réaction

Nous utilisons le code Bolsig [P.Seimandi2010] pour un gaz d’air composé de 80 % de
N2 et de 20 % d’O pour déterminer les coefficients de transport (mobilité et coefficient de
diffusion) et de réaction (ionisation et attachement) des électrons. Ce code fait I’hypothese
que les électrons sont en equilibre local avec le champ électrique. Cela suppose que les
¢lectrons acqui€rent instantanément 1’énergie cinétique apportée par le biais d’un champ
¢lectrique. Le code de Bolsig permet d’obtenir les coefficients électroniques en fonction du
champ électrique reduit E/N, ou E est I’intensité du champ électrique et N est la densité
totale du gaz (N = 2.5.10° m3 a pression atmosphérique). Les réactions d’ionisation
considérées dans I’air ménent a la formation des espeéces No* et O2* (réaction de collision
entre électrons et molécules) regroupées dans un terme global de production d’especes
chargées positives. Les réactions d’attachement ménent a la formation des especes O™ et Oz

regroupées dans un terme global de production d’espéces chargées négatives.

Les coefficients de réaction et de transport fournis par le code de Bolsig
[P.Seimandi2010] qui ont été pris en considération dans notre modele sont représentés sur les
figures IV.5 et IV.6. Les coefficients d’ionisation (a/N) en m™* et d’attachement (/N) en
m? (figure IV.5), de I’énergie électronique (D/u) en eV et de la vitesse de dérive des

électrons (w,) en m/s (figure 1V.6).

1E-19 ¢
" O‘m N: Densité de gaz
L ——
n - -
1E-20 | "
E .l’
/I
/-
~— B /.
S e | "
g E /
~ .\\ /I
< e ba
= F e o
Z 122 A p
3 3 e
e 900,
° K] ®.o
L ° o = %
\. _ ,.
1E-23 | e oo
r L]
1E>24 il I I L1l .-/I il

10
Champ électrique réduit (Td)

Figure 1V.5 : Coefficients d’ionisation (a/N) et d’attachement (n/N) déterminés par le code
de Bolsig [P.Seimandi2010].
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Nous observons sur la figure I1V.5 que lI'importance du coefficient d'ionisation a par
rapport au coefficient d'attachement n apparait clairement lorsque le champ électrique est
suffisamment intense. Pour un champ électrique réduit de 1’ordre de 100 Td, les deux
coefficients a et n sont égaux ce qui implique que la consommation d’électrons par
attachement électronique égale leur libération par impact. Lorsque le champ électrique
devient plus intense, le coefficient d'attachement décroit 1égérement, tandis que le coefficient
d'ionisation a continue a augmenter trés rapidement avec I’augmentation du champ électrique

réduit. L’attachement électronique est supérieur a 1’ionisation seulement dans les zones de

champ électrique faible (< 100 Td (25 kV/cm)).

Sur la figure V.6, nous remarquons que 1’énergie d’électron (D /p) ainsi que la vitesse

de dérive des électrons (w,) augmentent avec I’augmentation du champ électrique réduit.

La mobilité des ions positifs et négatifs est indépendante du champ électrique. Selon la
référence [G. Karman2013], la mobilité des ions positifs est de I’ordre de 2.10* m?/V.s alors

que pour les ions négatifs, la mobilité est de I’ordre de 2.7.10™* m?/V.s.
Le taux de photo-ionisation R, est de I’ordre de 1.7.10" m3s™,

Le taux de recombinaison ion-ion est défini par la relation suivante :
_12 (300\"P 3 4
B =2.10712 (32) " [m3s7] (IV.21)
l
ou la température des ions T; est calculée par I’équation (IV.14).

Le taux de recombinaison électron-ion S,; de 1’équation (1VV.12), dépend principalement
de la structure des ions (une structure simple comme N»*, O2", NO* ou bien une structure
complexe comme N4*, O4*, N20O>*). Dans notre cas, le taux de recombinaison électron-ion B,;

est de ’ordre de 5.101* m3s3.

1V.3. Résultats de la simulation

La résolution du systeme d’équations aux dérivées partielles par la méthode des
éléments finis sous le solveur COMSOL Multiphysics permet de déterminer les variations
dans I’espace inter électrodes : du potentiel électrique, du champ eélectrique, des densités

d’especes chargées (€lectrons, ions positifs et ions négatifs).

