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Les polymeres occupent une place trés importante en tant qu’isolants électriques dans
I’industrie électrique et électronique grace a leurs excellentes propriétés thermoélectriques et
mécaniques. lls sont utilisés comme diélectriques dans une grande variété de composants et
de systemes, tels que les cébles, les condensateurs, les machines électriques, les revétements,
etc. Au cours du temps, la conception des systemes a évolué avec une tendance a
I’augmentation des champs électriques appliqués aux isolations ainsi qu’un accroissement de
leur température de fonctionnement [1, 2]. Cette évolution exige une amélioration des facteurs
limitatifs de 1’utilisation des isolants dans les systemes. Les polymeres isolants sont alors
soumis a des contraintes thermoélectriques pouvant conduire a I’accumulation de charges
électriques qui peuvent conduire a des décharges électrostatiques responsables de la rupture
diélectrique de I’isolant et donc a la perte totale ou partielle du fonctionnement des
équipements électriques et électroniques [3, 4]. La charge électrique piégée dans 1’isolant
peut, quant a elle, déformer la structure du matériau par force électromécanique et modifier
les propriétés conductrices de ce dernier [5]. D’autre part, elle peut aussi modifier la
distribution du champ électrique et renforcer celui-ci dans certaines régions [6]. Il est donc
extrémement important d’étudier 1’effet des conditions environnementales telles que la
température, I’humidité et la pression sur les propriétés électriques et les phénomeénes de
transport de charges électriques dans les matériaux isolants et particulierement les polymeres
[2, 7, 8]. Ces conditions ont une influence significative sur les caractéristiques d’accumulation
de charge d’espace, affectant le site et la distribution en profondeur du piege, ce qui entraine
une faible isolation électrique. Il est bien connu que toute modification des niveaux des pieges
a charges peut avoir des effets importants sur 1’accumulation de charges, le transport des

porteurs et la conductivité dans le polymere [9].

Des techniques d’étude de la distribution de la charge et le transport dans les isolants
telles que I’onde de pression (LIPP (Laser induced pressure pulse), PEA (Pulsed Electro
Acoustic)) ou onde thermique (TSM (Thermal Step Method), FLIMM (Focused Laser
Intensity Modulation Method), FLAMM (Focused Laser Acoustic Modulation Method)) ont
été tres largement développées et améliorées au cours des derniéres années [10, 11]. Ces
techniques sont assez complexes et parfois difficiles a mettre en ceuvre, elles nécessitent un
traitement mathématique lourd pour extraire les résultats et elles sont limitées pour les films
minces [4, 12].
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Aprés I’apparition des sondes électrostatiques fiables notamment celle a "condensateur
vibrant" de type Trek ou Monroe, I’étude ainsi que la modélisation du potentiel de surface
sont devenues essentielles dans le développement des systémes de copie et d’impression
électrostatique ainsi que I’étude des électrets et des propriétés de stockage stable de la charge
dans un matériau ainsi que les systemes d’isolation du génie électrique [12, 13, 14]. Elles
permettent de caractériser 1’état de charge des films isolants obtenus par excés de charges,
notamment ceux qui ont subi un dépdt de charges par décharge couronne, ainsi que
I’évaluation du potentiel de surface en circuit ouvert. La technique du déclin de potentiel de
surface est largement répandue depuis une quarantaine d’années car elle est simple a mettre
en ceuvre, performante pour les faibles épaisseurs et permet d’étudier facilement les propriétés
électriques et la compréhension des phénomeénes de transport de charges électriques dans les
polyméres [15, 16]. L’avantage de cette technique est de mesurer le potentiel de surface sans
contact avec la surface chargée et donc sans aucune modification physique de cette surface.
La technique de mesure du potentiel de surface a donné lieu a divers développements tels que
les mesures du déclin de potentiel de surface [14, 17] et les cartographies du potentiel de
surface [13, 18] ainsi que les mesures du retour de potentiel qui apparait apres neutralisation
des charges [19, 20].

L’objectif de ce travail consiste a faire une étude expérimentale sur 1’effet de la
température du substrat sur les propriétés électriques d'un film de polymere de type polyimide
Pl (appelé communément le Kapton) préalablement chargé par décharge couronne générée
dans une configuration pointe-grille-surface. Ce matériau offre de bonnes propriétés
mécaniques et électriques, une résistance a la température élevée (400 °C), une bonne
tolérance a la température (-269 °C) et une résistance au rayonnement, ce qui le rend utile
dans les applications de la microélectronique, du nucléaire et de I'aérospatiale [21, 22, 23].
Ces bonnes propriétés sont liées a sa structure aromatique. La premiére partie de 1’étude
consiste a suivre 1’évolution temporelle du potenticl de surface de ce matériau avec
I’augmentation de la température. La deuxieme partie est consacrée a faire une modélisation
numérique unidimensionnelle de la cinétique d’écoulement de charges électrostatiques afin de
mettre en évidence I’effet de la température sur les différents paramétres de notre modeéle qui

contrélent les mécanismes de transport de charges dans ces films.
Ce manuscrit est structure en trois chapitres :

Le premier chapitre exposera 1’état de 1’art sur les polyméres en mettant 1’accent sur le

Pl (matériau utilisé dans notre travail) et sur la charge d’espace dans les matériaux

2



Introduction générale

diélectriques ainsi que sur la décharge couronne comme technique de chargement
électrostatique de polyméres. Des genéralités sur les différents mécanismes physiques
responsables du déclin de potentiel de surface et sur les phénomenes de conduction dans les

polymeéres seront présentées dans ce chapitre.

Le second chapitre sera consacré dans un premier temps a la présentation de la
démarche expérimentale entreprise ainsi que le matériel utilisé dans le cadre de ce travail. Le
dispositif expérimental utilisé pour la caractérisation de la surface des films de Pl sera décrit
et le systeme de balayage automatique avec porte substrat chauffant réalisé sera présenté. Au
cours des expériences, les échantillons de PI a différentes tempeératures variant de 27 a 80 °C
ont été soumis a une décharge couronne négative. Nous exposerons dans un second temps les
mesures expérimentales que nous avons menées concernant 1’étude de 1’influence de la
température du substrat sur 1’évolution temporelle du potentiel de surface de films de PI
chargés par décharge couronne. Les mesures du profil de potentiel sur la surface des films de
Pl et du retour de potentiel apparaissant apres la neutralisation de charges seront également
effectuées. De plus, les évolutions du déclin de potentiel de surface seront corrélées aux
évolutions temporelles du courant de charges. L’analyse numérique des résultats du potentiel
de surface Vs(t), selon I'hypothése de piéges profonds et peu profonds, afin de déterminer la
distribution de la densité des charges piégées pour différentes températures sera également

présentee.

Le troisieme chapitre sera plus particulierement consacré a la présentation des résultats
relatifs a la modélisation de I'évolution du déclin de potentiel de surface dans le cas de films
de PI pour différentes températures allant de 27 a 80 °C en utilisant un modeéle bipolaire de
transport de charges. Ce modele est construit a travers un systéme d’équations aux dérivées
partielles composé des équations de continuité couplées a I’équation de Poisson. Dans ce
chapitre, nous justifierons les hypothéses que nous avons choisies pour décrire le transport de
charges en terme de modélisation. Nous évaluerons d’abord la criticit¢é des paramétres du
modé¢le, afin de connaitre ’influence de chacun d’eux sur les résultats de simulation. Cette
étape permettra par la suite d’affiner les paramétres du modele afin d’obtenir la meilleure
corrélation avec les résultats expérimentaux du déclin de potentiel de surface pour différentes

températures.

Une conclusion générale fera la synthese des principaux résultats obtenus dans le cadre

de cette étude.
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Chapitre I : Etat de I'art

1.1. Introduction

L’industrie de polymeres est I’un des plus importants secteurs dans les pays développés.
Il est maintenant difficile de trouver un aspect de notre vie qui ne soit pas affecté par les
polymeres. L’industrie électrique et électronique est parmi les plus importants consommateurs
des polymeres synthétiques avec 8 % de la consommation mondiale annuelle [1]. Ceci est d{
en grande partie a la facilité de transformation et de manipulation de ces matériaux. Dans ce
secteur, les polymeres sont largement utilisés en raison de leurs propriétés thermiques et
diélectriques spécifiques, de la flexibilité de leur mise en ceuvre et de leur faible codt [2]. Ces
propriétés sont étroitement liées a leur structure physico-chimique : la nature chimique de

leurs unités constitutives, de leur architecture, et enfin des conditions de leur mise en ceuvre.

Dans ce chapitre, nous donnerons en premier lieu quelques notions sur les polymeres,
sur la charge d’espace dans les matériaux diélectriques ainsi que sur la décharge couronne
comme technique de chargement électrostatique de polymeéres. Des généralités sur les
différents mécanismes physiques responsables du déclin de potentiel ainsi que sur les

phénomenes de conduction dans les polymeres seront présentées dans ce chapitre.

I.2. Les polymeres

Un polymeére est une longue chaine organique constituée de la répétition de molécules
de base plus petites, dites unités monomériques [3]. Ces derniéres sont des molécules
organiques comprenant un ou plusieurs atomes de carbone [4]. Les macromolécules different
d’un polymére a I’autre et déterminent en grande partie les propriétés électriques qui
dépendent de la nature chimique des unités constitutives de la chaine et de son architecture. A
I’échelle macroscopique, un polymeére est considéré comme un matériau homogeéne, mais a
une échelle plus petite, sa structure est beaucoup plus complexe, due au nombre d’atomes
constitutifs, a I’arrangement de ces atomes entre eux, et aux parameétres de mise en ceuvre [5].
La structure d'une macromolécule, du point de vue nature chimique et du point de vue
conformation spatiale, a un rapport essentiel avec les propriétés finales attendues pour
I’utilisation du matériau (pur ou composite) élaboré a partir de cette macromolécule. Il existe
différents types de polymeéres caractérisés par des propriétés différentes : certains sont utilisés

pour leurs propriétés élastiques, thermiques ou encore électriques.



Chapitre | Etat de I'art

Dans le domaine électrique et électronique, le champ d’application des isolants
organiques solides (les polymeéres) est étendu : cables de télécommunication, condensateurs,
alternateurs, moteurs électriques. L utilisation de ces matériaux en tant qu’isolants électriques
notamment : cable de transport d’énergie haute et tres haute tension (LDPE, HDPE, XLPE),
basse tension (PVC, EPR, EPDM, PTFE), dispositifs électroniques et circuits imprimés (PI,
PET, époxy), revétements spatiaux (PTFE, PI) [6], présente plusieurs avantages tels que :
d’excellentes propriétés électriques (résistivité, rigidité, permittivité), une bonne tenue
mécanique et une stabilité dimensionnelle. Ajoutons a cette liste, la mise en ceuvre facile, le
faible poids et pour certains la possibilité de recyclage. Hormis les applications électriques,
nous pouvons citer leur utilisation dans les emballages, les fibres textiles, la peinture, les

adhésifs, les cosmétiques, les pneumatiques, etc....

1.2.1. Structure chimique d’un polymeére

La structure chimique du motif monomeére est naturellement la caractéristique la plus
importante pour un polymeére. Il s’agit de la description d’une macromolécule a partir
d’atomes, notamment le type d’atomes et leur disposition le long de la chaine polymére, la
nature des groupements terminaux et des substituants, le type et la longueur des ramifications,
la masse molaire et I’arrangement spatial. L’association des atomes dans une macromolécule
est due a des forces de cohésion de type chimique (covalente ou encore liaison primaire). En
complément des liaisons chimiques, il y a toujours des liaisons physiques (liaison secondaire :
interaction de Van der Waals) qui maintiennent mutuellement les chaines macromoléculaires
dans I’assemblage et qui agissent entre les segments d’une macromolécule. Cependant, il faut
noter que les forces de cohésion chimiques sont beaucoup plus élevées que les forces de
cohésion physiques (jusqu’a 10° fois). Notons qu’une élévation de température ou
I’application de contraintes mécaniques élevées peut entrainer la destruction des liaisons
faibles tandis que les liaisons fortes sont conservées (la rupture des liaisons chimiques, plus
solide, est plus difficile et irréversible) [7, 8]. Par ailleurs, les propriétés physicochimiques du
matériau (par exemple la résistance mecanique, la constante diélectrique, la résistance aux
solvants et aux rayonnements etc.) ainsi que les propriétés thermo physiques (par exemple, la
température de transition vitreuse, la température de fusion ou de dégradation...) sont

conditionnées par la structure chimique du polymeére [6].

On distingue deux grandes catégories de reactions chimiques permettant la préparation
des polyméres : la polymeérisation en chaine ou polyaddition (pour produire par exemple le
polyéthylene, le polystyréne, le polypropyléne...) et la polymérisation par étapes ou
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polycondensation (pour produire par exemple le polyéthyléne téréphtalate (PET)) [3]. Lors de
la polymérisation, les monomeres peuvent s’additionner de manicre linéaire, ou former des
ramifications. On appelle ces deux types de configurations linéaire et ramifiée [5].
La figure 1.1 représente schématiquement les différents types de macromolécules

macromolécule linéaire non ramifiée, ramifiée, enchevétrée et reticulée [6].
Malheureusement, les polymeres "purs" sont fragiles, et ils peuvent subir, sous ’action de
diverses sources (chaleur, humidité, lumiére...) des dégradations qui se traduisent par une
modification de leur structure chimique, et entrainent une altération de leurs propriétés
physiques. 1ls ne peuvent donc pas étre utilisés tels quels lors de leur élaboration. Pour cette
raison, les polymeres sont généralement mélangés a d'autres substances - charges telles que la
silice, des additifs tels que les : antioxydants, des agents de réticulation, des plastifiants, et des
colorants, lors de leur élaboration, pour modifier et renforcer leurs propriétés [5]. Ces
composés peuvent modifier les propriétés physico-chimiques des polymeéres, ils sont donc

utilisés pour améliorer les propriétés physiques et chimiques des polymeéres selon leur

2o i

linéaire ramifiée réticulée enchevétrée

utilisation.

Figure 1.1 : Représentation schématique de différents types de macromolécules [9].
1.2.2. Structure physique d’un polymére

La structure physique d’un polymere définit 1’architecture ou I’arrangement spatial des
atomes et des groupements d’atomes dans une macromolécule, mais aussi ceux des
macromolécules les unes par rapport aux autres [5]. Ces macromolécules peuvent s’arranger
en se repliant ou par rotation libre autour des axes de liaison, afin d’adopter la conformation
qui demande le moins d’énergie. En effet ces différents arrangements peuvent conduire a des
structures plus ou moins amorphes ou cristallines et mener ainsi a des propriétés differentes
du matériau polymere [6]. Le polyéthyléne (PE) par exemple, posseéde 1’une des structures les
plus simples de tous les polymeéres. La figure 1.2 montre la disposition spatiale des atomes

dans la macromolécule de PE.
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Figure 1.2 : Représentation de la disposition spatiale d’une macromolécule du PE [7].
a) Structure semi-cristalline

Les polyméres ne sont jamais totalement cristallins et doivent en fait étre considérés
comme des mélanges de phase cristalline et de phase amorphe. Sous l'influence de certaines
actions physiques, des zones ordonnées suivant un réseau périodique, pourront apparaitre au
sein du polymere. Il existe souvent des irrégularités, comme des ramifications, et le polymeére
ne cristallise que partiellement. Dans les zones dites cristallines ou zones a structure
ordonnées (qui sont caractérisées par I’arrangement et 1’orientation paralléle les unes aux
autres des chaines macromoléculaires et entre elles, contrairement a la partie amorphe ou il
n’existe pas d’arrangement a longue distance) s’établi un réseau d’interaction transversale qui
maintiendra la solidité de la structure. Cet alignement des chaines moléculaires lui donne les
propriétés de permittivité et de résistance mécanique [7]. Il est intéressant de noter que le
degré de cristallinité a une certaine incidence sur les propriétés physiques des polymeéres. Plus
le taux de cristallinité est grand, plus I’arrangement des chaines les unes par rapport aux
autres est régulier. La structure physique se forme au moment de la fabrication du polymére,
et peut étre différente selon les conditions de fabrication : température, pression, étirement
[10]. En général, les polyméres semi-cristallins sont plus rigides et plus résistants aux
contraintes mécaniques et thermiques appliquées. A titre d’exemple, le polyéthyléne est semi-
cristallin et le polystyrene atactique est completement amorphe [1]. La figure 1.3 présente la

structure d’un polymeére semi-cristallin.
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Figure 1.3 : Structure d’un polymeére semi-cristallin [11].
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La structure physique d’un polymére, comme la structure chimique, subit elle aussi un
certain désordre sous les influences extérieures (champ électrique, chaleur, impuretés
chimiques...) et les conditions de mise en forme et les effets du vieillissement. Les impuretés
chimiques altérent la structure physique du polymeére, puisqu’elles distordent la maille
cristallographique. Toutes ces distorsions de structure physique créent un désordre au sein de

la matrice polymeére solide, on 1’appellera désordre physique ou conformationnel [7].

b) Structure amorphe

L’état amorphe des matériaux polyméres correspond a une structure comparable a celle
des liquides caractérisés par 1’absence d’ordre a grande distance. Il n’y a pas de distance
constante entre les macromolécules et aucune régularité dans I’arrangement et 1’orientation de
celles-ci dans des zones submicroniques [12]. Dans les structures amorphes, les
macromolécules peuvent former des points d’enchevétrement qui sont inévitables a partir
d’une certaine longueur de chaines macromoléculaire. Les segments des chaines sont capables
de créer une certaine mobilité moléculaire si les espaces libres sont distribués dans tout le
volume. La structure amorphe est sensible aux impuretés. La figure 1.4 présente la structure

d’un polymere amorphe.
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Figure 1.4 : Structure d’un polymére amorphe [11].
1.2.3. Présentation du matériau étudié

Les polyimides (PI) constituent une famille de polyméres de spécialité en forte
croissance, particulierement recherchés pour des applications dans des environnements
hostiles [13]. A cause de leurs excellentes propriétés thermiques, mécaniques et électriques,
les Pl trouvent d’énormes applications dans de nombreuses technologies, allant de la
microélectronique aux matrices a haute température et aux adhésifs pour membranes de
séparation de gaz [14, 15]. lls conservent leurs propriétés mécaniques pendant trés longtemps

a une température de 200 a 250 °C, et supportent un traitement thermique de plus courte durée
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entre 350 °C et 400 °C [16]. La stabilité thermique des polyimides est attribuée a la présence
d'un cycle imide inerte et & une interaction élevée entre les chaines [2], c'est-a-dire une
cohésion élevée entre les chaines polymeéres. Une structure représentative d'un polyimide est
représentée a la figure 1.5. En plus de leur stabilité thermique, les films de polyimides ont
d'excellentes propriétés mécaniques entre -269 °C et 300 °C, de trés bonnes propriétés
électriques qui restent stables dans des conditions de forte humidité relative. 1ls sont, de plus,
insensibles aux solvants organiques et, pour les applications nucléaires et spatiales, ils offrent

une excellente résistance aux rayonnements ionisants [16].

séo o

—nN
Figure 1.5 : Structure chimique du Kapton®[17].

a. Polyimide aromatique (Kapton®)

Les polyimides aromatiques (PI) sont typiques de la plupart des polyimides du
commerce, tels que Ultem de G.E. et Kapton® de DuPont. Le poly (4,4-oxydiphényléne-
pyromellitimide) (PMDA-ODA PI) (figure 1.6), largement connu sous le nom de Kapton®, a
été commercialisé pour la premiere fois au début des années 1960 [18]. 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 1’électronique, de
I’automobile et méme de [’aérospatiale. Ces propriétés proviennent de fortes forces
intermoléculaires entre les chaines de polymeres [2]. Leur structure chimique fortement

aromatique est responsable de bon nombre de leurs propriétés.

b. Caractéristique et utilisation industrielle du Pl (Kapton®)

Dans notre cas, nous avons travaillé sur des films de 50 um d’épaisseur (Kapton® HN de

Goodfellow). Leurs caractéristiques sont :

= 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 ;
= une faible constante diélectrique (3.4) ;

11
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une grande résistance chimique ;

une bonne résistance a la radiation ;

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

une faible énergie de surface (composante polaire 9 mJ/m?).

Figure 1.6 : Formule chimique du Kapton®[19].

Les applications des polyimides sont tres nombreuses, pour des usages trés précis pour
lesquels leurs propriétés apparaissent indispensables malgré leur prix élevé. Le film Kapton®
est utilisé entre autres dans les circuits imprimés flexibles (électronique flexible) non
seulement comme film support, mais également sous forme de laminés avec le cuivre pour
faire des nappes de conducteurs flexibles ou des supports de circuits intégrés dans le procédé
TAB "Tape Automated Bonding" [16, 20]. Le Kapton® a été largement utilisé dans I’industrie
aeronautique civile et militaire, pour des panneaux et des €léments de structure, entretoises,
composites et nids d’abeille, avec renforcements en résine époxy, voire une matrice complete
en polyimides [13], en raison de son poids tres 1éger comparé a celui d'autres types d'isolants,
ainsi que de ses bonnes caractéristiques d'isolation et de température. Le Kapton® est
également utilisé pour surveiller le flux sur les sources de rayons X. Le laboratoire de Jet
Propulsion de la NASA a considéré le Kapton® comme un bon support plastique pour les
voiles solaires en raison de sa longue durée d'utilisation dans I'environnement spatial [2]. Le
Kapton® est également utilisé dans I’industrie mécanique et automobile, notamment dans les
compresseurs a gaz, par exemple: vannes et joints d’étanchéité, et pour véhicules spéciaux,

quand une haute résistance thermique est nécessaire (paliers, éléments coulissants) [2].

1.3. Charge d’espace

Un isolant parfait pourrait étre défini comme un matériau preésentant une parfaite pureté
de telle sorte que les seules sources de charges internes soient les atomes du réseau (noyaux
atomiques et les électrons des couches internes et de valence). En réalité, il n’existe pas

d’isolants parfaits. Ainsi, lorsqu’un isolant est soumis & de fortes contraintes (champ
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électrique élevé, irradiation, rayonnement solaire UV, variation de température, efforts et
frottements mécaniques importants, ou I’exposition a une décharge couronne dans notre cas),
un exces de charges électriques apparaitra dans certaines régions de I’isolant. Ces charges,
appelées charges d’espace, comportent I’ensemble des charges positives ou négatives, piégées
dans un isolant, ce qui inclut les charges de surface et de volume [7]. Le déplacement de
charges provoque des accumulations de charges et l'intensification locale du champ qui peut
augmenter localement la contrainte électrique [1]. En effet, la charge d’espace est un facteur
majeur dans le comportement diélectrique des isolants (la fiabilité a haute tension, le facteur
de dissipation diélectrique en fonction de la température et la fréquence) [1, 17]. Le réle de la
charge d’espace dans le vieillissement diélectrique des isolants fait 1’objet d’études

approfondies depuis plus de soixante-dix ans [21-23].

Selon les mécanismes de geneération (figure 1.7), les charges d’espace sont classées en

plusieurs types [6] :

= des charges intrinseques : ions ou charges électroniques contenus initialement dans
I’isolant, ou générés soit par €lectro dissociation d’espéces neutres, soit par ionisation
des constituants du solide par interaction avec des rayonnements énergétiques ou des
particules énergétiques ;

= des charges extrinseques : charges électroniques injectées a partir des électrodes, ou
ions qui diffusent des électrodes 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 ou une décharge couronne.

