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Cy [J.kg K™ Chaleur spécifique & volume constant de la cible
d [m] Epaisseur de l'isolant

Dc [m*.s7] Coefficient de diffusion thermique de la cible

de-i [M] Epaisseur de l'interface électrode/isolant2&a.

D [m“.s'] Coefficient de diffusion thermique du liquide

e [C] Charge électronique

E[V.m7] Champ électrique appliqué

E(z) [V.m] Champ électrique local a la position z

Eanode[V-m_l]

Champ électrique a I'anode

Ecathode[v- m-l]

Champ électrique a la cathode

EjleV] Energie d’ionisation du polymere

E. [J] Energie laser

E [J] Energie absorbée par le volume du liquide

Estn [J] Energie laser minimale conduisant a I'ébudlitidu liquide

F(z) [N] Force de Coulomb entre deux électrons

Fo [J.m4] Densité d’énergie surfacique du faisceau laser

G(g) [sans Coefficient produit par la variation de la pernvit# relative du
dimension] materiau avec la pression.

h Constante de Planck

icc(t) [A] Courant en condition de court-circuit

lee-ndt) [A] Courant hors champ en condition de courtuait

icc-sdt) [A] Courant sous champ en condition de courtai

I (t) [W.m™] Distribution temporelle de I'intensité de I'énexdaser

In_anoddAl Courant a I'anode




| n_cathode[A]

Courant a la cathode

J[A.mi9] Densité de courant

k [C.m“V " s Un coefficient défini au §2.4.3.2

kg [J.K] Constante de Boltzmann

m [kg] Masse de la couche solide de la cible alzsurbénergie laser

m* [kg] Masse effective de I'électron

Ns [m™.V7] Densité des états de surfaces dans la bandelitetelu polymersg
8§1.2.2

ns [M™] Densité d’états de surface dus a l'adsorption ndelécules

gazeuses

P(z,t) [N.m?]

Intensité de 'onde de pression

P(z,t) [ N.m“]

Intensité de la pression réfléchie

Qc [J]

Energie absorbée par la surface de la cible

Ra[sans dimension]

Coefficient de réflexion acoustique

Ro [sans dimension]

Coefficient de réflexion optiguka surface du liquide opaque

RpeTair[sans Coefficient de réflexion acoustique a l'interfadeTPair
dimension]

S [J.K'] Entropie du liquide

S [nT] Surface de I'électrode

S [V.9] Surface du pic induit par les charges imag@4.3.2

S [V.9] Surface du pic d’entrée §2.4.3.2

T [K] Température

t [sans dimension]

Temps caractéristique

Ta[sans dimension]

Coefficient de transmission acoustique

Teputition [K]

Température d’ébullition du liquide

-

ti [S] Temps

Tinitiate [K] Température initiale

ty [S] Durée de I'onde de pression

tr [S] Temps de relaxation ou de propagation de kowe pressiol
dans le volume de liquide chauffé

u(®) [V] Tension mesurée hors champ a l'instant t

u(t)corrigd V1 Tension mesurée hors champ a l'instardarrigée du coefficient
d’atténuation

Ucal(ti) [V] Tension calibration mesurée lors du tir délration a I'instant t




v [m.s]

Vitesse de I'onde de pression dans l'isolant

V [V] Tension inter-électrodes appliquée

Ve [m] Volume de la cible chauffé par I'absorption dénérgie du laser
Vm’] Volume de la couche de la cible absorbant I'éigerg

Veolt) [V] Tension en condition de circuit ouvert

Vol [m] Volume de liquide opaque absorbant I'énergieabet

Z[Q] Impédance électrique de mesure

z[m] Position dans I'épaisseur du matériau

Zair [kg.m*.s7] Impédance acoustique de l'air

z; [m] Position du front de I'onde de pression

zi[m] Position de I'onde a l'instant t

Zisolant [kg . m_z-s_l]

Impédance acoustique de I'isolant

ZmadM]

Position ou I'énergie potentielle est maximale

ZpeT [kg.m'z.s'l]

Impédance acoustique du PET

Zq [m]

Position de la queue de I'onde de pression

oa [M™]

Coefficient d’atténuation de I'onde acoustique

B [sans dimension]

Coefficient de renforcement du champ

B [K™] Coefficient de dilatation thermique du liquide
Bs[C.V'.mT] Constante Schottky

AP [N/m] Variation de pression

AT [K] Variation de température a la surface deiltdec

At [s] Période d’échantillonnage lors de I'acquaitidu signal
e [F.m] Permittivité diélectrique

€a [Sans dimension]

Absorptivité de la surface deiltée

& [sans dimension]

Permittivité relative

Hopt [M™] Coefficient d’absorption optique du liquide

M [mM] Profondeur de pénétration thermique pendantdlaée d¢g
limpulsion laser

Pair [Kg.M”] Densité volumique de I'air

pc [kg.m”] Densité volumique de la cible

pi [kg.m”] Densité volumique du liquide

Po [C.M7] Une densité de charge volumique donnée §1.1.3

ppeT [Kg.M™] Densité volumique du PET

pv [kg.m”] Densité volumique de l'isolant




P (2) [C.m7]

Densité de charges volumique a la position z

CaA, OB [sz]

Densités surfaciques de charges sur les électfoees

v [eV] Affinité électronique du polymere

e [Pa’] Compressibilité du matériau

o Coefficient de compressibilité du liquide

I' [sans dimension] Coefficient de Griuneisen

d(z) [eV] Energie potentielle d’'un électron hors etpa la position z

Dc(gaz) [eV]

Barriére de potentiel avec adsorptiommigecules gazeuses

d(vide) [eV]