100


https://odr.chalmers.se/browse?type=author&value=Georgii%2C+Karman

Chapitre IV Etude et simulation d 'une décharge couronne en configuration pointe-plan
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Figure 1V.6 : Energie D /u et vitesse des électrons w, déterminées par le code de Bolsig
[P.Seimandi2010].

IVV.3.1. Distribution du potentiel électrique et du champ électrique

La distribution spatiale du potentiel électrique en configuration pointe-plan est illustrée
sur la figure 1V.7. La tension appliquée a la pointe est de 1’ordre de 3 kV et la distance inter-
électrode est de I’ordre de 1 mm.

Nous remarquons clairement que la valeur maximale du potentiel électrique obtenue est
de 3 kV au niveau de la pointe. Apres, le potentiel électrique décroit en s’éloignant de la
pointe jusqu’a s’annuler a I’anode qui est reli¢e a la masse (figure 1V.7(a)). Au voisinage de la
pointe, les lignes équipotentielles présentées sur la figure 1VV.7(b), ont une trés forte courbure
et sont plus serrées en se rapprochant de la pointe. 1l est trés important de localiser et montrer
les lignes équipotentielles car tout rapprochement des lignes équipotentielles est associé a une
augmentation de I’intensité du champ électrique. Les régions équipotentielles tres proches les
unes des autres et sont susceptibles de déclencher la décharge électrique dans I’intervalle
inter-électrodes [Y.Bourek2016]. Ce résultat est confirmé par 1’évolution du champ électrique

le long de I’axe de symétrie (figure 1V.8).
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Figure IV.7 : Variation du potentiel électrique en configuration pointe-plan : distante inter-

électrodes = 1 mm ; rayon de courbure de la pointe = 50 pm.

La répartition du champ électrique dans I’espace inter-électrode est le facteur le plus
important pour I’amorgage de la décharge couronne en configuration pointe-plan, car il influe
sur son apparition et ses caractéristiques électriques. La répartition du champ électrique
dépend de la configuration des électrodes. Elle change d’une configuration a une autre en
fonction du rayon de courbure de la pointe et de la longueur de I’intervalle inter-électrodes.
La connaissance de la grandeur du champ électrique appliqué dans l’intervalle avant la

formation de la charge d’espace est donc nécessaire.

L’évolution du champ électrique présenté sur la figure 1VV.8 montre une distribution
inhomogéne du champ électrique le long de 1’axe de symétrie. Il est plus intense au niveau de
la pointe (sa valeur maximale est de ’ordre de 2.16.108 VV/m pour une tension appliquée de
3 kV). Apres, il décroit brutalement en fonction de la distance inter-électrodes jusqu’a
s’annuler a 1’électrode de masse. Cette distribution du champ électrique suffit cependant a
déclencher une décharge électrique ou le champ électrique qui regne au voisinage de la pointe
est responsable de 1’ionisation de 1’air. Les ions présents dans cette zone peuvent étre positifs
ou négatifs. En effet, ’espace inter-électrodes peut étre considéré comme divisé en deux
zones : une zone d’ionisation prés de la pointe ou le champ électrique est tres élevé et une

zone de dérive ou le champ électrique est suffisamment faible.
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Figure 1V.8 : Distribution du champ électrique en configuration pointe-plan le long de 1’axe

de symétrie : distante inter-électrodes = 1 mm ; rayon de courbure de la pointe = 50 pum.

La figure IV.9 représente la distribution du champ électrique le long de I’axe de

symétrie en présence de la charge d’espace apres un temps de simulation de 0.1 ns.
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Figure 1.9 : Distribution du champ électrique applique et du champ électrique de la charge

d’espace le long de I’axe de symétrie.

Pour 0.9 mm < z (distance axiale) < 1 mm, nous remarquons une variation claire de
I’évolution du champ électrique. Cette variation montre le déclenchement de la décharge
couronne et la formation du streamer au voisinage de la pointe. Des électrons et des ions

positifs se créent, les électrons vont étre attirés par la pointe laissant d’arriére eux des ions
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positifs qui représentent la téte du streamer. La charge d’espace modifie la répartition du
champ électrique, il devient maximum non plus sur la pointe mais juste devant la charge
d’espace ionique. Pour z < 90 mm, le champ électrique initial est égal au champ électrique
da a la charge d’espace ; ceci est expliqué par 1’absence de la charge d’espace dans la zone de

dérive ainsi que de son influence.