(6) Image (6) Image

(€8] Difélcs
(2) Porteurs
- @ ioniques @ =

(3) Electrodissociation
HECE

(7) Décharge

(4) Interaction avec des
rayonnements ionisants ou des
particules énergétiques

-+

@

< (5) Injection i e

Figure 1.7 : Différents mécanismes de génération des charges d’espace [24].
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1.3.1. Mécanismes de chargement électrique de la surface des isolants

Un corps chargé électriquement est la manifestation d’'une accumulation ou d’une perte
de charges électriques. La décharge électrostatique est probablement le phénomene le plus
important a appréhender, car il est la principale cause des nuisances dues a I'électricité
statigue. Ce phénomene traduit I'écoulement des charges électriques qui intervient

naturellement aprés une phase d'accumulation.
Il y a de nombreux modes d’électrisation possibles [25]:

v’ par frottement (triboélectricité) ;

v’ par contact (transfert direct de charges) ;

v’ I’effet corona (ou effet couronne) ;

v' par ionisation (émissions d’ions sous haute tension) ;

v' par influence (a 1’aide d’un champ électrique) ;

v’ par clivage (fragmentation) ;

v’ par effet photoélectrique ;

v' par émission thermoélectronique ;

v’ par ballo-électricité (agitation des particules dans un flux de gaz) etc.

Les phénomeénes les plus répandus étant 1’effet triboélectrique et I’effet corona, nous

nous intéressons dans ce travail & la décharge couronne qui correspond au phénomeéne

d’ionisation de I’air proche d’un corps dont le potentiel électrique est tres élevé.

1.3.2. Chargement électrostatique par décharge couronne

La décharge couronne est une décharge autoentretenue non destructive, qui peut
apparaitre lorsqu’une différence de potentiel suffisamment élevée est appliquée entre des
électrodes asymeétriques, tels que fil-plan ou pointe-plan [26]. La dissymétrie des électrodes
conduit a un champ électrique inhomogene dans 1’espace inter-électrodes. Une décharge
corona est, par définition, une décharge gazeuse dans laquelle la géométrie limite les
processus d’ionisation du gaz aux régions d’ionisation a champ élevé situées autour de la ou
des electrodes actives [27-29]. Théoriquement, un gaz constitue un isolant parfait lorsqu’il ne
contient que des atomes ou des molécules neutres. En pratique, un gaz contient toujours un
certain nombre de charges électriques libres dues a I’action de certains agents ionisants
extérieurs permanents, tel que le rayonnement cosmique ou bien la radioactivité des
substances radioactives présentes dans la terre. Leur densité est relativement faible.

L’application d’un champ é¢lectrique suffisamment intense, a un gaz, le rend plus ou moins
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conducteur et les phénoménes complexes qui se produisent alors portent le nom de la
décharge dans les gaz ; ils sont dus a 1’apparition d’¢lectrons et d’ions libres [30-32]. Le seuil
d’excitation de la décharge couronne dépend de I’existence d’électrons libres d’énergie
suffisante pour déclencher le phénomeéne d’avalanche responsable de I’ionisation du gaz
présent entre les deux électrodes. Les électrons sont des agents ionisants effectifs parce que
lors des chocs, ils transfeérent toute 1’énergie acquise du champ électrique, aux molécules du
gaz. L’électrode active peut étre une pointe, plusieurs pointes disposées en forme de peigne,
ou un fil trés fin. La figure 1.8 montre une couronne typique de pointe a plan, avec quelques
termes couramment utilisés. Dans cette géomeétrie, la région de champ élevé ou la génération
de charges se produit, est confinée prés de la pointe, ce qui évite le phénomene de claquage.
L’intervalle d’aire entre électrodes comporte deux zones : une zone ionisée et une zone de
dérive. La plus grande partie de la distance pointe-plan est soumise a un champ suffisamment
faible pour qu’aucune génération de charges n’y soit possible, seul le transport de la charge
créée pres de la pointe pourra s’y produire [33]. Au voisinage de 1’électrode pointue, le champ
est suffisamment élevé pour provoquer I’ionisation de I’air et les charges qui en résultent sont
entrainées vers 1’¢électrode a faible champ. Le diélectrique est posé sur le plan de masse, sous
I’action du champ électrique, il regoit des charges de méme polarité que 1’électrode couronne
(pointe) [34].

HT

Electrode a faible rayon de
courbure (pointe)
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Figure 1.8 : Configuration pointe-plan pour le dép6t de charges [26].

Les techniques de spectrométrie ont été utilisées par plusieurs auteurs [35-37] pour

identifier les types d’ions générés dans les décharges couronnes positives et négatives selon la

15



Chapitre | Etat de I'art

polarité de la tension appliquée. Par exemple, dans I’air a pression atmosphérique et a une
humidité relative comprise entre 40 a 60 %, dans le cas d’une décharge positive, des ions
positifs seront formés tels que (H,0),H*, NO*et NOF. D’autres especes d’ions peuvent
apparaitre a des faibles taux d’humidité tels que (H,0),NO*et (H,0),NO5 [38, 39]. Ces
ions seront neutralisés en acceptant des ¢électrons lorsqu’ils atteignent le diélectrique, laissant
ainsi une couche de trous piégés au-dessous de la surface libre du matériau. Par contre, pour
la décharge négative des ions négatifs seront formés tels que CO3, CO,,05¢et 05, ainsi que
d’autres ions hydratés (H,0),C03a 50 % d’humidité relative [38, 39]. Une fois que ces ions
atteignent la surface libre du diélectrique, ils seront neutralisés en cédant leurs électrons et une
couche d’électrons piégés est formée juste au-dessous de la surface libre du diélectrique. La
décharge couronne produit aussi des especes neutres excitées comme 1’ozone et I’oxyde
d’azote (05, 0,, N,) [40-42].

1.3.3. Processus de chargement dans une configuration triode

Les dispositifs pointe plan traditionnellement utilisés pour charger les échantillons
polymeres offrent moins de contréle sur I'uniformité des charges de surface. Afin d'obtenir
des valeurs plus élevées de charges de surface et plus de contr6le sur leur uniformité, on
insére entre le diélectrique et 1’électrode couronne une grille conductrice portée a un potentiel
plus faible et de méme polarité que le potentiel appliqué a 1’électrode active [39]. Cette grille
collecte les ions de la région de dérive et permet également leur passage vers la surface de
I’échantillon a charger sous ’effet du champ électrique [38]. Un agencement simple de la

triode corona est illustré sur la figure 1.9.

Electrode
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Figure 1.9 : Dispositif a triode de chargement par effet couronne.
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1.3.4. Phénomeénes physiques intervenant dans le processus du déclin de potentiel de

surface

Plusieurs phénomenes physiques interviennent simultanément dans le déclin du
potentiel de surface [41,42]. C'est pourquoi, I’interprétation et la modélisation des courbes
d’évolution du potentiel de surface au cours du temps [41, 43-45] nécessite une connaissance
de ces mécanismes et qui sont :

- conduction de surface ;

- polarisation de I’échantillon ;
- neutralisation par le gaz ;

- phénomeéne piezoélectrique ;

- injection de charges.

Nous allons rappeler brievement les différentes causes physiques possibles du déclin de
potentiel de surface. La figure 1.10 résume schématiquement les différents processus qui

peuvent contribuer au déclin du potentiel de surface.
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Figure 1.10 : Différents processus qui peuvent contribuer au déclin du potentiel de surface
[39].

a. Conduction de surface

La conduction de surface constitue une des causes du declin. Elle est observée surtout
dans les cas d’échantillons épais et vieillis par décharges couronnes [42, 46]. 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. Dans les matériaux isolants désordonnés que sont les
polymeres, en dehors de conditions particuliéres d’activation (par la tempeérature, le champ, le
rayonnement), la conduction proprement dite se manifeste surtout sous forme de conduction

de surface [44]. Grace a la présence de 1’oxygeéne, I’ensemble de la surface présente une
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structure différente sous forme de couche dégradée fortement oxydée [42]. Les propriéetés
physico-chimiques de cette couche sont tres différentes de celle du matériau initial. 1l en
résulte une importante conductivité de surface. L’évolution de cette surface est assez
complexe et dépend de plusieurs parametres tels que la structure de I’isolant et le mode de
vieillissement [42, 47, 48].

b. Polarisation de I’échantillon

Plusieurs études [49, 50] ont montré que les phénomeénes de polarisation sont
responsables pour une partie du déclin de potentiel et parfois méme pour expliquer a eux seuls
le déclin. Le champ appliqué par les charges déposées en surface oriente les dipbles déja
existants (pour le cas des matériaux dipolaires) ou crée des dipbles dans le volume qui
provoquent une charge en surface de signe opposé [38]. Les dip6les les plus proches de la
surface s’orientent de telle maniére qu’ils viennent compenser la charge surfacique. Ce
phénomene est généralement caractérisé par une sensibilité de la constante diélectrique avec

la température [12].

c. Neutralisation par le gaz

La neutralisation des charges déposées sur la surface de I’isolant par les charges libres
provenant directement de 1’atmosphére environnant le matériau, est un autre processus qui
peut contribuer au déclin de potentiel de surface. Lors du dépdt de charges, le champ
¢lectrique environnant la surface de ’isolant est complétement modifié. Les atomes et
les molécules subissent alors 1’effet du champ et s’orientent de maniére a créer une charge
opposée a celle de la surface [51]. Ce qui entraine une réduction du potentiel de surface. La
concentration en ions libres, la force du champ électrique au voisinage de I'échantillon chargé
et les profondeurs d'énergie de I'état de surface sont des facteurs critiques qui déterminent

I'efficacité de la décroissance de la charge de surface due a la neutralisation des gaz [52].

d. Phénomeénes piézoélectriques

L’effet piézoelectrique est un processus physique qui peut contribuer au déclin du
potentiel de surface d’un matériau. L’application d’un champ électrique élevé a un
diélectrique peut générer dans le matériau une pression électrostatique. Cette derniére conduit
a une contraction mécanique du volume du matériau qui peut avoir une influence sur le
potentiel de surface [38]. Sous I’effet d’un champ électrique, la structure piézoélectrique sera

le siege de champs de déformations et de contraintes induites. De plus, la charge déposée sur
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la surface crée une force sur le matériau qui subit une contraction de son volume, cela se
traduit alors par 1’apparition d’une polarisation électrique a la surface [41]. D’autre part, une
contraction mécanique de volume du matériau sous 1’effet de la pression électrostatique, peut

avoir une influence sur le potentiel de surface [43].

e. Injection de charges

Le phénoméne d’injection de charges a partir de la surface du matériau isolant dans le
volume est une injection des porteurs de charges déposés sur la surface de 1’isolant a travers le
volume. Ainsi, une partic du volume de I’isolant change de propriétés électriques et devient
chargée. La plupart des modeles décrivant le déclin du potentiel développés dans la littérature
scientifique supposent que sa cause physique est I’injection dans le volume de la charge
déposée sur la surface du matériau [53]. Le premier modéle développé est celui de leda et al
en 1969 [54]. L’état de surface ou son contact avec un autre matériau joue un réle important
sur le processus de I’injection. La décharge couronne, le temps d’exposition a la décharge,
ainsi que la température et I’humidité volumique sont des facteurs qui peuvent jouer un role
de premier plan. La conduction en volume est surtout présente dans le cas des échantillons
minces (épaisseur de I’ordre du micron) mais elle reste également observée dans des

échantillons épais [46].

|.4. Théorie sur les phénomeénes d’évolution du déclin de potentiel de surface
I.4.1. Théorie des bandes d’énergie (piégeage dans le diélectrique)

Les propriétés ¢€lectroniques et optiques d’un matériau découlent de sa structure de
bandes. La théorie des bandes d’énergie a initialement été élaborée pour les matériaux semi-
conducteurs. Elle peut étre aussi utilisée pour représenter la conductivité des isolants en
considérant le diélectrique comme un semi-conducteur de bande interdite supérieure a 5 eV
[6]. La structure de bande d’énergie d’un isolant résulte de la combinaison de la nature
ondulatoire de I’électron et de la périodicité du réseau cristallin. Les électrons du cristal
(intrinséques ou injectés) ne peuvent occuper qu’un certain nombre d’états d’énergie permis
(bande de conduction et bande de valence) qui se repartissent en bandes separées par des
intervalles d’énergies interdits, communément deésignés par le mot anglais "gap" [55]. Un
matériau diélectrique parfait présenterait une structure cristallographique sans défauts et sans
impuretés. Il aurait alors un diagramme énergétique tel que présenté sur la figure 1.11 avec
une bande de conduction et une bande de valence séparées par un gap important (entre 8 et

10 eV généralement) [56]. La seule possibilité offerte a un électron pour changer d’état sous
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I’application (par exemple) d’un champ électrique est de transiter vers la bande vide suivante
(bande de conduction). Cependant, étant donnée I’importante valeur de la bande interdite,
I’énergie fournie par le champ électrique reste insuffisante pour produire une telle transition et
I’application d’un champ électrique (modéré) ne s’accompagne pas d’une circulation de
charges. Par contre, si un électron excédentaire est injecté dans ce cristal parfait mis a la
masse, il sera rapidement évacué et aucune localisation (ou piégeage) de charges n’est
possible. Ceci constitue la définition «académique» d’un isolant parfait (cristallin parfait) [6].
Un tel matériau n’existe jamais dans la réalité. En général, un matériau diélectrique
(polymere) possede des défauts de structure du fait de sa nature semi-cristalline (ou amorphe)
ainsi que des impuretés [57]. Cela a pour conséquence la présence d’états localisés dans la
bande interdite qui vont réduire le gap comme représenté sur la figure 1.12. Ces défauts de
structure se traduisent par des états d’énergie intermédiaires dans la bande interdite qui
peuvent piéger des charges dans le polymere [6]. Le piégeage de charges est le phénoméne
opposé au mouvement des charges. Les sites de piégeages correspondent a une variation de la
permittivité diélectrique du réseau [17]. Selon I’origine des pié¢ges, on peut les distinguer par

deux types d’états localisés [58]:

= Les pieges peu profonds: dus aux impuretés physiques, les électrons piégeés 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 dépiéger, ces porteurs doivent acquérir une énergie beaucoup plus élevée par rapport

aux charges piégées dans des piéges peu profonds [6].

Bande de conduction E * Bande de conduction
Bande interdite Bande interdite
Bande de valence Bande de valence

(a) (b)

Figure 1.11 : Diagramme de bande d’énergie, a) pour un réseau cristallin parfait ; b) pour un
polymere [17, 58].
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Figure 1.12 : Représentation schématique d’un diagramme de bande pour un polymére, les
carrés représentent les états localisés dans le gap [2].

1.4.2. Mécanismes élémentaires du transport de charges
1.4.2.1. Mécanismes d’injection de charges dans I’interface électrode-isolant

L’injection de charges est un mécanisme contrdlé par 'interface. Elle désigne une
injection dans le matériau de porteurs de charges extrinséques. Lorsqu’on met en contact un
isolant et un métal, un transfert de charges se produit entre les deux matériaux du fait de la
différence entre leurs niveaux de Fermi respectifs [39]. Le phénomeéne d’injection consiste
dans le passage d’une charge de 1’¢électrode (métal caractérisé par son travail de sortie) vers la
bande de conduction du diélectrique. Ce passage nécessite une énergie non-nulle permettant
de franchir la barriere énergétique [57]. Un schéma idéalisé de I’interface électrode-isolant
est représenté sur la figure 1.13. Sans champ électrique appliqué, la hauteur de barriére dépend
de I’énergie du niveau de Fermi du métal constituant 1’électrode. En présence d’un champ
électrique E, une énergie supplémentaire est fournie aux charges injectées par 1’électrode en
plus de leur énergie thermique [43]. Cet apport d’énergie conduit a un abaissement de la

hauteur de barriére. On distingue trois mecanismes possibles :

- L’effet Schottky, également appelé effet thermoélectronique (cas 1, figure 1.13), est
I’injection de charges dans le diélectrique par passage au-dessus de la barriere de
potentiel que représente l’interface. La hauteur de barriére initiale est diminuée par
I’application d’un champ électrique. La charge pourra alors plus facilement la franchir
par agitation thermique [12].

- L’effet tunnel ou Fowler-Nordheim (cas 2, figure 1.13), ce mécanisme d’injection
traduit I’injection de charges dans 1’isolant directement a travers la barriére de potentiel
a ’interface. La charge pourra passer a travers la barriére d’énergie par effet tunnel qui

ne nécessite pas d'activation thermique [59]. Cet effet ne devient significatif que pour
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des champs élevés (10° V/m™1) [60]. Dans ce cas, I’épaisseur de la barriére de
potentiel est trés fine.
- L’effet tunnel activé thermiquement (cas 3, figure 1.13) [57].
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Figure 1.13 : Différents mécanismes d’injection de charges dans une interface électrode-
isolant [12].

1.4.2.2. Mécanismes controlés par le volume de I’isolant

La loi ohmique de conduction ne peut pas expliquer la conduction dans les polymeres
isolants puisque la mobilité dans les polyméres (de I’ordre de 1071% — 107> m?2/V.s) est
petite par rapport a celle minimale relative a la théorie ohmique qui est de l'ordre de
10> m?/V.s. En tenant compte de la structure moléculaire, les polyméres peuvent présenter
une conductivité intramoléculaire surtout si les chaines moléculaires contiennent des doubles
liaisons conjuguées [12]. D’autre part, les piéges présents initialement dans la structure du
polymere sont vecteurs du transport électronique [61, 62]. Une fois injectées dans le matériau,
les charges électriques vont se retrouver piégées. Le piege peut étre vu comme un puit
quantique tridimensionnel. La profondeur énergétique du piege conditionnera la probabilité
pour la charge de sortir du piege. Plus la hauteur des barriéres est importante (énergie élevée)
plus le piege est efficace. On parlera alors de piege profond ou peu profond [57]. Il existe
plusieurs théories permettant de décrire le transport de charges électroniques dans le
diélectrique. Ces théories sont basées sur différents modéles pour décrire les mécanismes de
conduction qui sont dépendant du champ appliqué, de la tempeérature, de la nature et de la
densité de piéges présents dans le matériau [61, 63]. Nous pouvons notamment citer : la
conduction de Poole-Frenkel, la conduction par saut (hopping) et la conduction limitée par la

charge d’espace (SCLC pour Space Charge Limited Current).
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La conduction de type Poole-Frenkel se produit lorsque la densité de pieges est faible [64].
Ce mécanisme est 1’analogue de ’injection de Schottky a I’interface métal-isolant et se
produit @ champ fort. La conduction de type Poole-Frenkel décrit le déplacement des
porteurs qui se trouvent dans la bande de conduction et qui peuvent étre piégés. Ces
porteurs peuvent se dépiéger en acquérant une énergie thermique suffisante leur permettant
de franchir la barriére de potentiel. Dans ce cas-1a, la hauteur de barriere a franchir est la
profondeur du piege [57, 65].

Le courant limité par charges d’espace. Dans ce cas les pieges présents dans le matériau
vont modifier la conduction en empéchant les charges injectées de participer dans le
phénomene de transport de charges. Différentes configurations seront présentes. A faible
champ, le courant suit la loi d’ohm due aux porteurs intrinséques. A champ moyen les
charges injectées dominent (dont une partie est piégée) le courant de conduction dépend
alors du ratio charges mobiles/charges piégées. Enfin a fort champ, tous les pieges sont
peuplés et la conduction se passe comme s’il n’y avait pas depieges [57].

Le phénomene de conduction par saut, aussi appelé "hopping"” implique I’existence de
plusieurs niveaux plus ou moins repartis dans la bande interdite de I’isolant. Toutefois, ces
sites doivent étre suffisamment proches, spatialement et/ou énergétiquement, les uns des
autres de facon a ce que les orbites de ces sites se recouvrent [6]. Un électron peut se
dépiéger en sautant d'un site et se repiéger sur un état non occupé voisin s'il acquiert
I’énergie nécessaire pour franchir la barriére de potentiel. Cette énergie vient généralement
de I’excitation thermique du matériau. Cette conduction dépend des caractéristiques du
matériau : nombre de pieges, distance moyenne les séparant, etc... [64]. En pratique, la
mobilité obtenue pour une conduction par hopping est plus faible par rapport a celle
obtenue pour un courant limité par charge d’espace car les charges restent la plupart du

temps piégees et participent donc moins au transport de charges [65].

1.4.2.3. Conduction ionique

Dans les polymeres isolants, la conduction ionique se produit a cause de la présence

d’ions qui, en plus ou moins grandes quantités, existent dans tous les matériaux diélectriques.

La nature des porteurs de charges ioniques est trés variée, ils peuvent étre des protons ou

d’autres types d’ions [6]. Ils proviennent d’impuretés, dépendant des procédés de fabrication,

des processus d’ionisation, par exemple : le soufre présent dans certains anti-oxydants, des

ions organiques (oxalate...) issus de I’oxydation du polymére [66], des molécules d’eau

contenues dans 1’isolant intervenant dans 1’ionisation des impuretés [67]. Ces ions auraient
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une certaine mobilité dans le matériau et leur mouvement pourrait étre activé par le champ et
la température. En général, on considere que ce mouvement devrait étre plus difficile lorsque
la pression hydrostatique sur le matériau augmente. Les ions disposeraient alors de moins de
volume libre pour leur mouvement et leur mobilité serait réduite. Le transport d’ions résulte
en un transport de matiére [39]. Il est indispensable, pour le transport ionique, de tenir compte
de la masse et de la taille de ces ions, en comparaison avec celle des électrons et des trous. La
mobilité de ces ions est ainsi beaucoup plus faible que la mobilité électronique [2].

1.5. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons rappelé quelques généralités et propriétés sur les polymeéres
qui sont des isolants solides présentant de bonnes propriétés physico-chimiques qui les
rendent plus utilisées dans le domaine de I’industric. Nous avons ensuite présenté les
différentes techniques de chargement notamment la décharge couronne qui représente le
moyen le plus efficace de chargement électrostatique des polymeres, ainsi que les
phénomenes physiques responsables du déclin de potentiel de surface. Enfin, nous avons
présenté des généralités sur les mécanismes élémentaires du transport de charges dans les

polymeres.
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Chapitre II : Caractérisation électrique des films de polyimide

I11.1. Introduction

La technique du déclin de potentiel de surface est une méthode d’investigation des
propriétés électriques des matériaux isolants. Son intérét réside essentiellement dans sa
simplicité a mettre en ceuvre, et dans la possibilité de bien caractériser les propriétés de
surface sans étre en contact physique avec le matériau étudié. Le principe de mesure du déclin
de potentiel de surface consiste a suivre en fonction du temps 1’évolution du potentiel de

surface d’un échantillon préalablement chargé par décharge couronne.