La figure 1V.10 représente 1’évolution du potentiel électrique le long de 1’axe de

symétrie a différents instants indiqués sur la courbe.
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Figure 1V.10 : Evolution du potentiel électrique le long de I’axe de symétrie pour différents
temps de simulation : le potentiel appliqué a la pointe est de I’ordre de 3 kV.

Pour un temps fixé, nous remarquons que le potentiel électrique reste pratiqguement
constant sur une certaine distance. Apres, le potentiel électrique décroit jusqu’a s’annuler a
I’électrode de masse. Cependant, les surfaces équipotentielles représentées sur la figure 1V.11,
sont trés proches les unes des autres dans ’espace inter-électrodes pour différents temps de
simulation. Ce rapprochement des lignes équipotentielles est associé a 1’augmentation du
champ électrique le long de I’axe de symétrie. Ce résultat est confirmé par la distribution du
champ électrique le long de ’axe axial de symétrie pour différents temps de simulation

(figures 1V.12 et IV.13).

104



Chapitre 1V Etude et simulation d 'une décharge couronne en configuration pointe-plan

Potentiel électrique (V)

Potentiel électrigue (V)

=4 F : 4 N
.)1(110 %107 .)1(110 %10°
L 2,95 - 3.01
12 =28 1E = 2.86
- 2.65 =271
16 2.5 16 - 2 55
b= 2,35 - 2.4
4 219 14 1 224
E 2.04 E 2.09
» 12 189 3 12 1.93
o 174 2 1.78
= 10 159 = 10 1.62
g 144 & 1.47
5 8 129 5 8 131
D 113 @ 1.16
3 - 0,98 6 -1
= 0.83 k= 0.85
al - 0.68 - =07
P=0.53 P=0.54
I =038 i =039
2 = 0.23 2 =023
ok = 0 o = [#]
0 5 10 15 ®10m 0 5 10 15 %107 m
Distance radiale (m} Distance radiale (m)
0.1ns 0.3 ns
Potentiel lectrique (V) Potentiel glectrique (V)
-4 E—— 9 s =4 T T T T =
1at -3.12 - 322
=296 18- = 3.05
=28 = 2.89
16 2,64 16 272
f= 2,48 =256
L4 M232 _ 14 ~2.39
£ 218 E 223
s 12 2 o 12 2.06
.g 1.84 .g 19
] 10 168 = 10f 173
g 1.52 g 157
] 8 136 s 8 1.4
o 12 @ 1.24
3 - 1.04 [3 ~1.07
F= 0.88 =091
4t m0.72 4 =074
= 0.56 = 0.58
5l =04 2 = 0.41
=024 = 0.25
ok =0 ho =0
0 5 10 15 ®10m 0 5 10 15 %107 m
Distance radiale (m} Distance radiale (m)
0.5ns 0.7 ns

Figure IV.11 : Distribution des lignes équipotentielles le long de 1’axe de symétrie pour

différents instants de simulation.

La figure 1V.12 represente la distribution du champ électrique le long de I’axe de
symeétrie a différents instants de simulation. Nous remarquons que le streamer ne commence a
se propager le long de 1’axe de symétrie qu’apres sa formation a 0.1 ns (figure 1V.13). Le
champ électrique prend la forme d’un ensemble de pics et sa valeur maximale varie dans la
gamme (4-6).107 V/m lorsque le temps de simulation varie entre 0.1 et 0.7 ns (le champ
électrique au front du streamer est toujours inferieur au champ électrique initial). Nous
remarquons aussi que le champ électrique est quasiment nul dans la région ou le potentiel

électrique est pratiquement constant.
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Figure 1V.13 : Propagation du streamer ¢€lectrique le long de 1’axe de symétrie pour différents

instants de simulation.
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1VV.3.2. Densités des especes chargées

Les distributions spatiales de la densité des électrons, des ions positifs et négatifs a un
potentiel électrique appliqué a la pointe de 1’ordre de 3 kV pour différents instants de
simulation le long de la symétrie axiale sont représentées sur les figures 1V.14, 1V.15 et
IV.16.

Sur la figure 1V.14, nous avons présenté la distribution spatiale de la densité des
électrons pour différents instants de simulation. Nous remarquons que la densité électronique
est tres élevée au voisinage de la pointe, puis sa valeur se stabilise autour de la valeur
moyenne 0.4.102 m™ lorsque le temps de simulation est supérieur a 0.2 ns. Ce résultat est
confirmé par la distribution du champ ¢électrique au voisinage de la pointe (zone d’ionisation)
ou sa valeur est suffisamment intense pour ioniser I’air. Dans cette région, I’ionisation est
supérieure a 1’attachement é€lectronique (zone de multiplication électronique). Le processus
d’attachement des électrons joue également un role dans la formation d'une densité de charge
d’¢électrons légérement inférieure. Les électrons sont capables de répondre rapidement a la
variation du champ électrique en raison de leur faible masse et de leur forte mobilité
(figure 1V.12). Nous remarquons aussi que la densité des électrons s’étale progressivement
lorsque le temps de simulation augmente (la distance d’étalement augmente lorsqu’on

augmente le temps de simulation).
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Figure 1V.14 : Distribution de la densité des électrons le long de I’axe de symétrie.

La figure V.15 représente la variation spatio-temporelle de la densité des ions positifs

le long de I’axe de symétric. Nous remarquons que la densité des ions positifs a la méme
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variation que la densité des électrons. Nous remarquons également la création du nuage d’ions
positifs (appelé charge d’espace) lors de I’application d’une tension DC. Situé en z = 0.1 mm,
sa densité est de 0.4.10°2 m3. L’instant suivant a 0.4 ns, ce nuage s’est déplacé vers
I’électrode de masse pour atteindre une distance z = 0.4 mm avec une densité de 0.3.10%2 m™,
Ce nuage d’ions poursuit sa trajectoire vers la cathode (figure 1V.15) ou I’on voit que la
densité des ions positifs est tres étalée vers la zone cathodique (zone de dérive) avec
I’augmentation du temps de simulation. Nous constatons aussi que la densité des ions positifs

s’étale progressivement en méme temps que la densité des électrons.
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Figure 1V.15 : Distribution de la densité des ions positifs le long de 1’axe de symétrie.

La figure IV.16 montre la distribution de la densité des ions négatifs le long de I’axe de
symeétrie. Les résultats montrent que les ions négatifs sont concentrés dans la région anodique
(zone d’ionisation) ou ils sont produits avec une densité qui augmente avec 1’augmentation du
temps de simulation. Nous remarquons aussi que la densité des ions négatifs est inférieure a

celle des ions positifs dans la méme région.
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Figure 1V.16 : Distribution de la densité des ions négatifs le long de I’axe de symétrie.

La figure 1V.17 représente la distribution de la densité de charge totale le long de 1’axe
de symeétrie pour différents instants de simulation. Nous remarquons que la densité de charge
totale est élevée au voisinage de la pointe ou le champ électrique est le plus élevé. La densité

de charge totale s’étale avec 1’augmentation du temps de simulation.

Les résultats démontrent dans le cas d’une décharge couronne en configuration pointe-
plan que le champ électrique qui est apparu a proximité de I'électrode couronne a une
influence sur I'apparition de la décharge couronne. On observe la création de deux régions
lors de la décharge couronne : la premiere correspond a une zone active d'ionisation située au
voisinage de la pointe ou le champ électrique est suffisamment intense pour ioniser l'air.
L'effet d'ionisation est dominé dans la zone d'ionisation et des avalanches électroniques se
développent. La seconde, appelée zone de dérive est caractérisée par un champ trop faible
pour permettre 1’ionisation du milieu ou les ions positifs (de mémes polarité que le potentiel
appliqué a la pointe) formés dans la zone de décharge active dérivent vers I'électrode de
masse. Les effets de pertes d’électrons par attachement et recombinaison compensent les
phénomeénes d'ionisation. Les décharges s’amorcent ainsi a la pointe sous 1’effet du champ
électrique trés intense qui y régne et leur évolution est caractérisée par la propagation de

canaux ionisés appelés streamers [O.Hennane2011].
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Figure 1V.17 : Distribution de la densité de charge totale le long de 1’axe de symétrie.