Dans ce chapitre, nous allons présenter la démarche expérimentale entreprise et le
matériel que nous avons utilisé dans notre travail. Ensuite, nous allons étudier 1’influence de
la température du substrat sur les propriétés électriques de films minces de polyimide (PI) par
la mesure du déclin de potentiel de surface. Au cours des expériences, les échantillons ont été
soumis a une décharge couronne négative générée dans la configuration pointe-grille-surface
a différentes valeurs de la température variant de 27 a 80 °C. Les mesures du profil de
potentiel sur la surface des films de Pl et du retour de potentiel apparaissant apres la
neutralisation de charges ont été également effectuées. De plus, les évolutions du déclin de
potentiel de surface sont corrélées aux variations du courant de charge. Sur la base de la
transformation de la mesure du déclin de potentiel de surface [1, 2], la nature des piéges de

charges et leur évolution de la densité avec la température du substrat ont été caractérisées.

11.2. Démarche expérimentale

Le dispositif expérimental permettant la caractérisation des films de Pl chargés par
décharge couronne en utilisant principalement la mesure sans contact du potentiel de surface a
été réalise au laboratoire de Microsystémes et Instrumentation (LMI) de 1’Université Fréres
Mentouri Constantine 1. Il s’agit d’une configuration trés courante dans 1’étude de 1’évolution
du potentiel de surface (déclin du potentiel de surface, cartographie et/ou profil du potentiel
de surface, retour du potentiel de surface) ou 1’une des surfaces de Pl est chargée par decharge

couronne et 1’autre surface reste libre.

L’installation expérimentale, sur laquelle I’ensemble des mesures €lectrostatiques sont

réalisées, est constituée de deux postes :

e poste de chargement par décharge couronne en configuration d’électrodes dite triodes ;
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e poste de mesure du potentiel de surface qui se fait sans aucun contact avec le matériau.

Les deux postes sont installés dans une enceinte fermée pour controler la température et
I’humidité relative. La figure 11.1 illustre I’ensemble de ces postes ainsi que les instruments

utilisés.

Générateur
Voltmetre électrostatique

[Monroe 244A-2) DC

Sonde vibrante
de Monroe
. [Monroe1017AS]

Electrométre
Keithley [6517]

Positic

- %
= ’ ’
é Porte substrat Générateur
chauffant _= Haute Tension

’oteur X Pe

R
Carte de Commande
Instrument visuel

Pc + Labview

Figure 11.1 : Dispositif de chargement par décharge couronne et mesure du potentiel de
surface.

Les films de Pl sont en contact avec une électrode plane en aluminium reliée a la terre.
IIs sont portés par un porte substrat placé sur un chariot. A I’aide d’une commande
¢lectromécanique, on positionne 1’échantillon alternativement sous 1’électrode couronne puis
sous la sonde. Dans le poste de chargement, la face libre de 1’échantillon est soumise a un
chargement électrique généré par une configuration courante dite "triode" et qu’on appelle
configuration pointe-grille-surface. Le temps de transfert, entre la fin de la décharge couronne
et le début de la mesure, est de 5 secondes. La mesure du potentiel en 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 d’écoulement (surfacique et/ou volumique) des charges
déposées. L’utilisation d’un électromeétre de type Keithley, dans le poste de mesure, a permis

I’interfagage du voltmétre électrostatique avec I’ordinateur pour réaliser 1’acquisition des
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données a I’aide d’un instrument virtuel développé sous I’environnement LabVIEW. Le
principe de mesure du potentiel de surface consiste a suivre la disparition de charges déposées
sur un matériau dont la face inférieure est reliée a la masse. Cette observation peut étre
temporelle ou spatiale. Dans le cas de I’évolution temporelle, le porte substrat est maintenue
fixe en un point (centre du chargement) et le relevé du potentiel se fait par une sonde
électrique, reliée a un voltmeétre électrique, placée au-dessus de 1’échantillon. L'évolution
spatiale consiste a relever la valeur du potentiel de surface en chaque point de cordonnées
(X, Y) de I'échantillon, c'est a dire faire une cartographie du potentiel de surface. Un banc de
balayage automatique d’une surface avec porte substrat chauffant a été réalisé. Ce banc
permet la mesure des cartographies ou des profils du potentiel de surface, par le déplacement
du porte echantillon suivant les deux directions X et Y du plan horizontal grace a deux
moteurs pas a pas commandés par un PC. La commande automatique du systeme, est réalisée
par un logiciel (sous LabVIEW) relié a une carte électronique permettant le contrdle des
moteurs X et Y. Un systeme de régulation de la température permet de contrdler la
température de I’échantillon durant le chargement et la mesure du potentiel de surface. La
température des échantillons est réglable entre 27 et 80 °C dans notre cas. Cela a permis de
réaliser des déclins isothermes a différentes températures. Le travail développé dans ce cadre,

comporte deux étapes importantes :

¢ |a mise au point d’un systéme de régulation et de contrdle de température pour le porte
Substrat ;

e le développement d’un logiciel pour la gestion des cartes de commande.

11.2.1. Poste de chargement par décharge couronne

La décharge couronne a été utilisée comme outil de chargement des matériaux isolants.
Son intérét réside essentiellement dans sa simplicité a mettre en ceuvre et dans la possibilité
d’effectuer un chargement dans I’air et de déposer des charges aussi bien positives que
négatives selon la polarité du systeme de décharge au niveau de la surface de 1’isolant. La
décharge couronne est généeralement obtenue au voisinage d'une électrode a faible rayon de
courbure. La décharge couronne est largement exploitée pour tester des matériaux
diélectriques et étudier leurs réponses a une charge d’espace en utilisant différentes
configurations d’électrodes a tiges cylindriques ou a cylindres coaxiaux, fil-cylindre, pointe-

plan et file-plan [3, 4].
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Nous avons représenté sur la figure 11.2, le poste de chargement utilisé pour charger les
films de Pl par décharge couronne en utilisant la géométrie pointe-plan avec une grille
répartitrice intercalée entre la pointe et la surface des échantillons. Le processus de
chargement a été effectué en exposant la surface des films de Pl & une décharge couronne
négative a partir d’une pointe métallique de Tungsténe de rayon 50 pum alimentée avec une
tension continue variable jusqu’a 10 kV (courant variable de 200 pA a 2 mA) et une grille
métallique reliée a une source de tension continue variable jusqu’a 3 kV (courant variable de
0 a 6 mA). La distance entre la grille et I’échantillon d est choisie égale a 5 mm, alors que la
distance entre la pointe et la grille D est choisie égale a 10 mm. Nous avons limité la durée de

chargement a 15 s pour éviter toute modification de surface.

Pointe 9'
A L
b — 1
Grille =1 x A
PI va
- %
Porte substrat —>
(5 Moteur X

Moteur Y €—— —1

Figure 11.2 : Dispositif de chargement par décharge couronne.

En choisissant les potentiels de la pointe et de la grille (respectivement V, et 1) et les
distances pointe-grille et grille-échantillon (respectivement D et d), il est possible de déposer
des charges de I’un ou l’autre signe selon la polarité de la pointe et de la grille. Le champ
électrique établi entre la pointe et la grille doit étre suffisamment élevé (= 4kV) pour
provoquer une ionisation du milieu isolant entre les électrodes a potentiel élevé et a la terre.
Les charges issues de 1’ionisation de I’air sont accélérées sous 1’action du champ électrique
existant entre la pointe et la grille. 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 s’annule, et les ions ne traversent

plus la grille (le potentiel de surface est limité par le potentiel de la grille). Donc, I’insertion
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d’une grille conductrice portée a un potentiel plus faible et de méme polarité que le potentiel
appliqué a I’¢électrode active (la pointe) permettra le controle du niveau du potentiel de surface

et I’obtention d’un dépdt de charges uniforme.

11.2.2. Poste de mesure du potentiel de surface

Une fois que I’échantillon de Pl est chargé par décharge couronne, il est transféré en
utilisant un systeme de déplacement vers le deuxieme poste dédié a la mesure du potentiel de
surface. L’échantillon est immédiatement positionné sous la sonde électrostatique a
condensateur vibrant de type Monroe (Monroe 1017 AS) (figure 11.3), connectée a un
voltmeétre électrostatique (modéle Monroe 244A-2) qui mesure le potentiel de surface dans la
plage + 3 kV. Ce poste permet la mesure du potentiel & la surface du film de PI et le suivi de
son évolution temporelle et spatiale pour caractériser les déclins de potentiel de surface et les
profils de potentiel. La sonde électrostatique, modele 1017 AS, est située a une distance de
2mm au-dessus de la surface libre de 1’échantillon. L’acquisition et 1’enregistrement des
données expérimentales sur ordinateur sont gérés par un instrument virtuel développé sous
I’environnement LabVIEW. Un électrométre numérique Keithley modele 6517, branché au
voltmetre électrostatique, communique avec I’instrument virtuel implanté sur ordinateur a
I’aide d’un Bus GPIB de la norme IEEE 488. La figure 11.4 présente le dispositif de mesure du
potentiel de surface.

Figure 11.3 : Sonde vibrante (Monroe 1017 AS).

La figure I1.5 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 du déclin de

potentiel de surface.
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Voltmetre électrostatique
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Figure 11.4 : Dispositif de mesure du potentiel de surface.

Figure 1.5 : Courbe du déclin de potentiel de surface visualisée sur le panneau frontal de
I’instrument virtuel.

Un grand avantage dans I’utilisation de la sonde électrostatique est de mesurer le
potentiel de surface sans contact avec la surface du film chargé et donc sans aucune
modification physique de cette surface. Son principe de fonctionnement, le méme que celui
d’un suiveur de tension équipé avec un vibrateur de capacité [5], étant basé sur I’annulation
du champ électrique. Le potentiel de surface est mesuré par une sonde a condensateur vibrant
qui asservit son propre potentiel au potentiel de la surface libre de 1’échantillon en annulant le

courant d’influence entre la surface et le condensateur vibrant. En effet, la modulation de la
o , . . . dac N
position de la lame détectrice de la sonde engendre un courant induit (1(t) = UE ; ou C est

la capacité du condensateur formé par la sonde et ’échantillon et U est la différence de
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potentiel entre I'électrode de mesure et la face libre de 1’échantillon) si le champ vu par cette
¢lectrode n’est pas nul. Pour que le courant soit nul, a tout instant, il faut que la tension U soit
nulle, ce qui conduit a ramener le potentiel de la sonde a celui de la surface de 1’échantillon,
d’ou I’annulation du champ et la détermination du potentiel de surface [5, 6]. L’avantage de
ce systeme est de permettre une mesure absolue du potentiel de surface. L’¢électrode de
mesure voit la surface a travers un trou de faible dimension a la base de la sonde. Le trou est
successivement ouvert et fermé. Les mesures du potentiel de surface débutent 5 secondes
apres la fin du processus de chargement et le déclin du potentiel de surface est enregistré

pendant 60 minutes.

11.2.3. Systeme de régulation de la température du substrat

Le régulateur de température, comme son nom l’indique, est un instrument pour
contréler la température. 1l est nécessaire dans toutes les applications nécessitant une
température stable. Dans notre travail, nous avons réalisé un systeme de régulation de
température pour le porte substrat d’un banc de mesure du potentiel de surface afin d’étudier
I’influence de la température du substrat sur les propriétés électriques d'un film de PI
préalablement chargé par décharge couronne a travers la mesure et 1’étude de 1’évolution de la
décroissance du potentiel de surface. La réalisation du systeme de régulation de température a
été faite en deux étapes :

¢ laréalisation d’un porte substrat chauffant ;
e la réalisation du systeme de régulation de température qui permet le contrble de la

température du porte substrat.

La figure 11.6 représente le porte substrat chauffant réalisé dans notre travail. 1l est
constitué d’un empilement de deux couches. La couche inférieure est de la laine de verre
couverte avec du platre afin d’assurer une bonne isolation thermique. La couche supérieure
est du ciment. Ce porte substrat comporte deux résistances de puissance a travers lesquelles la
chaleur s’écoule sur le plateau circulaire d’aluminium qui se trouve sur le support métallique
du porte substrat chauffant. Ce dernier peut atteindre une température de 400 °C (valeur de la

température maximale supportée par le PI).
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Figure 11.6 : Porte substrat chauffant réalise, a) schéma conventionnel, b) photo réelle.

Le dispositif de contréle de température du porte substrat réalisé (figure I11.7) permet de
mesurer et de fixer la température du substrat a la valeur de la température désirée (la valeur
de consigne) grace a l’utilisation d’un régulateur de température de type PYZ4 relié a un
thermocouple de type K. Un relais excité par une alimentation stabilisée est utilisé pour la
protection du régulateur. Ce systeme de régulation de la température de I'échantillon est utilisé
lors du chargement par décharge couronne et la mesure du potentiel de surface (déclin de
potentiel de surface, cartographie ou profil du potentiel de surface et retour du potentiel de

surface).

La source de tension détermine la température des résistances a un niveau connu, ce qui
rend la température reelle stable et précise. La figure 11.8 montre la réponse du régulateur pour

différentes valeurs de la tension d’alimentation et une température de consigne de 200 °C.

Nous remarquons gue lorsque les résistances de puissance sont alimentées avec une
tension de 30 V, la température augmente rapidement ce qui induit une augmentation de
I’amplitude des oscillations autour de la température de consigne et une diminution du temps
de réponse du régulateur. Par contre, si les résistances sont alimentées avec une tension de
20 V, la température augmente lentement et se stabilise sans dépasser la température de
consigne. Nous pouvons conclure que le choix de la tension d’alimentation joue un rdle
important dans la régulation de la température du porte substrat. La réponse du regulateur
pour une tension d’alimentation élevée est plus linéaire que celle pour une tension

d’alimentation inférieure, mais elle n’est pas précise ce qui conduit & une faible stabilité.
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Figure 11.7 : Schéma du systéme de contr6le et de régulation de la température.

Figure 11.8 : Variation de la température du substrat en fonction du temps de mesure pour
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différentes tensions d’alimentation.

11.2.4. Banc de balayage automatique

Dans le cadre de notre travail, nous avons rajouté au banc de mesure du potentiel de
surface un systeme eélectronique qui permet de réaliser des cartographies ou des profils du
potentiel de surface par le déplacement du plateau porte échantillon suivant les deux
directions X et Y du plan horizontal grace a un chariot a deux moteurs pas a pas commandés

par un PC via le port parallele (Centronics). Ce systéme électronique représenté sur la

figure 11.9 est constitue de deux parties essentielles :

37



Chapitre 11 Caractérisation électrique des films de polyimide

e systéme de déplacement ;

e partie logicielle.
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Figure 11.9 : Banc de balayage automatique réalisé, (a) schéma du dispositif,
(b) photographie du dispositif.

Un chariot de cartographie du potentiel en deux dimensions, permet le déplacement de
I’échantillon avec un pas dans les deux directions de I’ordre de 0.1 mm, nettement inférieur a
la résolution de la sonde (la résolution latérale de la sonde est de I’ordre de 0.5 mm lorsqu’elle
est trés proche de la surface). L’ensemble des commandes de ce chariot, moteurs pas-a-pas,

électronique et logiciels de commande, a été développé au laboratoire LMI. Les moteurs
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utilises dans notre systeme de déplacement sont des moteurs bipolaires 400 pas a 4 fils de
résistance interne 40 Q fonctionnant en mode biphasé, a courant continu. Ils entrainent les
deux axes du chariot, qui porte I’échantillon, a une vitesse réglable. Ces moteurs sont pilotés
par une serie de sequences venant d’une carte de commande de type TB6560 driver. Le
nombre de séquences ainsi que la vitesse et la trajectoire de ces moteurs sont gérés a 1’aide
d’un programme développé sous I’environnement LabVIEW. Les logiciels de saisie de
données les plus courants n'incluent pas de pilotes de commande d'appareils ou de dispositifs
en option qui soient versatiles. lls doivent alors mettre au point l'interface de commande.
Nous avons choisi pour cela, le logiciel LabVIEW pour commander les moteurs pas a pas et

le port paralléle pour I’interface entre le PC et les cartes de commande.

Pour le développement de notre programme, nous avons divisé notre travail en quatre
étapes ou chaque étape est traduite a un VI (Virtual Instrument). Les Vs ainsi réalisés seront
enregistrés puis réutilisés lors de 1’assemblage final. La figure 11.10 résume les principales

étapes utilisées dans notre programme :

Lancement du programme

e N =—

Déplacement de I’axe X avec une distance AB

B N =——

Insertion des dimensions de la surface a balayer

= N =——

Détermination des coordonnées des points a balayer

e N =———

Transformation des positions en nombre de pas

e N =—

Lecture de la commande

Figure 11.10 : Etapes de développement d’un programme sous I’environnement LabVIEW.

La face avant du logiciel de commande et d’acquisition LabVIEW est présentée sur la
figure 11.11 dans sa derniere version. 1l faut signaler que la cartographie a une durée de 1’ordre
de 2.5 min pour une surface de 25 mm? et donc bien adaptée & des matériaux qui ont un déclin

rapide. La face avant de notre VI est composée de deux parties :

39



Chapitre 11 Caractérisation électrique des films de polyimide

e Partie configuration (figure 11.11.a) : elle permet de déterminer toutes les informations
nécessaires sur le mouvement des moteurs, en entrant les dimensions de la surface a
balayer et la durée d’un pas du moteur.

e Partie lancement du programme (figure 11.11.b): elle permet de visualiser le
mouvement des moteurs générés, apres le lancement du programme en appuyant sur le

bouton de démarrage.

Configuration ‘ Lancement de programme |
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Figure 11.11 : Panneau frontal du logiciel de commande, (a) partie configuration, (b) partie
lancement du programme.

Le Block-Diagram de ce VI (figure 11.12), dans sa version finale, est constitué de trois
parties :

1. déplacement de I'axe X avec une distance AB : cette partie du VI, permet de déplacer
I’axe X du point A (poste de chargement) vers le point B (poste de mesure) ;

2. profil : cette partie du VI, permet de déplacer de maniére successive I’axe X du point A
au point B de I’échantillon passant par la zone centrale de chargement ;

3. balayage : pour faire déplacer les deux moteurs des axes X et Y selon une trajectoire
prédéfinie.
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Figure 11.12 : Block Diagram.

11.3. Mesure de I’évolution du potentiel de surface

Nous avons mené cette étude sur des films de polyimide (PI) de type Kapton® HN de
Goodfellow d’épaisseur 50 um. Les films ont été découpés sous forme de carré de dimension
25 x 25 mm? pour la mesure du déclin et du retour de potentiel de surface et 50 x 50 mm?
pour la mesure de la cartographie du potentiel de surface (profil du potentiel de surface). Les
¢échantillons utilisés n’ont subis aucun traitement ni conditionnement préalable. Pour chaque
expérience nous avons utilis€ un échantillon neuf afin d’éviter qu’une mesure influe sur
I’autre. La mesure simultanée de la température et du taux d’humidité relative se fait grace a
un hygromeétre de type TESTO 610. La mesure a éte répétée au moins trois fois pour chaque
échantillon afin de vérifier la reproductibilité des résultats.

11.3.1. Mesure du déclin de potentiel de surface

La variation en fonction du temps de mesure du potentiel de surface (déclin du potentiel
de surface) enregistrée sur un film de PI a une tension de grille de - 1600 V (V, = 1570 V), un
taux d’humidité faible RH = 30 %, une température ambiante de 1’ordre de 27 °C et une

température de substrat T = 27 °C, est rapportée sur la figure 11.13.

Nous constatons que 1’allure de la courbe présente une décroissance du potentiel de
surface avec la variation du temps de mesure. Ce potentiel présente deux zones de variations
distinctes : pour les temps courts, un potentiel transitoire rapide est observé suivi d’une

décroissance plus lente avec 1’augmentation du temps de mesure.
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Figure 11.13 : Déclin du potentiel de surface sur un film de PI, Vg = 1600 V.

Au début du déclin de potentiel de surface et selon Min et al [7, 8], le déclin du
potentiel de surface dans les films de PI s’explique par l'injection des charges déposées dans
le volume du film. Une partie de ces charges déposéees sera piégée dans les états de surface
(pieges profonds), et certaines d'entre elles seront entrainées vers I'électrode de masse a
travers la bande de conduction ou a travers les pieges peu profonds (par sauts) conduisant a
une décroissance rapide du potentiel de surface. Lors du remplissage des pieges, le potentiel
de surface et le champ électrique diminuent progressivement, ce qui explique I’évolution lente

du déclin de potentiel de surface avec le temps de mesure.

Il est bien établi que, dans le cas d'un film de polymére, les phénoménes de piégeage et
dépiégeage et la conduction des charges jouent un role essentiel dans la dynamique du déclin

de potentiel de surface et ne peuvent pas étre négligés dans 1’interprétation du celui-ci [9-11].

a. Influence du niveau de chargement

Apres avoir exposé le film de Pl a une décharge couronne négative pendant
15 secondes, des charges électriques se sont déposées sur la surface du film en induisant un
potentiel de surface initial. La figure 11.14 représente la variation du déclin de potentiel de
surface V;(t) obtenue sur des films de PI chargés par décharge couronne avec des valeurs de
tensions de grille de polarité négative variant de 400 a 2400 Volts (différentes valeurs de
potentiel de surface initial variant de 409 a 2350 V) et une tempeérature du substrat constante

d’environ 27 °C.
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Figure 11.14 : Déclin du potentiel de surface enregistre sur des films de PI pour différents
niveaux de chargement V, (T = 27 °C).

Nous remarquons que plus la valeur de la tension de grille augmente, plus la valeur du
potentiel de surface initial ainsi que le taux du déclin de potentiel de surface augmente
(figure 11.15). Pour un potentiel initial de 2350 V, le potentiel de surface perd plus de 23 % de
sa valeur initiale (au bout d’une heure de mesure du déclin de potentiel). Ces résultats
montrent bien que le niveau de chargement initial influe énormément sur le déclin du

potentiel de surface dans les films de PI.
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Figure 11.15 : Taux du déclin de potentiel de surface en fonction du potentiel initial V..

Pour les faibles niveaux de chargement (409 V, 1202 V), le déclin observé est tres lent.

Cela suggere que les charges deposees sur la surface du Pl restent dans leurs majorités
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prisonnieres sur sa surface. Dans ce cas, les charges déposées n’ont pas assez d’énergie pour
étre injectées dans le volume, par conséquent ces charges seront piégées sur la surface de
I’isolant et demeurent piégées pour de longues durées, ce qui fait que le potentiel de surface
demeure relativement stable. Ce comportement est d au fait que les états de surface ont des
distributions d'énergie plus profondes que les états de volume, donc ils piegent durablement
les charges déposées [12]. Par contre, pour les forts niveaux de chargement (1570 V, 2350 V),
la décroissance du potentiel de surface est clairement observée. Cette forte décroissance
initiale pourrait étre attribuée a 1’augmentation de la fraction de charges injectées dans le
volume avec I’augmentation du potentiel initial. Une fois ces charges injectées, et comme les
états de volume sont considérés peu profonds [8, 13, 14], certaines d'entre elles seront
entrainées vers I'électrode de masse. Ce comportement sera plus prononcé si la quantité
initiale de charges déposées augmente. Donc le champ électrique créé par la charge déposée,
qui est d’autant plus grand que le potentiel de surface initial est élevé, joue un réle important

dans la détermination du processus du déclin de potentiel de surface.

b. Influence de la température du substrat

Afin de mieux mettre en évidence la dynamique du déclin de potentiel dans un film de
Pl a haute température, nous avons enregistré les mesures du déclin de potentiel de surface
pour différentes valeurs de la température du substrat variant de 27 a 80 °C (figure 11.16) et un
potentiel de surface initial d’environ V, =-2330 V.
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Figure 11.16 : Déclin du potentiel de surface enregistré sur des films de PI pour differentes
valeurs de la température du substrat (V, = -2330 V).
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Nous remarquons que le déclin du potentiel de surface s’accentue et devient de plus en
plus important au fur et & mesure que la température du substrat augmente. Les valeurs du
taux de déclin (figure 11.17) pour un fort et faible niveaux de chargement, & une température
du substrat plus élevée difféerent considérablement de celles enregistrées pour une faible
valeur de la température du substrat. Par exemple pour un potentiel initial de 2330 V,
I'échantillon de PI chargé a 27 °C présente un taux du déclin d'environ 23 % apreés 1 heure,
tandis que I'échantillon chargé a 80 °C présente un taux de décroissance d'environ 50 %. Ces
résultats indiquent que I’influence de la température du substrat sur la cinétique du déclin de
potentiel de surface est tres importante. Ce comportement peut étre lié au changement des
phénomenes physiques qui gouvernent le déclin du potentiel de surface. Bien que le potentiel
de surface mesuré était autant élevé et déclinait plus vite a I’augmentation de la température
du substrat, les courbes ne présentent aucun croisement. Ces resultats sont en désaccord avec
les résultats obtenus sur des films de polyéthylene téréphtalate (PET) [15], ou les auteurs ont
montré que les courbes du déclin de potentiel de surface se croisent, le croisement

communément appelé "Cross-over" est visible des le début du déclin.
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Figure 11.17 : Taux du déclin de potentiel de surface en fonction de la température de
substrat.

Il est également important de signaler que le déclin du potentiel de surface enregistré est
plus significatif particulierement dans les temps courts de mesure. Ceci refléte probablement
que le mécanisme physique qui gouverne 1’évolution du potentiel de surface aux premiers
instants du déclin est plus influencé par I’augmentation de la température. Ce comportement

est représentatif d’'un mode d’activation thermique de I’injection de charges dans le volume
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du matériau. Comme nous I’avons mentionné précédemment, les charges piégées dans les
états de surface n'ont pas assez d'énergie pour étre libérées [14], elles auront donc besoin
d'une énergie supplémentaire pour étre injectées dans les états de volume. Cependant, a une
valeur de température du substrat élevée, les charges piégées acquiérent une énergie
thermique qui est suffisante pour les arracher avant de les injecter dans le volume de l'isolant
de sorte que I'état de surface sera activé thermiquement, ce qui explique I’augmentation du

déclin de potentiel de surface dans les temps courts.

La décharge couronne peuple les états de surface du PI suivant une distribution
énergétique, et réussit aussi a injecter des électrons dans les états de conduction du volume.
En effet, les charges injectées, avec une certaine energie dans le volume du matériau, leurs
parcours dépendent des propriétés de piégeages du matériau. On suppose dans ce cas qu’a
température ou a champ élevé, le dépiégeage thermique d’une partie de la charge piégée dans
le matériau peut conduire a une certaine conductivité intrinseque [16]. Donc, I'augmentation
du déclin de potentiel de surface, peut étre liée a l'augmentation de la conductivité des films
par I'augmentation de la densité de charges libres traversant le volume de polymere jusqu'a
I'électrode mise a la terre. Sur la base des travaux rapportés traitant des processus de transport
de charges dans les isolants [17, 18], le processus de conduction est principalement attribué
aux charges piégées par des pieges peu profonds. Dans ce cas, l'augmentation de la
température du substrat réduira le temps de résidence des porteurs profondément piégés, ce
qui signifie que les charges piégées par des pieges profonds peuvent étre libérées
thermiquement dans les piéges peu profonds avec une probabilité croissante de dépiégeage

qui augmente la densité de porteurs libres [14].

Sur la figure 11.18, nous avons tracé la relation entre le potentiel de surface initial el la
température du substrat (la valeur du potentiel initial correspond a la valeur absolue), pour
deux différents niveaux de chargement faible et haut (800 et 2400 V).

Nous remarquons que le potentiel de surface initial ne subit aucun changement
remarquable avec 1’augmentation de la température pour les deux valeurs du niveau de
chargement (le potentiel de surface initial varie dans la gamme 2317-2350 V pour
Vg = 2400 V et 802-823 V pour Vg = 800 V dans la gamme de la température explorée). Ceci
suggere que la température du substrat n'influe pas sur le processus de chargement des films

de PI par décharge couronne.
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Figure 11.18 : Relation entre le potentiel de surface initial et la température du substrat.

11.3.2. Mesure de la distribution spatiale du potentiel de surface

Les mesures de profil ont été enregistrées le long d’une ligne centrale d’un échantillon,
afin d’observer d’éventuelles conductions surfaciques. Les films de Pl ont été découpés sous

forme carrée d’une surface de 50 mm X 50 mm.

La figure 11.19 montre la cartographie du potentiel de surface d'un échantillon de PlI,
enregistrée apres le processus de chargement pour une température du substrat de 27 °C. Nous
remarquons que la distribution du potentiel de surface de I'échantillon est presque uniforme
dans la zone de dépdt, avec une valeur moyenne de I'ordre de 2330 V proche de celle de la
tension de grille appliquée. A I'extérieur de la zone chargée, le potentiel de surface est de

I'ordre de quelques dizaines de volts.

La distribution 2D du potentiel de surface enregistrée sur un échantillon chargé indique
clairement la différence de potentiel de surface entre I'intérieur et I'extérieur de la zone
chargée (figure 11.20). Les charges déposées se concentrent principalement autour de

I’¢lectrode pointue (la zone centrale de 1’échantillon).
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Figure 11.19 : Cartographie du potentiel de surface d'un film de PI, enregistrée apres le
processus de chargement pour une température du substrat de 27 °C, (X, Y sont en mm)
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Figure 11.20 : Représentation 2D du potentiel de surface du film de PI pour une température
du substrat d'environ 27 °C, (X, Y sont en mm).

Les distributions spatiales du potentiel de surface mesurées a différents temps du déclin

(10, 800, 3600 et 10800 s), pour une température du substrat de 27 °C et une tension de grille
de Vg =-2400 V, sont rapportées a la figure 11.21.
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Figure 11.21 : Profil du potentiel de surface enregistré a différentes durées de mesure,
T=27°C,Vg=-2400 V.

Les mesures du potentiel de surface ont commencé 10 secondes apres le chargement par
décharge couronne. Nous voyons clairement que le potentiel de surface est parfaitement
uniforme le long de la zone de dépdt. At =10 s, le potentiel de surface dans la zone de dép6t
a une valeur moyenne de l'ordre de 2341 V proche de celle de la tension de grille. Par contre,
en dehors de la zone de dépot, le potentiel de surface ne dépasse pas 100 V. Les cartographies
du potentiel de surface (figure 11.22), indiquent clairement la différence de potentiel de
surface entre l'intérieur et I'extérieur de la zone de chargement. Nous observons également sur
la figure 11.21 que la valeur moyenne du potentiel de surface diminue progressivement avec le
temps en conservant la méme forme du profil. Dans ce cas, aucune augmentation du potentiel
périphérique n’a été observée, comme ceci a été démontré dans des travaux antérieurs [19].
Apres 3 heures, la chute du potentiel central est bien visible. Cette chute de potentiel dans la

zone de dépot n’a pas été compensée par une augmentation du potentiel périphérique.

L'absence de I'étalement de charges sur la surface libre du film de PI traduit le fait que
I’écoulement des charges en surface n’est pas responsable de la majeure partie du déclin
central. En effet, les phénomenes de diffusion qui peuvent résulter du gradient de
concentration et des effets de champ électrique tangentiel, n'ont pas contribué a I’évolution du
déclin de potentiel de surface dans notre cas. L’absence de 1’étalement des charges a été
également observée dans des travaux similaires, sur des films de polypropylene (PP) et de
polyethyléne basse densité (LDPE) [20, 21].
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Figure 11.22 : Cartographies du potentiel de surface enregistrées a différentes durées de
mesure pour une température du substrat T = 27 °C (Vg = -2400 V), (X, Y sont en mm).

On peut conclure que I’évolution temporelle du potentiel de surface, est fortement
influencée par la contribution des phénomenes liés au volume du matériau. Ce qui confirme
que la conduction de surface ne contribue pas a 1’évolution du déclin de potentiel de surface et
que l'injection en volume est le processus principal qui contréle le transport de charges a
travers les films du PI. De plus, la conservation de la forme et de la largeur de la zone de
dépbt pendant tout le temps de mesure indiquent qu'il n'y avait pas de neutralisation

significative de la charge par les ions atmosphériques [22]. Dans des rapports similaires sur
d'autres polymeres [2, 23], des creux au niveau du profil de potentiel ont été observeés. Les
auteurs ont suppose qu'ils sont assimilés aux phénomenes de cross-over. Par conseéquent, dans

notre cas, 1’absence de creux dans les profils de potentiel peut étre attribuée a 1’absence de
phénomene de cross-over dans les courbes du déclin de potentiel de surface.

Afin de mettre en ceuvre D’effet de la température du substrat sur les différents
phénomenes responsables de 1’évolution du déclin de potentiel de surface dans les films de Pl,
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les procédures de chargement et de mesures du profil et de la cartographie du potentiel de
surface pour différents temps de mesure ont été refaites mais pour une température du substrat
plus élevée (80 °C). Cela permet d’illustrer les zones de perte ou gain de potentiel sur la
surface de I’échantillon, et donc de représenter la dynamique de déplacement des charges a

haute température du substrat.

La figure 11.23 montre la distribution spatiale du potentiel de surface enregistrée pour
différentes périodes de temps (10, 600, 1800, 3600 et 5400 s) sous une tension de chargement
de - 2400 V et a une température du substrat de 80 °C.
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Figure 11.23 : Profil de potentiel de surface enregistré a différentes durées de mesure,
T=280°C.

Nous remarquons que les charges initialement déposées sont concentrées dans la zone
centrale de 1’échantillon. Cependant, en dehors de la zone de dép6t, le niveau de chargement
est pratiquement nul. Nous remarquons également que la valeur moyenne du potentiel de
surface diminue progressivement avec le temps en conservant la méme forme du profil de

potentiel de surface, sans aucune augmentation du potentiel périphérique.

La figure 11.24 représente les cartographies du potentiel de surface enregistrées pour
différentes périodes de temps (3s, 1h, 2h et 3h) apres le processus de chargement en utilisant

une tension de grille égale -2400 V, et une température du substrat de 80 °C.

51



Chapitre 11

Caractérisation électrique des films de polyimide

__ 2400 . 2400

2 2200 2 2200

S 2000 S 2000

o 1800 < 1800

[]

9 1600 & 1600

€ 1400 S 1400

@ 1200 @ 1200

3 1000 3 1000

S 800 ; i, S 800 i A
€ 600 T ———T N T 600 TR
£ 400 !!!,m,!'l'.."hmm&ﬁ\“ £ 400 ”.f;:-'n’:':!"h'.‘u’&"' )
o 200 = 2 o 200 i

0

(Volts)
N
(=]
(=3
o

Potentiel de surface (Volts)

Potentiel de surface

Figure 11.24 : Cartographies du potentiel de surface enregistrées a différentes durées de
mesure pour une température du substrat T = 80 °C (Vg = -2400V), (X, Y sont en mm).

Il semble que les valeurs du potentiel de surface enregistrées dans la zone de dépdt pour
une température du substrat élevée different de maniére significative de celles enregistrées
pour une température du substrat inférieure (figure 11.22). La décroissance du potentiel de
surface dans la zone de dép6t, avec le temps, est plus prononcée pour une température du
substrat plus élevée. En effet, la valeur du potentiel de surface du centre de la zone de dépét,
enregistrée pour une température de 80 °C aprés trois heures de chargement par décharge

couronne (t = 3h), était de I'ordre de quelques dizaines de volts, ce qui est presque égale a la
valeur du potentiel de surface enregistrée apres vingt heures (t = 20h) de chargement par
décharge couronne pour une température de 27 °C. Ces résultats montrent bien que
I’évolution du déclin de potentiel de surface dans les films de PI a été énormément influencée
par 1’élévation de la température du substrat. Cette derniére active thermiquement les

phénomenes physiques gouvernant le déclin du potentiel de surface, tels que le piégeage et le
dépiegeage de charges.
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11.3.3. Mesure du retour de potentiel de surface

Pour avoir plus d'informations sur l'effet de la température du substrat sur les
phénoménes de transport de charges dans les films de PI, nous avons enregistré pour
differentes valeurs de la température du substrat le retour de potentiel qui apparait apres

neutralisation rapide de la charge précédemment déposée par décharge couronne.

Le retour du potentiel de surface consiste a mesurer le potentiel de surface en fonction
du temps apres neutralisation des charges par décharge couronne. Généralement, cette
neutralisation est faite a quelques secondes (temps de neutralisation de 1’ordre de 5 secondes
dans notre cas) apres chargement des films par décharge couronne. Nous avons réalisé cette
neutralisation par décharge couronne de polarité opposé (en appliquant une tension opposée a
la pointe de décharge) en gardant le potentiel de la grille a la masse. On annule ainsi
temporairement le potentiel de surface, et on suit ensuite la variation du potentiel de surface

apres neutralisation.

La figure 11.25 montre les évolutions, du déclin de potentiel de surface enregistré
pendant environ 3 min et du retour de potentiel enregistré pendant environ 40 min pour un
film de PI chargé négativement par décharge couronne avec une tension de grille égale a

2400 V (T =80 °C) et neutralisé par décharge couronne positive avec la grille a la masse.
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Figure 11.25 : Déclin et retour du potentiel de surface en fonction du temps enregistré pour un
film de PI chargé négativement par décharge couronne avec une tension de grille
Vy=-2400 Vet T =27 °C.

Avant la neutralisation, le comportement du potentiel de surface est le méme que celui

observé précédemment pour un déclin de potentiel. Aprés neutralisation des charges, nous
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remarquons que le potentiel de retour augmente graduellement avec le temps (de signe opposé
que le potentiel de surface), jusqu’a une valeur maximale. Aprés cette valeur, le potentiel de

surface diminue lentement avec le temps.

La figure 11.26 présente la variation du retour de potentiel de surface en fonction du
temps, enregistrée sur des films de Pl pour quatre valeurs de la température du substrat (27,

40, 60 et 80 °C) et pour une tension de grille appliquée Vg = -2400 V.
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Figure 11.26 : Retour du potentiel de surface enregistré apres 3 min du temps de déclin pour
différentes températures du substrat (Vg = -2400 V).

Le retour du potentiel apparait apres la neutralisation rapide de la charge en mettant la
grille a la terre et en appliquant une tension opposée a la pointe de décharge. A T = 27 et
40 °C, le retour de potentiel augmente rapidement pendant un temps court (inférieur a 400 s)
puis lentement jusqu'a atteindre une valeur quasi constante d'environ 52 et 40 V,
respectivement. A T = 60 et 80 °C, le retour de potentiel augmente rapidement, jusqu’a une
valeur maximale. Aprés cette valeur, le potentiel de surface diminue progressivement (apres
environ 200 secondes). La valeur maximale du retour de potentiel de surface en fonction de la
température du substrat diminue avec la température. Ce comportement peut étre expliqué par
l'augmentation de la cinétique du déclin de potentiel de surface avec la température du
substrat. En effet, I'augmentation de la température du substrat diminue la densité de charges
situées prés de I'électrode d'injection, responsables du retour de potentiel dans les films de PI.
En conséquence, peu de charges reviendront a la surface de I'échantillon (les charges
atteindront plus rapidement I'électrode de masse), induisant un retour de potentiel faible. Ce
qui suggére que le temps de transit des charges dérivées diminue avec I’augmentation de la

température.
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Min et al [14], ont rapporté une augmentation de la mobilité des porteurs avec la
température dans les films de PI, induisant une diminution du temps de transit [24]. Cela
suggeére qu’une proportion élevée des charges injectées atteindrait I'électrode de mise a la
terre et qu'une faible proportion resterait a proximité de I'électrode d'injection. Selon Llovera
et al [2], deux phénomeénes physiques peuvent étre théoriquement responsables du retour de
potentiel : I'injection de charges et la polarisation dipolaire lente. La comparaison du déclin et
du retour de potentiel montre que la chute de potentiel due au déclin est plus grande que le
retour qui se produit. Pour une température de 27 °C et aprés 3 minutes du déclin, une chute
de potentiel d'environ 102 V a été enregistréee pour un échantillon initialement chargé a
environ -2350 V (figure 11.16). Aprés neutralisation, le retour de potentiel a atteint une valeur
d’environ 52 V pendant 40 min. La faible valeur du retour de potentiel enregistrée par rapport
a la chute du potentiel avant neutralisation suggére que la relaxation dipolaire n'a qu'une faible
importance dans I'évolution du déclin de potentiel de surface. Un travail similaire a été
rapporté par Molinie et al [25] sur des films de polypropyléne. lls ont attribué le retour de
potentiel apparaissant a 70 °C (pratiquement inexistant a 25 °C) a un retour de charges

injectées dans le volume plut6t qu’a une polarisation dipolaire.

Dans le cas d’une température du substrat de 60 et 80 °C, la diminution progressive du
retour de potentiel de surface peut étre attribuée a la réinjection des charges retournées sous
I’effet de ’activation thermique, tandis que, pour une température de substrat de 27 et 40 °C,
I'énergie thermique n'était pas suffisante pour la réinjection des charges retournées. Des
mesures expérimentales sur le retour de potentiel ont également été rapportées pour de
nombreux matériaux polymeéres [16, 26, 27]. L'effet du champ électrique sur le retour de
potentiel de surface a été également rapporté par Ziari et al [19]. Les auteurs ont constaté que
le retour de potentiel augmente avec l'augmentation du champ électrique appliqué et
gu'aucune diminution du retour de potentiel n'a été observée, ce qui n'est pas le cas pour I'effet
de la température du substrat. Ces resultats montrent bien que le champ électrique et la
température n'affectent pas le déclin de potentiel de surface de la méme maniére, en

particulier au début du déclin.

La figure 11.27 montre la variation du retour de potentiel de surface en fonction du
temps pour différentes durées de déclin (1,2 et 3 min) pour une température du substrat de
80 °C.
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Figure 11.27 : Retour du potentiel de surface enregistré sur des films de PI pour différents
temps de déclin (Vg = 2400 V, T =80 °C).

Avant d’atteindre les valeurs maximales, le retour de potentiel de surface augmente
progressivement puis diminue rapidement, en particulier pour une durée de déclin de 1 min.
Dans le cas des temps de déclin de 2 et 3 min, la diminution du retour de potentiel est plus
lente par rapport a celui enregistré a 1 min. La valeur maximale du retour de potentiel de
surface est inversement proportionnelle au temps de déclin car elle dépend essentiellement de
la densité de charges existante dans le volume du matériau. Les faibles valeurs du potentiel de
retour mesurées avec le temps de déclin indiquent que la plupart des charges injectées
poursuivent leur dérive vers I'électrode de masse et celles qui restent proches de la surface
retournent a 1’électrode injectrice. Donc, pour des faibles temps de déclin, les charges restent
proches de la surface (faible pénétration) et nécessitent donc un temps suffisamment court
pour revenir a la surface d'injection. Par contre, pour des temps de déclin relativement grands,
nous avons une forte pénétration des charges dans I'échantillon et les charges ont
suffisamment de temps pour pénétrer plus loin, ce qui suggere un temps de transit plus faible
par rapport a celui relatifs aux faibles temps de déclin (charges proches de la surface).

11.3.4. Mesure du courant de charge

La mesure du courant de charge est enregistrée a 1’aide d’un électromeétre de type
Keithly (Keithly, modéle 6517A) commandé par PC par le biais d’une carte d’interface IEEE-
488. La valeur du courant associé a la décharge couronne est deduite a partir de la tension aux

bornes d’une résistance non inductive de 1 MQ.
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Les mesures du courant de chargement des films de Pl pendant le chargement négatif
par décharge couronne, enregistrées pour différentes tensions de grille V; variant de — 400 a
- 2400 V, sont rapportées sur la figure 11.28. Les mesures ont été effectuées dans les mémes
conditions de laboratoire d’humidité relative (RH = 40 %) et de température du substrat

(T =27 °C), afin d’obtenir une bonne corrélation entre les différentes mesures.
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Figure 11.28 : Evolution du courant de charge en fonction du temps de chargement pour
différents niveaux de chargement de films de P1 (T = 27 °C).

Pour V, <1600V, nous remarquons que l’allure de la courbe présente une
caractéristique de courant de charge typique d'un semi-conducteur [28], dans laquelle elle
indique un pic initial di a la charge de la capacité du film (croissance initiale rapide du
courant) [29]. Ce courant présente deux zones de variations distinctes : pour les temps courts,
un courant transitoire rapide est observé apres le lancement du processus de chargement suivi
d’une variation plus lente aux temps longs, pour se stabiliser ensuite a une valeur quasi
constante dite courant permanent (état stationnaire du courant). Cependant, pour
V; > 1600V, le courant de charge montre une évolution différente . absence de I'état
stationnaire du courant de charge (le courant de charge augmente lentement aprés une
diminution significative). De plus, le pic initial du courant de chargement augmente avec
l'augmentation de la valeur de la tension de grille appliquée (la valeur du pic de courant initial
mesurée est d'environ 8.3.10° A & une tension de grille de -400 V et augmente aux alentours
de 1.1.10° A pour une tension de grille de -2400 V). La différence de 1’évolution temporelle
du courant de charge lors de la variation de la valeur de la tension de grille appliquee est

probablement due a la différence de la quantité de charges déposées sur le film de PI. Ces
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résultats sont en bon accord avec ceux de I’effet du champ électrique sur les courbes du déclin

de potentiel de surface.

La figure 11.29, montre I’évolution du courant de chargement en fonction du temps de

chargement pour différentes valeurs de la température du substrat (Vg = -2400 V).

-5E-7 -

-1E-6

Courant de chargement (A)

-1,5E-6

_2E-6 1 1 1
10 100 1000

Temps de mesure (s)

Figure 11.29 : Evolution du courant de chargement en fonction du temps pour différentes
valeurs de la température du substrat (Vg = -2400 V).

En raison du comportement bipolaire de la progression du chargement [30, 31], le
courant mesuré est dd a I'injection de charges provenant des surfaces supérieure et inférieure
de I'échantillon. Lorsqu’on augmente la tempeérature du substrat, I’amplitude du courant de
chargement augmente et le pic initial du courant disparait. Etant donné que le pic de courant
est corrélé a la quantité de charges d'espace stockée ou accumulée dans le film de PI, la
diminution de I'amplitude du courant de chargement avec l'augmentation de la température de
substrat peut étre attribuée a la diminution de la charge d'espace dans le film de PI. En d'autres
termes, les charges déposées atteignent plus rapidement l'autre électrode due a l'activation
thermique. Ce comportement du courant de charge en fonction de la température du substrat
est en bon accord avec 1’évolution du déclin de potentiel de surface (figure 11.16).
L’augmentation de la température du substrat accélere les différents mécanismes physiques
(phénomene de dépiégeage, dérive de la charge vers le volume) responsable du transport de
charges, ce qui accélere le déclin du potentiel de surface. L’injection de la charge déposée
pendant le chargement par effet corona semble étre plus facile a se produire a haute
température du substrat.
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11.4. Analyse du déclin de potentiel de surface pour différentes températures

Généralement, il existe deux types de charges a I’intérieur d’'un matériau isolant chargé
par décharge couronne : charges libres (mobiles) et charges piégées. Ces deux types de
charges agissent trés difféeremment. En effet les charges libres peuvent se déplacer facilement
a travers 1’échantillon pour atteindre I’électrode de masse et les charges piégées demeurent

beaucoup plus longtemps a I’intérieur du matériau.