1VV.4. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté 1’ensemble des équations qui vont nous permettre
de modéliser la décharge couronne en configuration pointe-plan. Le modele mathématique
basé sur I’approximation dérive-diffusion que nous avons utilisé est composé d’un systéme
d’équations de continuité pour les espeéces chargées (électrons et ions positifs et négatifs),
couplé avec I’équation de Poisson. Nous avons également présenté les conditions aux limites
utilisées pour la résolution du systéme d’équations aux dérivées partielles ainsi que les
coefficients de transport (mobilité et coefficient de diffusion) et de réaction (coefficients
d’ionisation et d’attachement) utilisés comme donnés de base dans notre mod¢le. Enfin, nous
avons présenté les résultats de notre simulation, en termes de variation dans 1’espace inter-
électrodes du potentiel, du champ électrique et des densités de charges (électrons, ions positifs
et négatifs).
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Conclusion générale

Le sujet de notre thése de doctorat s’inscrit dans le cadre général de I’étude de
I’influence de 1’exposition de films minces de polyimide a une décharge couronne sur leurs
propriétés electriques en vue de leur utilisation dans le biomédical. L'étude de I'effet de cette
exposition a été menee en termes de capacité de chargement électrostatique de la surface des
films et de leur capacité a évacuer les charges implantées. La technique du déclin de potentiel
de surface a été utilisee pour mesurer la distribution d'énergie des piéges afin d'étudier la

charge d'espace dans ce matériau isolant. Notre travail avait pour objectif :

- T’étude de Tl’effet du taux d’humidité relative et du niveau de chargement sur les
propriétés électriques des films de Kapton HN polyimide en utilisant les techniques de
mesures du déclin de potentiel de surface et du courant de charge.

I’étude et la simulation d’une décharge couronne positive en configuration pointe-plan

en utilisant un mod¢le mathématique basé sur 1’approximation dérive-diffusion.

En utilisant différents niveaux du potentiel de chargement, les résultats que nous avons
obtenus indiquent que la décroissance du potentiel de surface est fortement affectée par
I'numidité relative. Le taux du déclin de potentiel de surface dans un environnement humide
est plus élevé que celui dans un environnement relativement sec en raison du processus de

dissociation des molécules de I'eau sous I’effet du potentiel électrique élevé appliqué.

Les évolutions du courant de charge sont bien corrélées avec les évolutions du déclin de
potentiel de surface. L'augmentation de I'hnumidité relative et du potentiel de chargement
initial ¥, induit une augmentation du niveau de courant conduisant a l'augmentation du taux de

déclin de potentiel de surface.

La distribution de la densité de I'énergie des piéges dans un film de PI calculée par le
modele de pieges double (analyse de I’ajustement exponentiel double des mesures du déclin
de potentiel de surface) montre une augmentation de la densité des piéges peu profonds ainsi
qu'une diminution de la densité des pieges profonds lorsque I'humidité relative augmente.
L augmentation de la tension de chargement et du niveau d’humidité relative induit un
déplacement de la distribution des piéges peu profonds et profonds vers des niveaux d'énergie
inférieurs, indiquant une augmentation de la probabilité de deé-piégeage des porteurs de

charges et par conséquent une augmentation de la conductivité électrique.
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Le modéle mathématique basé sur 1’approximation dérive-diffusion que nous avons
utilisé est composé d’un systéme d’équations de continuité pour les espéces chargées
(électrons, ions positifs et négatifs), couplé avec 1’équation de Poisson. Ces équations aux
dérivées partielles sont mises en ceuvre dans le cadre de I’étude de la configuration pointe-
plan afin de bien comprendre le comportement de la décharge couronne. Nous avons utilisé
pour la résolution du systéme d’équations aux dérivées partielles la méthode des éléments
finis sous le solveur COMSOL Multiphysics. Les coefficients de réaction et de transport des
électrons, les coefficients d’ionisation et d’attachement, 1’énergie électronique et la vitesse de
dérive des electrons, sont déterminés a I’aide du code numérique Bolsig pour un gaz d’air. Ce

code permet d'obtenir les coefficients électroniques en fonction du champ électrique réduit.