Les piéges en polymeéres peuvent étre divisés en piéges profonds et piéges peu profonds
[32]. 1l n'a pas encore été possible de décrire la nature des piéges peu profonds. Plusieurs
facteurs peuvent étre responsables de la production de ces piéges, a savoir les impuretés
chimiques, les produits d'oxydation, les chaines brisées et les molécules absorbées. Bauser et
al [33], ont trouvé que la décharge couronne elle-méme peut créer de nouveaux pieges de
surface pendant le chargement. Ces auteurs ont suggéré qu'il pourrait exister dans le Kapton-
polyimide des piéges peu profonds, dus aux atomes d'azote présents dans sa structure et des
pieges profonds, dus aux atomes du groupe cétonique [33, 34]. On peut supposer qu’il existe
deux types de processus de déclin se produisant simultanément et contr6lés par deux types de
charges. Selon Meunier et al [35, 36], la distribution de la densité de pieges en polyéthyléne
(PE) en fonction du niveau d'énergie calculé par simulation moléculaire peut étre représentée
par des fonctions exponentielles. Par conséquent, I'évolution du déclin de potentiel de surface
en fonction du temps V.(t) peut étre décrite par une expression analytique sous forme bi-

exponentielle:
V,(t)= A, exp(- B,t)+ A exp(- Bt) (11.1)

Les parameétres de simulation A; et A représentent le potentiel de surface initial
apres le chargement d a la densité des charges libres et piégées, respectivement, alors que les
paramétres B, et B, représentent le taux d'injection des densités des charges libres et
piégeées, respectivement.

A linstant t =0, A; + A, =V, (V, est le potentiel initial d0 a la densité des charges déposées
a la surface du film de Pl aprés le dép6t de charges par décharge couronne).
L’équation 11.1 permet de décrire 1’évolution du potentiel de surface en fonction du

temps de mesure pour des valeurs numériques des paramétres de simulation A, , A,, B, et

B, déterminées au préalable. Ces paramétres sont ajustés aprés plusieurs itérations de
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manicre a obtenir la meilleure régression sur 1’évolution du déclin de potentiel de surface.
Dans notre travail, nous avons utilisé le logiciel Origin 8.0 pour I’ajustement des courbes de

déclin de potentiel de surface.

Sur la figure 11.30, nous avons représenté les résultats des déclins de potentiel de surface
obtenus expérimentalement pour une tension de grille de 2400 V avec ceux obtenus

théoriquement en utilisant 1’équation 11.1.
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Figure 11.30 : Résultats de simulation du déclin de potentiel de films de PI pour différentes
valeurs de la température.

Les courbes des déclins de potentiel simulées, pour différentes valeurs de la température
du substrat, sont en bon accord avec celles obtenues expérimentalement, sur tout le domaine
temporel de la simulation exploré. Le processus du déclin de potentiel de surface est contrdlé
par les charges libres et piégées.

Les valeurs des paramétres de la simulation A;, A,, B, et B, obtenues par la
meilleure régression pour différentes températures sont reportées sur la figure 11.31.

Nous remarquons que le potentiel de surface initial A; augmente alors que le potentiel
initial A, diminue avec I’augmentation de la température de substrat (figure 11.31.a). Nous

remarquons aussi que les taux d’injection de charges libres B ett piégées B, augmentent

en augmentant la température de substrat (B est supérieur a B, ) (figure 11.31.b). Ces

résultats peuvent étre expliqués par l'augmentation de la proportion des charges libres avec

l'augmentation de la température du substrat. Il est bien évident que la diminution de la
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proportion de charges piégees est compensée par 1’augmentation de la proportion de charges
libres confirmant que les charges piégées ont été dépiégées thermiquement. Aprés le
dépiégeage, les charges seront accélérées par le champ électrique interne vers I'électrode

opposée et contribueront au processus de conduction.
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Figure 11.31 : Variations des parameétres de simulation en fonction de la température
du substrat, a) paramétres A; et A, ,b) paramétres B; et B, .

Considérant le changement de la densité de charges de surface, la densité du courant

électrique peut étre obtenue, son expression s’écrit [1] :

do(t)

i® =gt (1.2)

ou j(t) est la densité de courant électrique et o(t) la densité de charges de surface qui change
avec le temps.

L’ expression de la densité de charges de surface s’écrit :

o(t) = %\/S(t) (11.3)

oll ¢, est la permittivité du vide, ¢, la permittivité relative de PI, V,(t) le potentiel de surface

du matériau en fonction du temps et d I'épaisseur de 1’échantillon.

La relation entre le courant électrique et la densité de charges piégées peut étre
exprimée par.

I10) =%5(05(ET 1) (11.4)
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ot Q,(t) est la densité de charges piégées et 5(E, ,t) la fonction de Dirac.

En analysant de maniere exhaustive les équations 11.2, 11.3 et 11.4, la densité de charges
piégées est finalement obtenue, c’est-a-dire, la relation entre la densité de charges piégées et
le taux du déclin de potentiel de surface peut étre exprimée comme suit [1] :

Q) -t Zefe . A%
) q

. (11.5)

ou g est la charge élémentaire et T le temps du déclin. La densité de charges piégées peut étre
calculée en utilisant cette équation, qui est liée au taux du déclin de potentiel de surface et au

temps du déclin.

L'expression du niveau d'énergie des pieges peut étre donnée comme suit [1] :
E; =kgT Inv,:t (11.6)

ol Ky est la constante de Boltzmann, T la température, v, la fréquence des tentatives de

sauts (attempt to escape frequency) et t le temps du déclin. La profondeur du piége

représente I'énergie nécessaire a une charge piégée pour sauter d'un état localisé.

Selon le modéle développé par Jianying et al [1] et utilisant nos paramétres de
simulation, la distribution de charges piégées dans les films de PI chargés négativement pour
différentes valeurs de la température en fonction du niveau d'énergie des pieges est

représentée sur la figure 11.32.

Nous constatons que la température de I'échantillon a une grande influence sur la
distribution des charges piégées. Deux pics liés a la valeur maximale de la densité de charges
piégées dans des pieges peu profonds (pic 1) et celle de la densité de charges piégées dans des
piéges profonds (pic 2) ont été observés dans chaque courbe. L'augmentation de la
température de I'échantillon induit une augmentation de la densité de pieges peu profonds et
une diminution de la densité de piéges profonds. La densité de charges piégées dans des
piéges profonds reste toujours supérieure a celle des charges piégées dans des piéges peu
profonds. De plus, la position des pics liés aux piéges profonds et peu profonds se déplace
vers des niveaux d'énergie supérieurs lorsque la température augmente. Le niveau d'énergie
des pieges peu profonds est d'environ 0.88 et 1.02 eV a une température d'échantillon de
T = 27 et 80 °C, respectivement, tandis que le niveau d'énergie des piéges profonds est
denviron 0.97 a 1.12 eV, respectivement. La différence d'énergie d'activation (ou de

profondeur de piege) entre les échantillons test a différentes valeurs de la température suggere
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que les sites de pieges sont modifiés a cause de l'augmentation de la température [37, 38].
Selon les données publiées dans la littérature sur d’autres types de matériaux isolants et pour
des déclins isothermes [39-41], la température favorise le taux de dépiégeage de charges et
son transport dans le diélectrique, ce qui indique que les charges sont plus faciles a dépiéger et
a se repartir entre les états de conduction a haute température. Nous avons également observeé
que la diminution de la densité de piéges profonds est compensée par I’augmentation de la
densité de pieges peu profonds. Comme mentionné dans la référence [42], les charges piégées
dans les pieges profonds peuvent étre relachées thermiquement dans les pieges peu profonds
avec une probabilité de dépiégeage. Il est donc raisonnable de suggérer que le transport de
charges injectées se fait par I’intermédiaire de sauts (hopping) entre sites de piégeages
localisés. D'autre part, I'augmentation du niveau d'énergie des piéges profonds pourrait limiter

la probabilité de piégeage des charges piégees, qui est également liée a la température.
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Figure 11.32 : Distribution de la densité de charges piégées des films de PI pour différentes
valeurs de la température.

Les pieges de charges a l'intérieur d'un polymeére sont formés de défauts physiques dans
la région amorphe et de défauts chimiques tels que des résidus chimiques de la chaine
macromoléculaire [43]. Dans le PI, les groupes carbonyle insaturés et les groupes a noyau
phényle peuvent étre les sources principales de piéges de charges [44]. Il a été rapporté que le
mouvement de la chaine moléculaire du polymere devient actif avec 1’augmentation de la
température [45]. Ainsi, a haute température, le mouvement du réseau de chaines aléatoires de
Pl pourrait modifier la distribution des pieges de charges en raison de changements
structurels, tels que la réticulation (cross-linking) de chaines moléculaires [46]. En outre, il a

été supposé que le phénomeéne physique qui gouverne la charge de surface est le caractére
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chimique du PI. Il peut étre supposé que la structure aromatique de PI joue un role important
dans la tendance a la décroissance de la charge de surface, qui fournit une nouvelle direction
dans le domaine des matériaux d’isolation [47]. De plus, il a été trouveé que l'imidation
incompléte des films de PI pourrait contribuer a I'évolution de leurs caractéristiques
électriques. En effet, avec l'augmentation de la température, les groupes d'acide carboxylique
polaire (COOH) présents dans l'acide polyamique qui n'a pas réagi, ne sont pas liés, et
peuvent étre ionisés, COOH —» CO0O~ + H™ fournissant ainsi des protons libres pour la
conduction [48]. D'autre part, Lan et al [39] ont rapporté que, la haute température accélére la
formation de charges dans un film de PE réticulé. La dissociation ionique d'espéces chimiques
et I'injection de charges au niveau des électrodes deviennent plus fortes. De ce fait, la charge

d'espace a commencé a s'accumuler a un champ plus bas lorsque la température a augmentg.

Comme mentionné par Yue et al [46], la température du substrat a une influence
significative sur la structure d'agrégation des polymeéres et donc affecte leurs propriétés
électriques. Par conséquent, la diminution de la densité de charges piégées dans des pieges
profonds avec 1’¢élévation de la température de 1’échantillon peut s’expliquer non seulement
avec le dépiégeage de charges mais également avec 1’augmentation du nombre de piéges peu
profonds due au mouvement du réseau de la chaine. Le changement compliqué dans la
microstructure physique dd aux vibrations thermiques peut modifier les sites de piéges ou

certains pieges profonds peuvent étre transformes en piéges peu profonds [49].

11.5. Conclusion

Dans ce chapitre, le matériel utilisé durant 1’élaboration de ce travail a été décrit, en
détaillant le déroulement des manipulations sous les différentes conditions et approches

expérimentales.

L’étude du déclin de potentiel de surface dépend fortement du potentiel de chargement
initial V,. Les évolutions du courant de charge sont bien corrélées avec les évolutions du

déclin de potentiel de surface.

Le comportement des charges déposées par décharge couronne sur des films de PI, a
différentes valeurs de la température du substrat (27, 40, 60 et 80 °C) a été étudié en mesurant
le déclin du potentiel de surface, la distribution (profil et cartographie) du potentiel de surface,
le retour du potentiel de surface et le courant de charge par déecharge couronne. Il a été
constaté que la decroissance du potentiel de surface et le courant de charge sont activés

thermiquement avec l'augmentation de la température du substrat. L’absence d’étalement

64



Chapitre 11 Caractérisation électrique des films de polyimide

latéral dans le profil du potentiel de surface confirme I’injection en volume de charges

déposées dans les films de PI.

Sur la base de I'analyse des mesures du déclin de potentiel de surface avec une équation
bi-exponentielle, la densité de charges des piéges a été calculée. Deux pics liés a la valeur
maximale de la densité de pieges peu profonds et profonds ont été observés. On constate que
la température de I'échantillon peut affecter la densité de charges piégées dans des pieges peu
profonds et profonds. La densité de piéges peu profonds augmente lorsque la température du
substrat augmente. La température du substrat a une influence significative sur la structure

d'agrégation du polymere, ce qui affecte ses propriétés électriques.
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Chapitre III : Modélisation du déclin de potentiel de surface des
films de polyimide pour différentes températures

II1.1. Introduction

Au cours des derniéres décennies, beaucoup d’efforts ont été consacrés a 1’¢laboration
de nombreux modeles numériques permettant de modéliser le déclin du potentiel de surface
des films de polymeres soumis a une décharge couronne afin de mieux comprendre les

phénomenes physiques de transport et d'accumulation de charges [1-6].

Nous avons vu dans le chapitre précédent (voir chapitre II) que pour un film de
polyimide préalablement chargé par décharge couronne, I’augmentation de la température
augmente significativement le taux du déclin de potentiel de surface. L’augmentation est plus
prononcée pour les hautes températures. Afin d’estimer les valeurs des parameétres controlant
la cinétique du déclin de potentiel de surface, nous avons procédé a une modélisation de ce

dernier dans le cas de films de polyimide portés a différentes températures.

Dans ce chapitre, nous nous intéressons essentiellement a 1’étude des propriétés de
transport de charges dans les isolants polymeéres de type polyimide (PI) préalablement chargé
par décharge couronne, a différentes températures et & champ électrique élevé de 48 MV/m,
par un modele bipolaire de transport de charges. Ce mod¢le incorpore I’injection de trous par
le mécanisme de Schottky a I’¢lectrode de masse et la conduction de charges dans des pieges
peu profonds. Un électron libre dans la bande de conduction (trou dans la bande de valence) a
une mobilité effective qui tient compte du possible piégeage et dépiégeage des charges dans
des pieges peu profonds. Les équations de transport (équations de continuité couplées avec
I’équation de Poisson) sont résolues numériquement pour simuler 1’évolution du déclin de
potentiel de surface dans un film de PI. Le piégeage et le dépiégeage de charges ainsi que la
recombinaison sont pris en comptes. Les simulations des courbes du déclin de potentiel de

surface sont effectuées dans une plage de températures allant de 27 a 80 °C.

Dans un premier temps nous donnerons la description du modéle physique ainsi que les
phénomenes dont nous avons tenu compte pour la modélisation du transport de charges. La
mise en équation sera abordée dans une deuxi¢me partie. Le systeme d'équations obtenu est
composé¢ d’équations aux dérivées partielles. Dans la troisieme partie, la résolution numérique
des équations sera détaillée pour une géométrie unidimensionnel 1D. La derniére partie

présentera les résultats de la simulation sur les propriétés de transport de charges obtenus a
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différentes températures. La validation du modele élaboré est examinée en comparant les

résultats simulés du déclin de potentiel de surface aux résultats expérimentaux.

1I1.2. Modélisation

La description physique du transport de charges dans les matériaux isolants polymeres
est difficile a réaliser, a cause de la complexité de la nature des matériaux concernés. Les
polymeres ont en effet des propriétés physiques complexes (régions amorphes et cristallines a
l'échelle microscopique, conformation de la chaine a 1'échelle nanométrique) et chimiques
(ramifications, défauts de la chaine, résidus, additifs, sous-produits, etc.), ainsi que la présence
d’une charge d’espace. Cette derniere est un facteur majeur dans le comportement diélectrique
des isolants et des défauts de structure dus a la présence d’impuretés dans la bande interdite
[2]. Donc, afin de modéliser le transport de charges dans les matériaux isolants polymeéres, il
faut avoir accés a un certain nombre de paramétres intrinséques du matériau, tels que la
densité totale de picges, leur distribution dans la bande interdite, mais aussi a des parametres

relatifs aux charges : la mobilité, le taux de recombinaison, le coefficient de piégeage, etc.

Plusieurs travaux ont été focalisés sur le développement des modéles de transport de
charges dans les matériaux solides, mais leurs approches différent les unes des autres. Le
développement numérique d’un modele consiste d’abord a définir les hypotheses physiques
mises en jeu dans la modélisation. Ensuite, la deuxiéme phase est la mise en équation des
hypothéses faites et la résolution numérique de ces équations. Enfin, des résultats
expérimentaux sont nécessaires pour les comparer avec des résultats théoriques, tels que la

mesure du déclin du potentiel de surface ou la mesure du courant.

I11.2.1. Modzéle bipolaire

Dans les dernicres décennies, de nouvelles techniques permettant d'extraire des
informations de base sur la charge d’espace dans un matériau isolant, ont émergé, telles que
les techniques de mesures de charges d’espace : PEA (Pulsed Electro Acoustic) [7] et PPS
(Piezoelectrically generated Pressure Step) [8]. En combinant ces techniques de charges
d'espace avec différentes spectroscopies complémentaires telles que les mesures
d’¢lectroluminescence [1], d'autres informations ont été obtenues sur les processus de
recombinaison. Ces informations soutiennent ou confirment la théorie de I'injection de
charges bipolaire. Chen et al/ ont mesuré 1'évolution dans le temps du potentiel de surface et
les distributions de charges d’espace par la méthode PEA sur des films de polyéthyléne basse

densit¢ (LDPE) chargés par décharge couronne pour différentes épaisseurs [9, 10]. Ces
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mesures montrent qu’une injection de charges bipolaire a eu lieu. Les potentiels de surface
calculés a partir des distributions de charges d'espace sont en bon accord avec ceux mesurés
par la sonde électrostatique de potentiel sans contact. Le phénoméene d'injection de charges
bipolaire a également ¢été observé sur des films de polypropyléne (PP) chargés par décharge
couronne [11] et LDPE irradié par des faisceaux d'électrons [12].Les courbes du déclin de
potentiel de surface peuvent présenter un phénomene de cross-over (croissement des courbes).
Sur la base des résultats de la mesure de charge d’espace PEA, Chen a proposé¢ un modele
bipolaire de transport de charges avec une mobilité des porteurs dépendante du champ selon
une loi de puissance pour expliquer ce phénomene [13]. Cependant, le processus de charges
dépendant du temps n'a pas été inclus dans le modele bipolaire de transport de charges. De
plus, la loi d'injection Schottky a été utilisée pour décrire l'injection de charges de la couche

de charges de surface du matériau dans le volume [13, 14].

Le mod¢le bipolaire de transport de charges a été largement utilis€ pour décrire les
caractéristiques courant-tension de I’isolant d’un polymeére. Il contient trois composants
importants : injection de charges, processus de transport de charges avec piégeage/dépiégeage
et recombinaison de charges. Une des premicres tentatives de développement d'un modele
bipolaire de transport de charges en relation avec des profils de charges d’espace déterminés
expérimentalement a été proposée par Chowdryet a/ en 1974 [15] et Alison et al en 1994 [16].
D’autres modeles de transport de charges ont été proposés par la suite, prenant en compte
d’autres hypothéses pour 1’injection et le transport de charges. Le Roy et a/ [2] présentent un
modele bipolaire de transport de charges dans un LDPE s'appuyant sur le modele d’Alison et
al [16]. Le piégeage et la recombinaison sont pris en compte dans ce modele. La génération
de charges se fait par injection de type Schottky a travers des électrodes. Le transport de
charges se fait par la conduction par des porteurs libres avec une mobilité effective constante,
tenant compte du possible piégeage et dépiégeage des charges dans des pieges peu profonds.
Les résultats obtenus par ce modele sont comparés a ceux des mesures expérimentales de

charges d’espace, de luminescences et de courants.

Dans les années suivantes, divers modeles bipolaires s'appuyant sur les modéles de
Alison et al et de Le Roy ont ¢ét¢ développés [2, 16]. Chacun d’entre eux a pris en
considération des hypothéses particulieres, soit pour la génération de charges soit pour le
transport de charges, afin d’adapter leurs modeles a I’application visée. Min et al [4], ont
adopté un modele bipolaire de transport de charges pour étudier les propriétés du déclin de

potentiel de surface du LDPE en tenant compte du processus de charges dépendant du temps.
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Ce modele considere que les électrons déposés par décharge couronne, sont piégés a la
surface air/diélectrique, puis sont "injectés" dans le volume du matériau par effet Poole-
Frenkel, alors que les trous sont également injectés dans le volume par injection Schottky a
partir de I’¢lectrode de masse. Les ¢lectrons et les trous injectés vont migrer dans les
matériaux, conduisant au processus du déclin de potentiel de surface. Cette approche intégre
le principe d'une mobilité effective qui englobe les phénomenes de transport liés aux picges

peu profonds.

Dans ce travail, nous avons élaboré¢ un modele qui est basé sur le modele développé par
Le Roy [2]. Ce mode¢le a été¢ adapté afin de reproduire 1’injection et le transport de charges
sous champ électrique dans les matériaux de type PI. Les charges négatives (électrons) sont
déposées par décharge couronne a la surface libre du PI et les charges positives (trous) sont
injectées par effet Schottky a 1’¢lectrode de masse. Le transport de charges a été décrit par le
mécanisme de saut, i.e ; les charges libres peuvent sauter entre les pieges peu profonds, par
une mobilité effective. L originalité de cette étude vient de son simple objectif de prendre en
compte dans le modele élaboré 1’effet de la température sur le transport de charges
¢lectroniques. Les résultats du modele relatifs aux déclins du potentiel de surface pour

différentes températures seront comparés aux résultats expérimentaux.

I11.2.2. Description du modele physique

Le transport de charges dans les matériaux isolants pendant et aprés chargement par
décharge couronne peut étre décrit par un modele bipolaire de transport de charges [2]. Nous
¢tablissons une coordonnée unidimensionnelle, x, pour I'échantillon, x = 0 correspond a la
surface chargée du matériau; x = L correspond a l'interface entre 1'¢lectrode mise a la terre et
le matériau, L est I'épaisseur du matériau. La figure III.1 montre la schématisation du
mécanisme de conduction pris en compte dans notre modele. Le piégeage et dépiégeage et la
recombinaison de charges sont pris en compte. Les charges peuvent étre libres ou piégées.
Comme convenu, un électron libre dans la bande de conduction (trou dans la bande de
valence) a une mobilité effective qui tient compte du possible piégeage et dépiégeage des
charges dans des piéges peu profonds. Il existe un seul niveau de piégeage profond pour les
¢lectrons et un seul niveau de piégeage profond pour les trous, avec une densité maximale de
picges (densités de piéges nyet pour les électrons et nyy pour les trous). Ces charges piégées

peuvent se dépiéger grace a un mécanisme thermo activé. La recombinaison entre les trous et
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les électrons est prise en compte grace a des coefficients de recombinaison Sy a S;. Apres

recombinaison, le piege est libéré et le piégeage redevient donc possible.

Avant I’exposition du film a une décharge couronne négative, nous considérerons
qu’aucune charge libre ou piégée n’est présente dans le matériau. Le tableau ci-dessous
(Tableau III.1) donne les caractéristiques du modele numérique élaboré pour la simulation du

déclin de potentiel de surface pour différentes températures.

bande de conduction _ électrons
mobiles n,,
pﬂ
St électrons
1 piégés n,
S, So
tous
piégés n,, S,
Ph
trous ¥ ¥
iles n,,
hico i bande de valence

Figure III.1 : Schématisation du mécanisme de conduction ; S,, S;, Sz, S3 sont les
coefficients de recombinaison ; ng, , Net, Nie, N, SONt les densités de porteurs de charges,
et P., Py, sont les coefficients de piégeage.

Caractéristiques générales Mode¢le bipolaire incluant la recombinaison et le
piégeage et dépiégeage des porteurs de charges

Type de transport Electronique (électrons et trous)

Génération de charges Les charges négatives (électrons) sont déposées par

décharge couronne a la surface libre du PI et les charges
positives (trous) sont injectées par effet Schottky a
I’¢lectrode de masse

Description de la conduction Mobilité effective dépendante de la température

Description du pi¢geage Niveau unique de piégeage profond pour chaque type de
charges (¢électrons et trous), avec dépiégeage

Description de la recombinaison | Recombinaison entre charges de signe opposé, libres et
piégées

Tableau III.1 : Caractéristiques du modele numérique.

I11.2.3. Equations du mode¢le élaboré

La modélisation des phénomeénes de transport est basée sur la résolution d’un systéme
d’équations qui sont les équations de continuité couplées a I’équation de Poisson. La variation

du comportement des charges est fonction du temps, donc la résolution de ces équations ne se
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fait pas seulement en régime stationnaire. En négligeant la diffusion, les équations a résoudre

sont les suivantes:

o Equation de Poisson : I’équation de poisson peut étre exprimée comme suit :

GE(xY) _ pxH) (I11.1)

0x E:S
ou x est la coordonnée dans I’espace, E(x, t) le champ électrique, p(x, t) la densité de charges,
€, la permittivité du vide et €, la permittivité relative du matériau (& = ¢€,¢,.).
o Equation de continuité : pour un type de charges, 1’équation de continuité peut s’écrire :

Ong(x,t) 0ja(x,t) _
at ax @

(111.2)

ou j, la densité de courant, n, la densité de charges. En négligeant la diffusion, la densité de

courant peut s’écrire de la fagon suivante :
Ja(x,t) = q.ng(x,t). ug. E(x, t) (I11.3)
ou u, représente la mobilité de 1I’espece considérée.

Le terme s, représente les termes sources qui traduisent 1’apparition et la disparition de
charges non liées au transport.Cette variation est due au piégeage et a la recombinaison. Le

terme source, pour chaque type d’espéce, s’écrit de la maniére suivante [5, 17, 18].

e . .

S, = % = —SiNMpeNey — SaNpyuNey — Poniey (1 - :O:t) + B,n.; Electrons libres  (IIL.4)
sy =28t = Gy, — SNy + B (1—net)—Bn Elect iégé (1115
27 Tt T 2'tht'tet o'*ht'tet elteu Noe eltet ectrons picges . )
s, =M o o — Sy, — Py ( — )y By, T lib 1.6
3= 5 T 2NetNpy 3NpuNey Iom on hMpe 1TOUS 11DTES (1IL.6)

=0 _ ¢ - —p _Ihe) _ B T 16gé 1.7
Sa = 75, = TO1MntNep ~ SoMntNet — Lrlau on nNpe  Irous picges (I1.7)

ouSy, S1, S, etS; sont les coefficients de recombinaison ; P, et P, sont les coefficients de
piégeage respectivement pour les électrons et les trou; B,, By sont les coefficients de
depiégeage respectivement pour les €lectrons et les trous; ng,, Mee, My, €t My sont
respectivement les densités des €lectrons libres, des ¢lectrons piégés, des trous mobiles et des
trous piéges ; ngecet Ny, sont les densités de pieges respectivement pour les électrons et les

trous.

L’équation II1.2 peut étre appliquée a toutes les espéces présentes dans le matériau. Or,

la densité nette de charges s’écrit :
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p(x, t) =4q. [nhu (xr t) + nht(xr t) - neu(xr t) - net(xr t)] (1118)

L’¢équation de continuité globale, fonction de la densité nette de charges, est la somme

des équations de continuité pour chaque type de charges :

dp(xt) | Bj(xt) _
=0 (111.9)

ou j représente la densité du courant de conduction.

I11.2.4. Piégeage, dépiégeage et recombinaison de charges

La probabilité de piégeage d'une charge libre dans un piege profond a une corrélation
positive avec la mobilité des porteurs et la densité¢ des pieges profonds. Elle est inversement
proportionnelle a la permittivité [19] :

Pop =e.Nr.p /ey & (IT1.10)
Ou Nyest la densité maximale de pi¢ges en m™3.

La probabilité de dépi¢geage d’une charge piégée dans un piege profond est déterminée

par 1'énergie du picge et la température [2, 4] :

B, = v.exp (—f—;) (IL11)

ou B, yest la probabilité de dépiégeage en s~ et E, I'énergie du piége en eV.
Sur la base du modé¢le de recombinaison de Langevin, le coefficient de recombinaison

entre ¢lectrons libres et trous libres peut étre exprimé par [20] :

Seuwnu = (He + Un)/EoEr (I1L.12)

Selon le modele de Shockley et al [21], les coefficients de recombinaison assistés par
picges entre électrons libres et trous piégés et celui entre électrons piégés et trous libres

peuvent étre exprimés respectivement par les équations III.13 et II.14. Les unités de

coefficients de recombinaison sont C.m 3571,

Sewht = He/EoEr (IIL.13)

Set,hu = Un/Eo&r (IIL.14)

II1.2.5. Equations de I’injection et extraction des charges

Nous décrivons la densité de courant des €lectrons injectés de la surface dans le volume

de l'isolant par le taux de libération de la charge des électrons piégés a la surface
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(équation II1.15) et le courant injecté¢ de 1'¢lectrode de masse dans le volume par I'émission

thermo-ionique modifiée de Schottky (équation II1.16) [4].

Jse(0,8) = Qs(t). varg- €xp (— %) (11L.15)
. _ 2 —eWwp; e eE(LD))
jinj (L) = A T2 exp (ot ).Iexp (kB.T L ) 1] (II1.16)

ou js.(0,t) est la densité du courant des ¢€lectrons injectés de la surface dans le volume de
Iisolant (en A-m™), Jinj(L, t) est le courant d’injection thermo-ionique de Schottky (en
A.m™?), Qg est la densité de charges surfaciques en (C.m™2), Esy est I’énergie du piége de
surface en eV, wy;est la barriere d’injection pour les trous, kg est la constante de Boltzmann,

e est la charge électrique, A est la constante de Richardson.

A l'interface ¢électrode-PI il y aura a la fois un effet sur ’injection et sur l'extraction

d'¢lectrons du diélectrique. Il n’y a pas de barri¢res d’extraction pour les porteurs de charges.
La densité de courant d’extraction des électrons a 1’électrode de masse est de la forme :

Je(L,t) = ngy (L, ). pe- E(L, t) (I11.17)

1I1.2.6. Calcul du courant externe

Le courant induit dans le circuit extérieur par les charges dans 1’isolant, s’appuie sur la

deuxiéme équation de Maxwell :

—

=4 . dD
r=Je+ oo (I11.18)

ou fT est la densité de courant total, j. la densité de courant de conduction, et D I’induction

¢lectrique s’écrivant :
D =¢E (111.19)

Nous considérerons que la permittivité est constante quel que soit le temps.
L’équation III. 18 s’écrit alors :

N
7 -

Jr=j.+ e (111.20)
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I11.3. Méthodes numériques

Dans ce qui suit, nous présenterons successivement les techniques numériques que nous
avons utilisées pour la résolution du modele physique ainsi que l'organigramme général du

modéle.

II1.3.1. Géométrie et grille de discrétisation

Nous avons considéré une structure unidimensionnelle, fonction de 1’épaisseur du
di¢lectrique L. Cette structure est discrétisée uniformément en ¢éléments Ax;
(Ax; = xj41 — x; = 0.01 um). x(1) = 0 correspond a la surface chargée du matériau et
x(n) = Lcorrespond a l'interface entre I'électrode mise a la terre et le matériau. L’épaisseur du

film a été discrétisé en 5000 éléments.

Le pas dans le temps doit d’abord satisfaire le critére de stabilité de Courant-Friedrich-

Levy qui s’écrit de maniere générale:
Ax

At < — (ITL.21)
w

ou At est le pas de temps, w la vitesse de dérive, et Ax le pas dans 1’espace. Le déplacement
d’une charge pendant un temps At doit étre plus petit que la taille de la cellule Ax. A chaque
phénomene ayant lieu dans le matériau (piégeage, dépiégeage, recombinaison) est associé un
pas dans le temps (respectivement At,, At,, At;). Le pas dans le temps final est calculé pour

étre inférieur au plus petit des pas dans le temps calculés précédemment.

I11.3.2. Résolution de I’équation de continuité

La sélection des schémas numériques utilisés pour la résolution a été discutée en détail
par Le Roy [2]. L’équation de continuité est une équation aux dérivées partielles décrivant la

variation spatiale et temporelle de la densité de charges n(r, t) d’une espéce quelconque.

an(# t) n oj(it)

ot T = S(T, t) (HI22)

ou j(7,t) représente le flux et s(7,t) le terme source rendant compte de la création oude la
disparition de charges de I’espece considérée.

L’équation de continuité est généralement résolue par la méthode de Splitting. Cette
méthode consiste a diviser 1I’équation de continuité en deux équations ou en deux problémes :

convection et réaction [4], qui sont les suivantes :
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L’équation de convection :

on(x,t) , 0j(xt) _

o ™ (ITL.23)
L’équation de réaction :
on(x,t)
. =S (I11.24)

La résolution de 1’équation de continuité est assez complexe par rapport a 1’équation de
Poisson. L'équation de convection est résolue en utilisant le schéma décentré d’ordre 3
nommé "QUICKEST" (Quadratic Upstream Interpolation for Convective Kinematics with
Estimated Streaming Terms). Nous avons utilisé un limiteur de flux (ULTIMATE) associé au
schéma QUICKEST, pour diminuer la variation totale des solutions. Les solutions numériques
obtenues pour le schéma QUICKEST+ULTIMATE respectent la convention de positivité et

diminuent les oscillations lors des variations brutales des valeurs.

Pour la résolution de 1’équation de réaction, nous avons utilisé¢ la méthode de Runge-
Kutta du 4°™ ordre classique. Cette méthode repose sur le principe d'itération, c'est-a-dire
qu'une premicre estimation de la solution est utilisée pour calculer une seconde estimation,
plus précise, et ainsi de suite. La méthode de Splitting, dans laquelle la solution de I'équation
de convection-réaction pour un pas de temps At a été divisée en deux sous-étapes
At = At; + At,. Pendant At;, 1'équation de convection (équation II.23) a été résolue en
utilisant la méthode QUICKESTH+ULTIMATE, associée a la convection de charges ;
tandis que pendant At,, la méthode de Runge-Kutta a été utilisée pour résoudre 1'équation de
réaction (équation II1.24). Le résultat de n (x, t) obtenu a partir de 1’équation de convection
est utilis¢ comme valeur initiale pour 1'équation de réaction. Les valeurs des densités de
charges ainsi calculées correspondent aux valeurs des densités pour le temps t + At, en

chaque Ax; et pour chaque espece.

I11.3.3. Choix de I’algorithme

Les flux numériques j (équation de convection) peuvent avoir des formes différentes
selon l'ordre de précision et la méthode d'interpolation. Tous les schémas de résolution
numérique de 1'équation de convection ont le méme contexte. Ils different dans la fagon dont
les flux numériques sont évalués. Par la suite nous allons présenter les deux schémas que nous
avons testés. La figure II1.2 représente la grille de discrétisation unidimensionnelle détaillée

que nous avons utilisée dans notre modele. Les Ax; sont constants.
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Figure I1L.2 : Représentation schématique de la discrétisation de I’épaisseur du matériau.

En intégrant I’équation de convection sur la distance de contrdle, en une dimension sur

Pintervalle [x;_1,x, 1], et sur un espace de temps [t, tx+1], on obtient alors [2] :
2 2

_ _ thtt - thi1 .
[7; (tres1) — M (6] Ax; + ftk"“] (xH%, t) dt — ftkk“] (xl._%, t) dt=0 (1IL.25)
En adoptant une écriture simplifiée, I’équation III. 25 devient :

pk+1 k= _ﬁ(I-k _jk 1) (111.26)
2

1
Ax; i+

L’équation II1.26 montre que la valeur de la densité n{-‘“ s’obtient a partir des valeurs

nketj ik+1' La difficulté principale est de pouvoir déterminer avec précision les valeurs de jl-k+1 ,
2 2

centrées au milieu de I’intervalle [x;, x;41].

L’approximation de jl-k+1 se fait par combinaison linéaire des densités de charges situées de
2

part et d’autre du centre de I’intervalle et les schémas différent par la maniére dont cette
combinaison est faite et dont les densités de charges sont estimées. La méthode la plus simple
pour approximer le flux est de considérer que la densité n{‘ est constante sur ’intervalle

[x;, x;+1]- Selon le sens de propagation des porteurs de charges, on peut donc écrire :

jl-k+1 =w,, 1. nﬁl = wi+1.n{‘ pourw >0 (111.27)
2 2 2
et jKi=w 1nfi=w 1nk ourw <0 (II1.28)
]i+§ i+ i+§ i+ L p .

ouw = U,. E(x,t) est la vitesse de dérive (équation II1.21).

La structure de ce schéma étant dépendante du sens de déplacement des charges, on lui
a donné le nom de "UPWIND" (dans le sens du vent). Dans ces conditions, 1’équation I11.26

s’écrit :

nk*tl = nk <1 - ci%) +c,, 1.0y pourw>0 (I11.29)

2
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etnf*tl = nk (1 + cl.+%> + cl.+%. nk, pourw <0 (II1.30)

At . C A

avec ¢, 1 = W, 1.—— représentant le nombre de courant, qui doit étre inférieur a 1 dans le cas
2 2 2N

d’un schéma explicite. Dans notre cas, les résultats obtenus avec cet algorithme ne sont pas

strictement positifs, contrairement a ce qui a été trouvé dans le travail de Le Roy [2].

Pour diminuer Derreur engendrée sur les résultats (minimiser les oscillations
numériques et donc éviter les valeurs négatives de densité de charges), nous avons choisi un
schéma numérique décentré d’ordre 3 (nommé QUICKEST), développé par Leonard [22]. Ce
schéma est basé sur une interpolation cubique pour les flux instables. L'équation II1.28 peut
donc étre écrite comme suit :

n£<+1 = n{c —C [n::_l - nf_l] (III31)
2 2

avec nﬁi et nf_l représentant les valeurs des densités sur les faces de I'intervalle [x;, x;411] :
2 2

Nit2 Nt~ Ni+Ni
1 1—c? 2
nk, = > [(Mjp1 + 1) —c(nyy; — )] — (3—f) (IT1.32)

i+ SGN(c)
2 —— (M4 = 30444 + 31, —ny4)

avec SGN(c¢) = —1pourc < 0, et SGN(c) = +1 pour ¢ > 0.

Les solutions obtenues avec la méthode proposée (QUICKEST) ne sont pas totalement
exemptes d’oscillations numériques. Nous avons constaté que les oscillations et la diffusion
numérique sont plus faibles que pour le schéma UPWIND. Cependant, pour des changements
brutaux de la solution exacte, la condition de positivité n’est pas respectée. Donc aucun de ces
schémas ne répondent aux critéres recherchés pour la résolution de I'équation de convection.
Néanmoins, le schéma QUICKEST semble étre plus satisfaisant que le schéma UPWIND, car
il y a moins d'oscillations, mais il doit étre associé par un limiteur de flux "ULTIMATE", afin

d'é¢liminer les valeurs négatives.

I11.3.4. Résolution de I’équation de Poisson

La distribution de charges et le potentiel dans l'isolant sont contr6lés par l'équation de
Poisson. Il existe plusieurs méthodes pour résoudre I’équation de Poisson : la méthode des
¢léments finis (FEM) [23], la méthode des ¢léments de fronticre (BEM) et la méthode de
différence finie (FDM) [24]. La méthode FDM est trés appropriée pour effectuer une
discrétisation spatiale dans une forme différentielle. En résolvant une équation matricielle,
nous obtenons le potentiel, a chaque point de la grille. Ensuite, nous pouvons calculer le
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champ électrique au centre de chaque cellule, [x;, x;,1], par I’équation III.1. Cependant, on ne
peut pas obtenir les valeurs du champ ¢lectrique aux points : x = 0 et x = L. Par contre, les
méthodes BEM et FEM, sont discrétisées spatialement dans des formes intégrales en utilisant
l'analyse fonctionnelle. Les avantages des méthodes BEM et FEM sont de pouvoir calculer
simultanément le potentiel et le champ ¢électrique dans le matériau isolant et d'obtenir le
champ ¢électrique en tout point de la grille de discrétisation, notamment sur l'interface
¢lectrode de masse-isolant. Ceci est d’autant plus intéressant parce que la loi d’injection
utilisée dans nos calculs dépend de ce champ électrique. Pour cette raison, nous avons adopté

la méthode BEM dans notre travail pour atteindre une grande précision.

La méthode des ¢éléments de frontiecre BEM repose sur le principe de simplification de
I’équation différentielle en un jeu d’intégrales, sans faire d’approximations. En une
dimension, le probléme peut étre pos¢ de la fagon suivante : sur 1’épaisseur du matériau
limitée par deux points, Q@ et R, d’abscisses respectives 0 et L, une source de charges
d’intensité W est appliquée en un point ¢ de I’intervalle [0, L], et on ajoute un troisiéme point

P d’abscisse x (figure IIL.3).

AOTO
4

©

X

v

A A

v

Figure II1.3 : Représentation schématique de la problématique des ¢léments de fronticre.

L’équation différentielle générale de Poisson peut étre écrite de la manicre suivante :

V() | pQ) _
0x2 + £p =0

(I1.33)
ou V(x) est le potentiel inconnu sur chaque élément A(x) et &p représente la permittivité du
matériau.

Afin de résoudre I’équation différentielle de Poisson, il nous faut introduire la fonction
de Green G, solution de I’équation précédente :

926(x,6) _
S+ 5(x,6) =0 (I11.34)

ou § est la fonction de Dirac. L’avantage de la fonction de Dirac est qu’elle est égale a 0 en

chaque point de I’intervalle excepté a proximité de 1’abscisse ¢ (figure II1.3). L’interprétation
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physique de cette équation mathématique est I’application d’une source unique de charges ¥

en un point ¢ de I’intervalle, la source étant nulle pour tous les autres points.

II1.3.5. Organigramme général du modéele

Le déroulement du programme est donné dans I’organigramme de la figure I11.4. Dans
un premier temps, nous introduisons les valeurs initiales des parameétres utilisés (constantes,
variables d’espace, potentiel de surface initial, densités initiales, coefficients de piégeage,
dépiégeage et de recombinaison). Nous choisissons ensuite la grille de discrétisation et nous
calculons la densité nette de charges par addition des densités des différentes especes de
charges (la charge initiale est supposée nulle). Le champ électrique et le potentiel sont
calculés en tout point du matériau, a ’aide des densités des différentes especes présentes, et
par la méthode des ¢léments de frontiecre (BEM). Connaissant le champ électrique, les
parametres de transport liés a la mobilité et a la vitesse de dérive sont ensuite calculés en tout
point du matériau. Dans notre cas, la mobilité est dépendante de la température. Le pas dans le
temps At est déterminé a chaque itération de simulation, en tenant compte du critere CFL et de
I’opérateur temps pour chaque phénomene ayant lieu dans le matériau (piégeage, dépiégeage,
recombinaison). Le module de transport consiste a la résolution de I’équation de continuité
par Splitting. Ce module permet d’obtenir la densité de chaque espece de charges, libres ou
piégées, pour le pas dans le temps suivant, en tenant compte de la recombinaison, du piégeage

et du dépiégeage.

Les résultats de simulation de 1’évolution du potentiel de surface en fonction du temps
pour différentes températures seront comparés aux mesures expérimentales. D’autres résultats
fonction du temps et/ou de 1’épaisseur du di¢lectrique sont disponibles, mais elles ne sont pas
directement comparables a des mesures expérimentales, afin de permettre une meilleure

compréhension des mécanismes qui ont lieu dans 1’échantillon.
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constantes, variables d’espace, potentiel de surface

[ Initialisation des parametres J initial, densités initiales, recombinaison, mobilité

Initialisation de la grille de
discrétisation

4

Potentiel de surface V(t) J

&

[ Calcul de la charge nette ]

:

[ Calcul du champ électrique

+ At ;

[ Paramétres de transport

4

[ Calcul du pas dans le temps ] Condition CFL

4

[ Module de Transport ‘] résolution de ’équation de continuité

par Splitting

Calcul du courant extérieur J

] résolution de I’équation de Poisson par la BEM

J mobilité, vitesse de dérive

; potentiel de surface, densités de
chaque type de charges, densité
nette de charges, courant de
conduction, champ électrique,
taux de recombinaison

Sortie des résultats:

Figure II1.4 : Organigramme général du modg¢le.
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I11.4. Résultats de la simulation
I11.4.1. Analyse de la sensibilité des parametres du modele

Dans cette partie, nous nous intéressons a 1'analyse compléte de la sensibilité de certains
parametres sur les résultats du modele. II est utile de connaitre 1’influence de chaque
parametre sur les allures et les valeurs numériques obtenues, spécialement quand celui-ci est
difficilement accessible expérimentalement. Donc, le but est de connaitre exactement la
nature des variations causées par le changement d'un paramétre, afin d'adapter les parameétres
pour obtenir un bon accord entre les résultats de simulation et ceux expérimentaux. Les
valeurs initiales des parameétres utilisés sont données dans le Tableau I11.2. Ces valeurs sont
extraites de la littérature [2, 25]. Tous les paramétres sont conservés constants dans I'analyse

de la sensibilité, afin de bien voir 1'impact de ce paramétre sur les résultats simulés.

Parameétres Valeurs
Coefficients de piégeage (s~ 1)
P, électrons Variable
P, trous
Coefficients de recombinaison (m3/C.s)
So électrons piégés/trous piégés 4.1073
S, électrons libres/trous piégés 4.1073
S, ¢électrons piégés/trous libres 4,1073
S; électrons libres/trous libres 0
Mobilité (m?/V.s)
Electrons Variable
Trous
Densité maximale de pi¢ges (C.m™3)
a électrons 208
a trous 208
Hauteur de barriére pour I’injection de Schottky (eV)
Electrons 1.13-1.15
Trous 1.13-1.15
Hauteur de barriere pour le dépiégeage (eV)
Wi Electrons Variable
Weh TTOUS
Densité initiale de charges (C/m3)
Electrons 0
Trous 0

Tableau II1.2 : Définition des différents paramétres du modele ainsi que leurs valeurs
initiales [2, 25].
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a. Variation de la mobilité

Dans cette partie, nous avons fait varier la mobilité des électrons et des trous pour

déterminer son influence sur la variation du déclin de potentiel de surface.

Les valeurs de la mobilité effective extraites de 1’étude réalisée par Min et al [25] sont
de I’ordre de 7.1071® m?/V.s pour le PI, ce qui justifie le choix de la valeur initiale de la
mobilité. Nous avons vari¢ la mobilité des électrons et des trous de 1 décade au-dessus de la
mobilité initiale de 7.10™Y m?/V.s, et de 1 décade en dessous de cette méme mobilité. La
figure III.5 montre 1’évolution du déclin de potentiel de surface pour ces trois valeurs de la

mobilité, pour les parametres de simulation donnés dans le Tableau II1.2.