Les résultats de la simulation de notre modele, en termes des distributions spatio-
temporelles des especes chargees (électrons, ions positifs et négatifs), du potentiel et du
champ électrique ont été présentés. Nous constatons la création du nuage d’ions positifs
(appelé charge d’espace) lors de 1’application d’une tension DC. Ce nuage d’ions se déplace
vers la zone cathodique (zone de dérive) lorsque le temps de simulation augmente.
L’¢étalement des ions positifs en fonction du temps de simulation est similaire a I’étalement
des ¢€lectrons. Les ions négatifs sont concentrés dans la région anodique (zone d’ionisation)

avec une densité inférieure a celle des ions positifs dans la méme région.

Les résultats que nous avons obtenus dans ce travail ont montré que le polyimide est
sensible a la présence de molécules d’eau. L’influence de cette derniére sur ses propriétés
électriques peut limiter son utilisation comme biomatériau. Afin de minimiser cet
inconvénient, une amélioration des propriétés physiques, chimiques et biochimiques de sa
surface est nécessaire. En effet, sa surface constitue le lieu ou se produisent les interactions
entre le matériau étranger (implant) et le milieu biologique et les réactions qui en résultent.
Pour cela, ce travail peut étre compléter par I’¢tude de I’influence du traitement de la surface
d’un film de polyimide par une couche mince sur I’écoulement de charges électrostatiques
implantées par décharge couronne dans le but d’améliorer I’interaction de I’implant avec
I’environnement biologique et de protéger au mieux I’implant contre toute attaque corrosive
sur une période la plus longue possible. Ce traitement va consister a recouvrir la surface d’une
couche d’un matériau bioactif : comme I’oxyde d’aluminium Al,O3, ou bien faire un
traitement de surface par plasma pour changer sa nature surfacique (d’une surface hydrophile

a une surface hydrophobe).
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Titre : Contribution a l'étude de l'influence d’'une décharge couronne sur les
propriétés de films minces de polyimide en vue de leur utilisation dans le
biomédical

Résume :

Dans ce travail, une étude expérimentale et une analyse des effets de I'numidité relative
de I’air (RH %) sur les mécanismes de transport des charges électriques dans des films de PI
ont été présentés. L'évolution du déclin de potentiel de surface aprés dép6t de charges par
décharge couronne négative a été étudié et analysé en examinant les caractéristiques tdV /dt
pour obtenir directement des informations sur la distribution de I'énergie de pieges dans les
films de Pl pour différents niveaux dhumidité relative. La méthode de calcul de la
distribution de la densité de piéges en fonction du niveau d’énergie est basée sur l'analyse de
lissage exponentiel double des mesures du déclin de potentiel de surface. Les résultats
indiquent que pour différents niveaux de chargement, le potentiel de surface décroit plus
rapidement dans un environnement humide que dans un environnement relativement sec. Le
courant de chargement enregistré confirme l'interprétation des mesures du déclin de potentiel
de surface. La distribution des piéges peu profonds et profonds se déplace vers des niveaux

d'énergie inférieurs, indiquant une augmentation de la conductivité électrique du film.

Un modeéle a été développé pour la simulation d'une décharge couronne positive continu
dans une configuration pointe-plan a pression atmosphérique. Les variations spatio-
temporelles du champ électrique, des électrons, des ions positifs et négatifs ont été étudiées.

Mots clés : conductivité électrique, décharge couronne, déclin de potentiel de surface,

distribution de la densité de charges piégées, polyimide.



Title : Contribution to the study of the influence of a corona discharge on the

polyimide thin films properties in view of their use in biomedical
Abstract :

In this work, an experimental study and analysis of the effects of environmental relative
humidity (RH %) on the transport mechanisms of electrical charges in Pl films have been
presented. The evolution of the surface potential decay after negative corona charge
deposition have been investigated and analyzed by examining the tdV /dt characteristics to
straightly obtain information about trap energy distribution in PI films for different relative
humidity levels. The calculating method of trap energy distribution is based on the double
exponential fitting analysis of surface potential decay measurements. The results indicate that
for different charging voltage levels, the surface potential decays faster in humid air than in
relatively dry ones. The recorded corona charging current confirms the interpretation of
surface potential decay measurements. Both shallow and deep trap distribution moves towards

lower energy levels, indicating an increase in the film’s electrical conductivity.

A model has been developed for the simulation of a positive corona discharge in a
needle-plane configuration at atmospheric pressure. The spatial-temporal variations of the
electric field, the electrons, positive and negative ions have been investigated.

Keyword : electrical conductivity, corona discharge, surface potential decay, trap energy

distribution, polyimide.
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