2500

2000

1500

Mobilité = 7.10""" m*/V.s
Mobilité = 7.10"° m*V.s
Mobilité = 7.107"° m?/V.s

Potentiel de surface (Volts)

1000

500 L . 1 . 1 . 1 .
0 1000 2000 3000 4000

Temps (s)

Figure IIL5 : Déclin du potentiel de surface pour trois différentes valeurs de la mobilité.

Nous remarquons que le potentiel de surface présente toujours une décroissance en
fonction du temps, le taux du déclin de potentiel augmente avec 1’augmentation de la mobilité
des ¢lectrons et des trous. De plus, la variation de la mobilité engendre un changement de
lallure des courbes du déclin de potentiel de surface. Pour des mobilités de 7.1071° et
7.1071> m?2/V.s, le potentiel de surface décroit linéairement avec le temps. Cette linéarité est
observée uniquement pendant le temps de transit #r. Aprés ce temps, la courbe du déclin
s’incurve. Par contre, pour une faible mobilité de 7.1071"m?/V.s, le déclin de potentiel de
surface montre une décroissance presque linéaire dans la gamme du temps explorée. Ce
changement de caractéristique semble dii a la variation du temps de transit. Le temps de
transit 7 est le temps mis par le front montant des charges déposées pour atteindre 1’autre face

reliée a la masse. Le temps de transit est inversement proportionnel a la mobilité. On voit
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donc que si la mobilité augmente, la vitesse de dérive de charges augmente et le temps de
transit diminue. L’augmentation de la mobilité engendre une augmentation brutale du déclin
de potentiel de surface au début du déclin, cela est attribué a I’augmentation de la densité de
charges injectées dans le volume. La variation de la mobilité joue directement sur le
déplacement des charges dans le matériau (vitesse de pénétration dans le volume), ce qui

implique une variation de la densité des charges (libres et piégés) dans le matériau.

La figure II1.6 illustre la variation de la densité de charges (libres et pi¢gées) injectées
dans le film de PI en fonction de 1’épaisseur du film (les €lectrons sont déposés par décharge
couronne a la surface libre du film et les trous sont injectés par effet Schottky a I’¢lectrode de

masse) pour deux différentes valeurs de la mobilité et pour un temps de simulation de 3600 s.
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Figure I11.6 : Variation de la densité de charges libres (a) et piégées (b) en fonction de
I’épaisseur du film pour deux différentes valeurs de la mobilité(t = 3600 s).

Pour une faible valeur de la mobilité (7.10717 m?/V.s), la pénétration et le déplacement

de charges sont relativement lents, ce qui explique la grande valeur de la densité de charges au
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voisinage des extrémités du film. Par contre, pour une grande valeur de la mobilité
(7.107*>m?/V.s), la densité de charges libres au voisinage des extrémités du film est faible
(la densit¢ de charges libres est évacuée du film par recombinaison de charges)
(figure I11.6.b). Pour la méme valeur de la mobilité, nous remarquons que la densité des trous
est relativement grande comparée a celle des ¢électrons. Ce résultat peut étre interprété par la
perturbation du champ électrique, établie par les charges négatives déposées sur la surface
libre ou on voit sur la figure 1.7 une dissymétrie du champ électrique. Or, 1'injection de
charges est fonction du champ ¢lectrique. Les densités de charges injectées dans le volume
diminuent dans le temps. Vu que la valeur du champ électrique a I’électrode de masse est
supérieure a celle a la surface libre, la densité des trous injectés sera grande. Dans la
figure. I11.6.b, on voit que la densité de charges piégées est diminuée avec 1’augmentation de
la mobilité. Cette diminution est attribuée a 1’augmentation de la probabilité de dépiégeages
de charges avec I’augmentation de la mobilité. En effet, ’augmentation de la mobilitg,
augmente la densité de charges accélérées vers le volume, ainsi que la densité de charges

dépiégées.
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Figure II1.7 : Distribution spatiale du champ électrique au cours du temps.

La figure I11.8 représente la densité nette de charges en fonction de 1’épaisseur du film
pour un temps de simulation de 3600 s. Il est bien clair que 1’augmentation de la mobilité
induit une réduction de la densité nette de charges. Plus on augmente la mobilité, plus la
vitesse de dérive de charges est grande et le temps de transit est faible (les charges parcourent
une grande distance en un peu de temps) : le temps de transit des porteurs de charges est de

’ordre de 3 minutes (177 s) pour la mobilité la plus grande (7.1071> m?2/V.s), alors qu’il est
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de plus de 5 heures (17730 s) pour la mobilité la plus faible (7.10717 m?/V.s). Lorsque la
mobilité est faible, les charges s’accumulent aux extrémités du film, et I’injection de charges

est alors fortement diminuée.
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Figure II1.8 : Variation de la densité nette de charges en fonction de I’épaisseur du film pour
trois valeurs de la mobilité (t = 3600 s).

La figure II1.9 représente I’évolution du taux de recombinaison total en fonction du
temps pour trois valeurs de la mobilité. Nous constatons que le taux de recombinaison est nul,
pour une valeur de la mobilité de 7.10717 m?/V.s, ou les charges libres de signe opposé
n’ont pas encore atteint le milieu du matériau, donc il n’y a pas de zone dans le matériau ou
les charges positives et négatives coexistent [2]. Pour une valeur de la mobilit¢ de
7.10716 m?/V.s, le taux de recombinaison augmente jusqu’a atteindre la stabilisation aprés
I’instant ou les charges se rencontrent (au milieu du diélectrique). Ce n'est pas le cas pour des
valeurs de mobilités plus fortes, ou on peut observer un maximum de recombinaison a
l'instant ou les charges se rencontrent, puis une diminution dans le temps. Il est important de
noter que le temps auquel les charges se rencontrent au milieu du film est diminué¢ avec
I’augmentation de la valeur de la mobilité, il est respectivement de 1’ordre de 90 et 1030 s
pour des mobilités de 7.1071° et 7.10™1 m?2/V.s. Ce temps est le temps nécessaire pour
qu'une charge atteigne le milieu du film. L’augmentation de la mobilit¢ entraine une
augmentation du courant de décharge (figure II1.10), et accélére 1’établissement d’un régime
quasi-stationnaire. Ce régime est atteint en quelques secondes pour une mobilité de
7.10717 m?/V.s, alors qu’il existe encore un régime transitoire a la fin de la simulation pour
les plus fortes valeurs de mobilités (7.10715 et 7.1071° m?/V.s). La diminution du courant

(régime transitoire) semble due a la diminution de la densité de charges par recombinaison.
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En effet, pour les deux plus fortes valeurs de la mobilité, le régime transitoire du courant
coincide avec le temps de I’arrivée des charges au milieu du film ou elles se recombineront.
Ce n’est pourtant pas le cas pour la valeur de la mobilité de 7.107 m2.V"1.s71, le taux de

recombinaison est nul, ce qui explique 1’absence du régime transitoire.
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Figure II1.9 : Variation du taux de recombinaison total en fonction du temps pour trois
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Figure I11.10 : Variation du courant de conduction en fonction du temps pour trois valeurs de
la mobilité.

b. Variation du coefficient de piégeage

Dans cette partie, nous avons fait varier le coefficient de piégeage pour une meilleure

compréhension de son influence sur les résultats que nous avons obtenus grace a notre modele
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de simulation du déclin de potentiel. Les valeurs initiales du coefficient de piégeage que nous
avons utilisées sont tirées de la littérature [25]. La figure III.11 montre 1’évolution du déclin
de potentiel de surface pour trois coefficients de piégeage des charges (électrons, trous).
Contrairement au cas de I’effet de la mobilité, la variation du coefficient de piégeage affecte
grandement les résultats de simulation du déclin de potentiel de surface, principalement pour
les temps longs (t >t;). Le taux du déclin de potentiel diminue avec 1’augmentation de la
valeur du coefficient de piégeage. En effet, ’augmentation du coefficient de piégeage induit
une augmentation de la densité de charges piégées, en particulier au voisinage des extrémités
du film (figure II.12), et réduit le champ ¢lectrique. L’injection de charges est alors
diminuée, puisqu’elle est fonction du champ électrique (le champ électrique associ¢ aux
charges piégées n’est pas suffisant pour libérer ces charges) et par conséquence le taux du

déclin de potentiel diminue.
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Figure I1L.11 : Variation du déclin de potentiel de surface pour trois valeurs de coefficient de
piégeage.

L'augmentation du coefficient de piégeage joue aussi un role important sur le taux de
recombinaison total (figure III.13). Comme le montre la figure III.13, pour une valeur du
coefficient de piégeage (7.1072 s71), le taux de recombinaison total est quasiment nul. Le
nombre de charges libres qui traversent le film de PI est trés faible, la majorité des charges
reste bloquée au voisinage des extrémités du film, et une faible quantit¢ de charges a la
possibilit¢ de se recombiner [2]. Par contre, la diminution du coefficient de piégeage
(Pe = Ph = 7.10™* s71) induit une augmentation du taux maximum de recombinaison, avant
de le diminuer pour atteindre un état quasi stable. Nous remarquons que pour les deux valeurs

du coefficient de piégeage de 7.1073 et 7.10* s71, le temps d’arrivée de charges au milieu
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du film est le méme, donc I’augmentation du coefficient de piégeage n’influe pas sur la
vitesse de dérive de charges dans le matériau. En effet, lorsque les électrons et les trous se
rencontrent au milieu du film, le taux de recombinaison montre un pic, puis il décroit. Pour un
coefficient de 7.107%* s71, la densité de charges piégées est relativement faible (figure 111.12),

donc les charges libres vont dériver plus vers I’autre extrémité et se recombineront avec les

charges piégées.

Figure I11.12 :

Figure I11.13 : Taux de recombinaison en fonction du temps pour trois valeurs du coefficient
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¢. Variation du coefficient de dépiégeage

Le coefficient de dépiégeage est principalement li¢ a la barriecre de dépiégeage
correspondant au niveau d’énergie de piéges profonds. La figure I11.14, montre 1’évolution du
déclin de potentiel de surface pour trois valeurs de la barriére de dépiégeage des charges
(€lectrons, trous). Ces valeurs sont tirées de la littérature [25]. Nous remarquons clairement
que la variation de la barri¢re d’injection affecte grandement le déclin de potentiel de surface.
En effet, la diminution de la barriére de dépiégeage augmente la densité de charges dépiégées
(figure II1.15), ce qui justifie ’augmentation du déclin de potentiel de surface. Pour des
valeurs de barriére relativement grandes, la faible décroissance du potentiel de surface est

observée et la majorité de charges reste piégées et ne peuvent pas se déplacer.
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Figure I11.14 : Variation du déclin de potentiel de surface pour trois valeurs de la hauteur de
la barrieére de dépiégeage.

En outre, 1'augmentation de la barricre de dépiégeage diminue le taux maximum de
recombinaison. Comme le montre la figure III.16, pour les trois valeurs de la barricre de
dépiégeage, le taux de recombinaison augmente brutalement en méme temps (~1300 s),
ensuite il atteint un état d’équilibre. L’augmentation du coefficient de dépiégeage n’influe pas
sur la vitesse de dérive de charges dans le matériau. Pour une haute barrieére de dépiégeage de
1.1 eV, le nombre de charges libres traversant le film est trés faible, la majorité des charges
reste piégée au voisinage des extrémités du film (x = 0, x = d), et une petite quantité¢ de
charges libres a la possibilité de se recombiner. Par conséquent, le taux de recombinaison est
traduit majoritairement par la recombinaison des électrons piégés/trous piégés. Par contre,
pour une basse barriére de dépiégeage de 0.7 eV, le nombre de charges libres traversant le

film est grand, un équilibre entre charges piégées et charges libres semble atteint [2].
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Figure I11.15 : Variation de la densité nette de charges en fonction de I’épaisseur du film,
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Figure I11.16 : Variation du taux de recombinaison en fonction du temps, pour trois valeurs
de la hauteur de la barriére de dépiégeage.

d. Discussion

Les parametres physiques ont une influence différente sur les résultats de simulation des
courbes du déclin de potentiel de surface. Ils ont tous un lien avec la densité de charges
injectées dans le matériau et le champ électrique. L’augmentation de la mobilité induit une
augmentation de la proportion et de la vitesse de pénétration de charges injectées (le temps de
transit est inversement proportionnel a la mobilité de charges). En effet, si la quantité de
charges accumulées dans le matériau est grande, le champ ¢électrique crée dans 1’épaisseur de

I’échantillon sera abaissé. Donc les charges déposées sur la surface pénétrent graduellement a
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I’intérieur de [’échantillon par un processus d’injection dépendant du champ. Apres
l'application d'un champ électrique sur le matériau, certaines de ces charges injectées seront
piégées et d'autres se rassembleront au milieu de I'échantillon ou elles se recombineront avec
les charges opposées. En raison de l'accumulation partielle de charges au voisinage des
extrémités du film, un champ électrique interne est créé, ce qui va perturber le champ
¢lectrique externe. Il est normal que tous les paramétres liés a ce champ électrique (génération
de charges dans le film de PI du fait de l'injection Schottky a I'¢lectrode de masse et les
charges déposées a la surface libre du film par décharge couronne), jouent un réle important

dans les résultats de simulation.

Les coefficients de piégeage et de dépiégeage influencent grandement sur les résultats
du modele, car ils peuvent influer directement sur la densité de charges dans le matériau.
Nous avons constat¢ que les coefficients de piégeage et de dépiégeage influencent
principalement les résultats dans la région du temps long, contrairement a la mobilité. En
réalité, les courbes du déclin de potentiel de surface des films de PI sont controlées par
différents mécanismes (mécanisme de conduction avec une mobilit¢ dépendante du champ
¢lectrique et mécanismes de piégeage et dépiégeage de charges [26]). Le processus de
conduction est plus dominant pour un temps court (régime transitoire), alors que les processus
de piégeage/dépiégeage est principalement prononcé dans la région du temps long (régime
stationnaire). La probabilité de piégeage d'une charge libre dans un piege profond a une
corrélation positive avec la mobilité des porteurs et la densité des pieéges profonds et la
probabilité de dépi¢geage d'une charge piégée au centre du piege profond est déterminée par
le niveau d’énergie du pieége [5, 17]. Le processus de recombinaison, qui est localisé

essentiellement au milieu du film, est fortement influencé par la variation du temps de transit.

I11.4.2. Validation du modéle de simulation a partir de mesures expérimentales du déclin

de potentiel de surface

Les parameétres physiques du modéle responsables du comportement du déclin de
potentiel de surface sont déterminés en ajustant les résultats numériques afin d’obtenir le
meilleur accord avec les résultats expérimentaux. Le Tableau II1.4 présente les valeurs
optimisées des parametres du modele. Dans ce travail, nous considérons cet ensemble de
parametres pour analyser les sorties du modele pour différentes températures. Les résultats
expérimentaux décrits précédemment (voir section I1.4 chapitre 1) ont montré que le niveau
d’énergie (profondeur d’énergie) des pieéges profonds augmente avec la température. De
manicre générale, les modifications des autres parameétres en fonction de la température sont
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relativement faibles. Nous supposons donc que les parameétres autres que la mobilité et les
coefficients de piégeage et de dépiégeage des charges sont constants. Il convient de noter que
les hauteurs de barriere de dépié¢geage a des températures différentes ont été choisies en
fonction du niveau d’énergie des piéges révélé par la distribution de la densité de charges
piégées des films de PI (voir section II.4 chapitre II). Les coefficients de recombinaison ont
¢été adoptés a partir de ceux rapportés par Le Roy et a/ [2]. Enfin, les coefficients de piégeage
ont été¢ affinés pour obtenir le meilleur ajustement des résultats. La permittivité relative
communément acceptée &, = 3,4 a été utilisée pour le PI. Les paramétres sont symétriques
électrons et trous, sauf indication contraire. Dans cette

pour les deux types de charges :

section du chapitre, nous montrons les résultats de simulation ainsi que leurs discussions.

Paramétres Valeurs
27 °C 40 °C 60 °C 80 °C
Coefficients de piégeage (s~ 1)
Pe électrons 6.4.1073 | 7.2.1073 | 7.5.1073 9.1073
Ph trous 6.4.1073 7.2.1073 7.5.1073 9.1073
Coefficients de recombinaison
(m3/C.s)
Sy électrons piégés/trous piégés 4.1073
S; ¢électrons libres/trous piégés 4.1073
S, électrons piégés/trous libres 4,1073
S; électrons libres/trous libres 0
Mobilité (m2/V.s)
Electrons 7.10716 1.1.10715 | 1.4.107% 2.1071°
Trous 7.107'° | 1.1.107% | 1.4.107* | 2.10715
Densité maximale de piéges (C/m3>)
a électrons 208
a trous 208
Hauteur des barriéres pour
I’injection Schottky (el)
Electrons 1.13-1.15
Trous 1.13-1.15
Hauteur des barrieres pour le
dépiégeage (eV)
wtre Electrons 0.97 1.02 1.06 1.1
wtrh Trous 0.97 1.02 1.06 1.1
Densité initiale de charges (C/m3)
Electrons 0
Trous 0
Tableau II1.4 : Valeurs des parameétres du modele aprés 1I’étape d’approche des résultats
expérimentaux.
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Les courbes du déclin de potentiel de surface expérimentales et simulées, obtenues sur
un film de PI de 50 um d’épaisseur et pour un potentiel initial V, de 2400 V (E, = 48 MV/m),
sont comparées a la figure I11.17. Les courbes du déclin de potentiel de surface prévues par le
modé¢le montrent un bon accord avec celles mesurées pour quatre valeurs de la température,

qui sont en fait les seuls résultats expérimentaux accessibles.
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Figure II1.17 : Comparaison des courbes du déclin de potentiel de surface expérimentales et
simulée pour différentes valeurs de la température.

a. Profils de densité de charges

La figure III.18 montre les profils de densité nette de charges pour différentes

températures a deux temps de simulation (500 et 3600 s), sous un potentiel initial de -2400 V.

Tout d’abord a t = 500 s (figure III.18.a), nous remarquons qu’a T = 27 °C, peu de
charges (¢électrons au niveau de la surface libre (interface air/matériau) et trous a I’interface
matériau/électrode de masse) s’injectent dans le film de PI. Les charges injectées sont
accumulées dans le film a des distances de I’ordre de 1 X 107> m. Lorsque la température est
de 40 °C, les charges injectées augmentent et migrent profondément dans le volume de
I’échantillon (distances de 1’ordre de 2 x 1075 m). En effet, a faible température, les charges
pénetrent 1égérement dans le volume de 1'échantillon a cause des faibles valeurs de la mobilité
des charges. Lorsque la température est d'environ 60-80 °C, la densité de charges injectées est
grande, et les charges atteignent le milieu du matériau en raison de 1’augmentation de la
mobilité de charges. Quand les charges positives et négatives se rencontrent, elles produisent
une zone d’alternance, de sorte qu’elles entrainent le début de la recombinaison des charges

(figure I11.18.b). En effet, lorsque la température augmente, les charges vont acquérir une
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énergie supplémentaire (énergie thermique) pour surmonter certains pieges peu profonds, et
donc participent au processus de conduction. Nous avons également constaté que la
répartition des charges est symétrique dans le volume du film pour les différentes valeurs de

température.

A t=3600 s (figure I11.18.c), la propagation de charges injectées aux extrémités du film
augmente rapidement et se rencontrent dans le volume de 1'échantillon (formation de la zone
d'alternance a hautes et faibles températures). Il est clairement observé que la propagation des
charges s’accompagne d’une diminution de la densité de charges. Cette diminution est plus
prononcée a haute température. Cependant, la diminution est plus significative pour les trous,

ce qui résulte une dissymétrie dans la répartition de charges dans le volume pour les hautes

r
temperatures.

10°F 1403 (b) —iiue
10 e E L —T=60°C
T 0r S 12009 ] “ree | |—T=80°C
Sﬂ, " ~ £ 2007 =508 —1eae
» 10'F 4 10003 € ] t=500s
[0 (o)) g, 100+
=) © 18 %]
8 10° 5 8004 £
o© © g
(O T 6003 £ .0
S 2 § ]
= © 4004 S ]

2

2 107 g 250]
e = 200 0ot 2a07 w0t eNg' sa0°
g 10° E % Epaisseur du film (m)
8 a 0-

10 -\

200 - zone d'alternance
1075 1

! ! ! ! !
T T T T T
0 1x10°  2x10°  3x10°  4x10°  5x10° 0 1x10°  2x10°  3x10°  4x10°  5x10°

Epaisseur du film (m) Epaisseur du film (m)
1000

() —T=27°C
—~ _ ——T=40°C
= t=3600s T-60°C
=
S
»
5}
<
@
<
3}
[0}
°
[0}
=
|5}
c
he]
‘®
@

R ——
O o001f 6
éplacement de la
zone d'alternance
0,001

1 1 1 1 1
0 1x10° 2x10° 3x10° 4x10° 5x10°
Epaisseur du film (m)

Figure I11.18 : Densité nette de charges en fonction du temps pour différentes températures
(a) t =500 s (valeurs absolues), (b) t=500 s (échelle linéaire),
(c) t=3600 s (valeurs absolues).

Les figures II1.19 et I11.20, montrent respectivement les profils de la densité d’électrons
et de trous libres pour différentes températures a deux temps de simulation (t = 500 s et

t = 3600 s). Nous avons observé l'apparition des paquets de charges au voisinage des
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extrémités des films (électrons a x = 0 et trous a x = d) au début du déclin. L’effet de
la température sur la vitesse de propagation de charges injectées (¢élargissement de la
distribution de charges avec la température) a été également remarqué sur ces figures. Lors de
cette propagation, nous constatons une légére diminution dans la hauteur des paquets
d’¢lectrons, au voisinage de x = 0, avec l'augmentation de la température (ce qui confirme
I’augmentation de la densit¢ de charges injectées dans le volume). Cela est attribu¢ a
I’augmentation de la probabilit¢ de dépiégeage avec la température. De plus, nous avons
remarqué qu’a t = 500 s, la vitesse de propagation des ¢€lectrons et des trous libres augmente
avec l'augmentation de la température, alors qu’a t = 3600 s, on voit que la propagation des

trous libres s’est reculé avec la température.
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Figure II1.19 : Evolution de la densité d’électrons libres en fonction de I’épaisseur du film
pour différentes températures, a) at =500 s et b) a t =3600 s.
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Figure I11.20 : Evolution de la densité de trous libres en fonction de 1’épaisseur du film pour
différentes températures, a) at =500 s et b) a t = 3600 s.
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La figure II1.21 montre la différence dans la distance de pénétration entre les €lectrons
et les trous pour une faible et une haute température (temps de simulation égale 3600 s). 1l est
clairement observé que pour T = 27 °C, les trous et les électrons ont la méme vitesse de
pénétration. Par contre, pour T = 80 °C, nous avons constaté que la distance de pénétration est

accentuée par la température pour les électrons alors qu'elle est réduite pour les trous.
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Figure II1.21: Evolution de la densité de charges libres en fonction de 1I’épaisseur du film
pour deux différentes températures (27 et 80 °C), a t = 3600 s.

La figure I11.22, représente la densité des €lectrons et des trous piégés pour différentes
températures a deux temps de simulation (t = 500 s et t = 3600 s). Il est clairement montré que
la densité d'¢lectrons piégés a diminué avec l'augmentation de la température, tandis que la
répartition d'électrons/trous piégés n’était pas symétrique dans le volume du film a t = 3600 s.
La diminution de la densité d’¢électrons piégés est attribuée a I’augmentation de la probabilité
de dépiégeage avec la température. En effet, a haute température, lors du transport de charges
injectées vers l'autre extrémité du film, leur densit¢ diminue considérablement en raison du
processus de piégeage et les charges piégées deviennent fortement dominantes dans le volume
de I'¢chantillon. Par conséquent, la recombinaison de charges sera effectuée par les charges
libres et pi¢gées. Comme on peut le voir sur la figure 111.23, a T = 80 °C, la probabilité de
recombinaison des charges libres est relativement faible comparée a celle des charges
piégées : la diminution de la densit¢ des charges libres tout au long de leur trajet et en
particulier jusqu'a I’autre extrémité du film est due a la haute densité des charges pi¢gées de

signe oppose.
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Pour mieux comprendre le comportement des trous et des électrons injectés
respectivement dans les interfaces matériau/électrode de masse et air/matériau a haute
température (80 °C), nous avons reporté sur la figure I11.24 pour différents temps de
simulation (50, 100, 300, 1500 et 3600 s), la distribution spatiale de la densité des trous libres
(figure II1.24.a) et trous piégés (figure II1.24.b) ainsi que celle des électrons libres
(figure I11.24.c) et électrons piégés (figure 111.24.d).
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Figure I11.24 : Distribution spatiale de la densité de charges pour différents temps de
simulation, a) trous libres, b) trous piégés, c) électrons libres, d) électrons piégés.

Les résultats que nous avons obtenus montrent que 1’augmentation du temps de déclin
induit une diminution du front de charges libres et pi¢gées. Ce dernier se déplace plus
profondément dans le volume de I’échantillon. Sauf, pour les trous libres et piégés, ou on voit
que la largeur de la distribution du front de charges augmente avec I’augmentation du temps
jusqu’a ce qu’elle atteigne le milieu de I’échantillon a t ~ 500 s, aprés ce temps, qui
correspond au début de la recombinaison de charges, la densité des trous dans le volume du
film commence a diminuer contrairement a la densité¢ des électrons. Ceci s'explique par
plusieurs raisons : a la différence de densité entre électrons et trous injectés dans le matériau

et a la diminution de la mobilité des trous ainsi qu’a l'augmentation de la probabilité du
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dépiégeage de charges des pieges profonds. Cependant, étant donné que la mobilité des trous
et les coefficients de piégeage et de dépiégeage sont supposés égaux pour les électrons et les
trous, donc la différence de densité entre électrons et trous injectés dans le matériau est la
raison la plus probable pour expliquer ce résultat. En effet, lorsque les €lectrons et les trous se
rencontrent au milieu du film, le phénomeéne de recombinaison aura lieu entre les premiers
fronts de charges dans un temps d'environ 500s (voir figure I11.23), ce qui va accentuer la
diminution de la densité de charges. Comme la densité des électrons injectés est supérieure a

celle des trous, un écart entre les deux sera établi.

b. Flux d’injection

La dynamique de l'accumulation de charges positives est contrdlée par 1'injection de
charges (injection Schottky a I’interface matériau/électrode de masse). L’injection de trous a
I’¢lectrode de masse augmente nettement avec |’augmentation de la température

(figure II1.25).
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Figure II1.25 : Variation du flux d’injection des trous en fonction du temps pour différentes
températures.

Nous remarquons qu’au début du déclin de potentiel de surface, les densités de courant
d'émission par effet Schottky a T =27 °C et T = 80 °C sont respectivement de 1’ordre de
3.107° A.m~2 et de 2.107* A.m™2. Par conséquent, la densité de trous dans le matériau a
T=80°C est beaucoup plus élevée que celle a T =27 °C. Les charges positives injectées par
I'¢lectrode de masse peuvent augmenter le déclin de potentiel de surface et distordent la
distribution du champ électrique. Si la température du substrat est €élevée, les porteurs de

charges peuvent acquérir une ¢énergie cinétique suffisante et étre émis par le métal de
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I'¢lectrode dans le matériau (injection au niveau de I'¢lectrode de masse [5, 17]). Cependant,
la durée d’injection de charges par effet Schottky est diminuée avec I’augmentation de la
température, par exemple a T =27 °C, I’injection des trous a été quasiment constante pendant
toute la gamme du temps explorée (3600 s), alors qu’a T = 80 °C, le processus d’injection n’a
duré que les 100 premicres secondes. En effet, I’injection des électrons et trous dans le
matériau se fait par deux différents processus, ce qui induit une dissymétrie dans la quantité et

la durée de charges injectées (¢électrons et trous).

¢. Champ électrique

Afin de comprendre I’influence de la présence de charges a I’intérieur du matériau sur la
répartition du champ électrique, nous avons représenté sur la figure I11.26 la distribution du
champ électrique a deux différentes températures (27 et 80 °C). Une faible réduction du
champ (~ 7 %) pour T = 27 °C, a été observée aux extrémités du film, tandis que, celui au
milieu de I'échantillon restera constant. Par contre, pour T = 80 °C, une réduction remarquable
du champ électrique (~ 25 %) a été constatée au milieu de ’échantillon. En effet, la
diminution du champ électrique avec le temps, au voisinage des extrémités du film, est due a
I'accumulation des charges électriques. Ces charges accumulées créeront un champ interne qui
affaiblira le champ électrique au voisinage des extrémités du film (x = 0 et x = d). Il est bien
¢tabli que, dans le cas des homo-charges (les charges injectées sont du méme signe que le
potentiel de 1’¢lectrode d’injection), le champ électrique sera plus faible a I’interface et plus

important en volume du matériau [27].

A 80 °C, le champ électrique montre un champ électrique maximal F,,, au milieu du
di¢lectrique (x = 25 um) a environ 1000 s. Ce maximum diminue avec le temps en raison du
flux et de la coexistence de charges positives et négatives. Le maximum du champ F,,,, s'est
déplacé vers 1'¢lectrode de masse avec le temps jusqu'a I'atteindre a 3600 s. La diminution du
champ ¢lectrique est attribuée a la suppression de I'accumulation de charges (aux extrémités
du film) dans le volume avec l'augmentation de la température, ce qui signifie que le

processus de transport de charges dépasse le processus d’accumulation a haute température.
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Figure I11.26 : Distribution de champ électrique en fonction de I’épaisseur, a) T =27 °C,
b) T =80 °C.

La figure II1.27 montre la répartition des charges et du champ ¢électrique dans un film de
PI en fonction de 1'épaisseur du film a 3600 s sous une tension de 2400 V pour deux
températures différentes (27 et 80 °C). Il est clairement observé que 1’évolution spatiale du
champ électrique avec différents intervalles du temps est bien corrélée avec I’évolution de la
distribution de la densité nette de charges. Le champ électrique est élevé dans la zone
d’alternance, ou la densité des charges accumulées est la plus faible due a la recombinaison de
charges. En effet, le champ électrique interne est déterminé par la combinaison du champ
électrique appliqué (créé par la densité de charges négatives déposées sur la surface libre du
film) et le champ électrique induit par les charges accumulées. Pour une faible température
(27 °C), au début du déclin (< 100 s), le champ électrique interne est presque déterminé par la
tension appliquée, ce qui permet d'obtenir une distribution uniforme, comme illustrée sur la
figure I11.27.a. Au fur et a mesure que la charge injectée s’étale dans le volume, le champ
¢lectrique va diminuer progressivement aux extrémités (la diminution du champ suit la
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distance d’étalement de charges). A cause de 1'augmentation de la mobilité de charges et de la
probabilité de dépiégeage avec la température (80 °C), la diminution de l'accumulation de
charges sera plus prononcée, ce qui conduit a une diminution massive du champ électrique
aux extrémités ainsi qu’au milieu du film (figure II1.27.b). Comme ceci a ét¢ mentionné
précédemment, apres un temps de 500 s, la densité des trous injectés dans le matériau devient
inférieure a celle des électrons. Donc, 1’étalement de charges négatives dans le volume du
matériau sera plus profond que celle des trous, par conséquent la réduction au champ
¢lectrique est supérieure du coté ou les électrons sont accumulés. Selon 1’équation de Poisson,
la dérivée du champ électrique par rapport a la position est proportionnelle a la densité des
charges accumulées. Par conséquent, la position a laquelle le champ électrique maximum se

produit est polarisée vers I'¢lectrode de masse.
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Figure II1.27 : Répartition des charges et des champs ¢électriques dans un film de PI en
fonction de 1'épaisseur du film at=3600s,a) T=27 °C, b) T =80 °C.

Une autre caractéristique intéressante est que, a T = 80 °C, la densité des charges
mobiles est extrémement faible comparée a celle des charges piégées. Les charges piégées
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constituant la majeure partie des charges d'espace. Par conséquent, la diminution du champ
électrique est principalement introduite par la charge accumulée par piégeage aux extrémités
du film qui induit une diminution de la densité de charges injectés. En bref, dans la zone de

faible champ, le transport est limité par les charges piégées.

d. Taux de recombinaison

La figure I11.28, montre 1’évolution du taux de recombinaison total en fonction du temps
pour différentes températures. On voit clairement que le moment ou la recombinaison
commence (le moment ou les deux especes (€lectrons et trous) se rencontrent) diminue avec
I'augmentation de la température. Ceci s’explique par 1’augmentation de la mobilit¢ des
porteurs avec la température. A 27 °C, le taux de recombinaison augmente progressivement
avec le temps en raison des faibles valeurs de densité et de la mobilité de charges injectées. A
haute température (40, 60 et 80 °C), le taux de recombinaison passe par un maximum, ensuite

il atteint un état quasi stationnaire.
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Figure I11.28 : Taux de recombinaison totale en fonction du temps pour différentes
températures.

De plus, le taux de recombinaison maximal augmente avec la température. Le taux de

3

recombinaison est globalement en dessous de 107 C.m™3.s™1 pour une température de 27

3,571 pour une température de 80 °C. Cette augmentation

°C, alors qu’il dépasse 1073 C.m~
est due a l'augmentation des charges injectées avec la température. Une autre remarque
intéressante est que, apreés un certain temps (1000 s), le taux de recombinaison a 80 °C,
commence a diminuer. Cela peut étre di a la diminution massive de la charge, notamment les

trous, dans le volume du matériau.
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e. Discussion

Juste apres le processus de chargement par décharge couronne, une densité initiale de
charges négatives est déposée a la surface libre du film de PI et un champ électrique résulte a
l'intérieur du matériau. Ce dernier va accélérer les charges négatives déposées et les charges
positives (charges de compensation) provenant de 1’¢lectrode de masse, pour s’injecter dans le
volume du matériau et migres dans les pieges peu profonds vers 1’autre face du film. Elles
peuvent étre capturées par des pieges formés de groupes carbonyle insaturé [28, 29] ou par la
différence de niveau d'énergie entre le dianhydridepyromellitique et 4,4'diaminodiphényléther
[30]. Lorsque les charges sont capturées par les pieges profonds, elles seront accumulées
localement, provoquant une distorsion du champ électrique dans le matériau. Le champ
électrique déformé réduit alors le flux de courant d'émission provenant de 1'¢électrode de
masse. Les charges piégées peuvent étre libérées des pieges profonds par le processus
d'activation thermique lorsqu'elles regoivent suffisamment d'énergie. Lorsque des électrons

libres et des trous se rencontrent dans le matériau, une recombinaison de charges se produit.

11 existe deux sources d'énergie dans notre cas : I’énergie électrique induite par le champ
¢lectrique créé par les charges électriques et I’énergie thermique générée par I’échauffement
des substrats. Signalons que le mouvement des chaines moléculaires sera accéléré en
augmentant la température, le champ électrique ou la force mécanique [31,32]. En effet, d'une
part; l'augmentation de la température de 27 a 80 °C produit une dilatation thermique
induisant une modification de la position de la chaine polymérique et un ¢élargissement de la
taille des pores ; la charge peut alors surmonter ces pores plus facilement et par conséquent
certains pieges profonds deviennent pieges peu profonds [33]. D'autre part, les charges
gagnent assez d’énergie thermique provenant de I’augmentation de la température pour
surmonter certains pieéges profonds et participer au processus de conduction (la vitesse de
transport de charges est accélérée par 1’¢lévation de la température). Par conséquent
I’accumulation de charges diminue, ce qui provoque la diminution du champ électrique au

milieu du film.

En effet, a température ambiante (27 °C), il est tres difficile pour les charges piégées
dans les pieges profonds de surface, de se dépiéger et de migrer dans le volume du matériau.
Par conséquent, les charges dans les pie¢ges de surface, restent a la surface pendant une longue
période et ne contribuent pas au processus du déclin de potentiel de surface, car leurs temps
de rétention seront trés longs. Par exemple, a T = 27 °C, les temps de rétention des charges

piégées dans les centres des pieges de 0.87 eV (piege peu profond) et 0.97 eV (piege profond)
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calculés par 1’équation III.11 sont respectivement 84 s et 3.9 X 103s. A T = 80 °C, les
centres de dépiégeage deviennent plus profonds 1.02 eV (piége peu profond) et 1.1 eV (piege
profond) (voir section 1.4 chapitre II), avec des temps de rétention de 73 s et 1.01 x 103 s,
respectivement. Cela confirme que le dépiégeage des charges dans les pieges profonds de la
surface peut influencer le processus du déclin de potentiel de surface a température élevée. La
dynamique de piégeage/dépiégeage de charges peut affecter la formation ainsi que

I’accumulation de la charge d'espace a haute température.

Le contact entre les électrodes métalliques et les isolants peut former différentes
barriéres de potentiel de contact [34]. Cette barriére de potentiel peut influencer les propriétés
de l'injection de charges. Plusieurs modeles supposent une densité de charges constante ou un
réservoir infini de charges sur les électrodes (contact ohmique): le courant est alors
entiérement controlé par les phénomeénes de transport de charges en volume. En outre, la loi
d'injection par effet Schottky a été utilisée pour décrire 1'injection de charges de la couche de
charges de surface dans le volume [13,14]. Néanmoins, cette couche ne peut pas Etre
considérée comme un réservoir infini de charges comme s'il s'agissait d'une électrode

métallique.

Dans notre modele, I’injection des trous a 1’électrode de masse, par effet Schottky, n’est
pas constante, en raison de la diminution du champ électrique avec le temps. Donc le champ
¢lectrique et la décharge couronne sont les facteurs d’activation de 1’injection de charges aux
interfaces (air-isolant et isolant ¢électrode). Néanmoins, 1’effet de la température sur la densité
des trous injectés a x = d peut étre attribu¢ au fait que le flux d’injection décrit par la loi
d’injection Schottky (équation III.16) ne peut pas refléter totalement le processus physique au
niveau de I’¢électrode de masse. Selon la loi d’injection Schottky, la quantité de porteurs libres
injectés au niveau de I’¢lectrode de masse augmente considérablement avec la température, et
par conséquent, les piéges dans le matériau isolant peuvent étre remplis plus facilement a des
températures plus élevées, ce qui donne une saturation prématurée de la densité des trous
piégés et donc des charges libres a x = d. Ces résultats de simulation nous ont montré que les
charges injectées, a 1’¢lectrode de masse, ne reflétent pas le comportement attendu en
considérant uniquement la barriere d’injection de trous. En effet, ce travail n’est qu’une
premicere étape dans le développement d’un modele capable de prévoir le transport de charges

dans un film de PI, a haute température.
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II1.5. Conclusion

Dans cette partie, nous nous sommes intéressés a la modélisation du déclin de potentiel
de surface que nous avons enregistré sur des films de PI soumis a une décharge couronne pour
différentes températures. La modélisation est basée sur I’élaboration d’un mod¢le bipolaire
numérique de transport de charges permettant de décrire les phénomeénes observés
expérimentalement. Nous avons utilisé la base du modele développé par Le Roy et al [2].
Afin d’obtenir un bon accord entre les courbes du déclin de potentiel de surface mesurées et
simulées, nous avons appliqué ce modele pour mettre en évidence 1’effet de la température sur
la dynamique du potentiel de surface d’un film de PI, qui dépend des processus d’injection et
de transport de charges. Nous avons présenté les résultats obtenus par simulation, ainsi que

I’influence des paramétres de notre modele sur ces résultats.

La modélisation a montré que le déclin du potentiel de surface est majoritairement
influencé par la température. Les données issues de la simulation montrent que les valeurs des
parametres de simulation décrivant la cinétique du déclin de potentiel tels que la mobilité et le
coefficient de piégeage ainsi que la hauteur des barrieres pour le dépiégeage, augmentent avec
I’augmentation de la température. La réduction du champ ¢lectrique au milieu du film est trés
probablement gouvernée par la suppression de 1'accumulation de charges dans le matériau a
température ¢élevée. Le flux d’injection augmente avec 1’augmentation de la température et les
charges positives (trous) injectées par effet Schottky a I’électrode de masse, a haute

température, ne reflétent pas le comportement attendu.
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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 la température sur les évolutions du potentiel de surface d’un film de polyimide
(PI) soumis a une décharge couronne genérée dans la configuration pointe-grille-surface.
Cette technique de mesure du potentiel de surface sans contact au moyen d’une sonde
électrostatique vibrante de type Monroe garde une place dans la panoplie des techniques de

caractérisation du comportement des matériaux isolants. Notre travail avait pour objectif :

- T’étude de D’effet de la température sur les variations du potentiel de surface et du
courant de charge, afin de mieux comprendre I’effet de la température sur les propriétés
électriques des films de PI.

- I’élaboration d’un mod¢le théorique simulant la cinétique du déclin de potentiel de
surface des films de PI pour différentes températures. Cette simulation a été menée pour
expliquer les mécanismes d’injection et de transport de charges responsables du déclin de

potentiel de surface.

Nous avons conduit diverses expériences (mesures du déclin de potentiel de surface, de
la distribution du potentiel de surface, du retour de potentiel de surface et du courant de
charge par décharge couronne) afin d’étudier le comportement des charges électrostatiques
déposées par décharge couronne sur des films de PI, a différentes températures du substrat
(27, 40, 60 et 80 °C). Les résultats obtenus ont montré que la décroissance du potentiel de
surface et le courant de charge sont activés thermiquement avec l'augmentation de la
température du substrat. En effet, lorsqu’on augmente la température, le taux du déclin de
potentiel de surface et I’amplitude du courant de chargement augmentent et le pic initial du
courant disparait. L’augmentation du taux de déclin de potentiel est plus prononcée pour les
fortes températures. Le comportement du courant de charge en fonction de la température du
substrat est en bon accord avec I’évolution du déclin de potentiel de surface. En outre, ces
résultats nous ont également montré que le champ électrique et la température du substrat
n’influent pas de la méme maniére sur le processus du déclin de potentiel de surface, en
particulier au début du déclin. L’absence d’étalement latéral dans le profil du potentiel de

surface confirme I’injection en volume de charges déposées dans les films de PI.

L’étude de I’analyse des résultats expérimentaux du déclin de potentiel de surface pour
différentes temperatures obtenus par une équation bi-exponentielle nous a permis de calculer

la densité de charges piégées. Deux pics liés a la valeur maximale de la densité de charges ont
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été observés. Nous constatons que la tempeérature peut affecter la densité de charges piégées
dans des piéges peu profonds et profonds, ainsi qu’elle peut changer les niveaux d’énergic de
ces piéges. L'augmentation de la température du substrat induit une augmentation de la
densité de piéges peu profonds et une diminution de la densité de piéges profonds. La position
des pics liés aux pieges profonds et peu profonds se déplace vers des niveaux d'énergie
supérieurs lorsque la température augmente. L’augmentation de la température influe

significativement sur le comportement du déclin de potentiel de surface.

Les résultats experimentaux du declin de potentiel de surface obtenus pour différentes
températures allant de 27 a 80 °C ont été théoriqguement simulés en utilisant un modele
mathématique bipolaire de transport de charges s’appuyant sur le modéle de Le Roy. Ce
modele basé sur la prise en considération de 1’effet de piégeage et de dépiégeage de charges
avec la considération d’une mobilité dépendante de la température, est micux adapté pour
décrire I’effet de la température sur la cinétique du déclin de potentiel de surface. La
recombinaison est prise en compte. Nous avons présenté les résultats de simulation obtenus en
utilisant ce modele. L’influence de chaque parametre de notre modele sur ces résultats a été
soulignée. La modélisation du déclin de potentiel de surface pour différentes températures a

révélé les remarques suivantes :

- Le déclin du potentiel de surface est majoritairement influencé par la température.

- Les valeurs des paramétres de simulation décrivant le comportement du déclin de
potentiel tels que la mobilité et le coefficient de piégeage ainsi que la hauteur des
barriéres pour le dépiégeage augmentent avec I’augmentation de la température.

- Les charges positives (trous) injectées par effet Schottky a 1’électrode de masse, a haute
température, ne reflétent pas le comportement attendu.

- La diminution du champ électrique au milieu du film et 1’augmentation de flux

d’injection avec I’augmentation de la température.
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Résumé

Dans ce travail, nous avons étudié les phénomeénes de transport de charges, dans une
plage de température allant de 27 jusqu’a 80 °C, a travers la mesure et 1’étude de 1’évolution
du déclin de potentiel de surface d'un film de PI préalablement chargé par décharge couronne.
Les mesures du declin de potentiel et du courant de charge ont montré que les phénoménes
qui gouvernent le transport de charges dans le Pl sont activés thermiguement avec
I’augmentation de la température du substrat. L’absence d’étalement latéral dans le profil du
potentiel de surface confirme I’injection en volume de charges déposées dans les films de PI.
Les résultats de mesure de la densité de charges piégées ont montré que la température du
substrat peut affecter la densité de charges piegées ainsi que la distribution de pieges dans le
volume du matériau. Ces résultats expérimentaux nous ont permis de proposer un modele
mathématique qui simule la cinétiqgue du déclin de potentiel de surface a différentes
températures. La validation du modéle élaboré est examinée en comparant les résultats
simulés du déclin de potentiel de surface aux résultats expérimentaux.

Mots clés : densité de charges piégées, décharge couronne, polyimide, potentiel de surface,
température du substrat.

Abstract

In this work, we studied the phenomena of charge transport, in a temperature range from
27 to 80 °C,by measuring and studying of the evolution of the surface potential decay of a
corona charged PI film.The potential decay and the charge current measurements have shown
that the phenomena governing the charge transport in the PI are thermally activated with the
increase of the sample temperature. The absence of lateral spreading in the surface potential
profile confirms the volume injectionof deposited charges in the PI films. The trapped charge
density results have shown that the sample temperature can affect the trapped charge density
as well as the trap distribution in the material volume. These experimental results have
allowed us to propose a mathematical model that simulates the kinetics of surface potential
decay at different temperatures. Validation of the developed model is examined by comparing
simulated results of surface potential decay with experimental results.

Keyword : trapped charge density, corona charging, polyimide, surface potential decay,
sample temperature.
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