Barriére de potentiel sans adsorptiemtblécules gazeuses

Dt [e\/]

Hauteur effective de la barriére de potentiel

Dno(2) [eV]

Energie potentielle d’'un électron hors eipen tenant compte g
la charge image

le

Dis [eV] Travail de sortie du polymére
D, [eV] Travail de sortie du métal
@, [eV] Barriere de potentiel a franchir pour I'élemt a l'interface)

électrode/isolant sans tenir compte de la charggénet du champ

Dsc (2) [eV]

Energie potentielle d’un électron sousuetp en tenant compte
la charge image

deV] Barriere de potentiel pour un trou au contettrode/isolant
Ke [W.m™.KY Conductivité thermique de la cible
T[9 Durée de I'impulsion laser
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INTRODUCTION

Lorsque le champ électrique auquel il est sountiglesé, un matériau diélectrique est
le siege d’'injection de charges électriques. Cesgas sont susceptibles de se déplacer et/ou
de s’accumuler, en particulier a proximité des rfiammes. Ces accumulations de charges
modifient la distribution du champ électrique démsnatériau. Les renforcements locaux de
champ peuvent engendrer des phénoménes suppléresmtanjections de charges, voire des
phénomenes d’arborescences électriques au seinatirian. Celles-ci peuvent conduire a
plus ou moins long terme a la rupture diélectrigige I'isolation. De fagon générale, la
présence d’'une accumulation locale de chargesastdérée comme un facteur a l'origine du
vieillissement d'un isolant [0.1]. Vis-a-vis du lsssement du matériau, la notion de champ
seuil d’injection en découle.

Les études des mécanismes d’injection et de tranggocharges ont connu un essor
depuis une vingtaine d’années grace au développeteetechniques permettant de mesurer
sous champ ou hors champ la distribution des cbhadgas I'épaisseur d’un isolant. Ces
études ont été consacrées en particulier a I'adledecables souterrains de transport d’énergie
qui remplacent de plus en plus souvent les caldgers non isolés. Pour les matériels sous
tension continue, la corrélation entre I'accumuolatde charges d’espace et le claquage a été
établie et des facteurs de renforcement du chamsguija 8 fois le champ moyen ont été
observés grace a ces techniques [0.2].

La plupart des isolations fonctionnant sous tensaternative, les études se sont
également consacrées a établir dans quelles comgliies charges d’espace peuvent étre
injectées sous tension alternative [0.3]. Un dejgabifs de cette thése est donc de faire
évoluer le dispositif de mesure de charges d’espacdant au laboratoire afin de pouvoir
soumettre les échantillons a des tensions alteesati

La température favorise les processus d’injectiande transport des charges.
L’'injection de charges d’espace a été mise en écelelans un grand nombre de conditions
de champs et de températures. Néanmoins, les éséavmmunément admises en physique
du solide (effet Schottky ou effet Fowler-Nordheim¢ permettent pas d'expliquer les
phénomenes observés dans les polyméres. En particoks théories ne permettent pas
I'interprétation de l'injection des charges pous l&aibles niveaux de champs électriques
appliqués. De plus, les défauts de répétabilitéoaconstatés sur des matériaux de méme
origine [0.4] conduisent a s’interroger sur I'imgaonce de certains paramétres des interfaces
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injectrices (nature du métal de I'électrode, rugoslu matériau, modification d’états de
surface suite & un vieillissement).

La méthode de I'onde de pression, ou méthode LIRBef-Induced Pressure Pulse),
gue nous utilisons, consiste a générer une ondgstigoe impulsionnelle a partir d'un laser
pulsé (YAG) qui tape sur une cible épaisse en mé&tatte onde en se propageant dans la
cible puis dans lisolant va induire un courantgdncircuit extérieur qui est I'image de la
distribution des charges d'espace présentes dswlarit. Pour améliorer la sensibilité de la
mesure, la cible est recouverte d’'un liquide. Pooimparer quantitativement le role des
parametres d’interface, il est nécessaire quensilsiéité de mesure soit stabilisée.

Pour mener cette étude, un matériau de référegté ehoisi. Il s’agit du polyéthylene
téréphtalate (PET). Ce polyester est utilisé eotedechnique pour I'isolation de moteurs ou
de condensateurs. Il a été assez peu étudié centait aux polyéthylenes d’isolation des
cables.

Plutét que de faire varier champ et températurer pdodenir différents spectres de
densité de charges dans le matériau, nous avomdistod’étude uniquement sur l'aspect
injection, bien qu’il ne soit pas possible de faalestraction du transport de charge. La
température d’étude de 60°C permet d’accentugpiésomenes d’injection par rapport a la
température ambiante tout en restant en-dessolastdmnsition vitreuse. Le champ faible de
6 kV/mm permet de rester dans une gamme réalista-vis des applications.

Cette thése se compose de cing chapitres :

Le premier chapitre est consacré a une étude pralphique sur l'injection des charges
dans les polymeres sous tension continue et teatiemative. Nous présenterons les théories
sur l'injection des charges dans les solides etpl@sametres gouvernant l'injection des
charges dans les polymeéres.

La technique LIPP utilisée est présentée dans lexiélme chapitre. L’analyse
mathématique des signaux mesurés sous champ eftchansp lors de la propagation de
'onde de pression est rappelée. Nous présentoasm#thode simple pour obtenir une
estimation de la densité de charges a l'intérieulrigolant.

Le troisieme chapitre est consacré aux différemdetiniques expérimentales. Nous
présentons en particulier les évolutions de lauteli’essai et le nouveau systeme de mesure
de charges qui fonctionne en continu et en altérnat
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Afin d’optimiser la résolution spatiale et la repuatibilité de la mesure, l'interaction
laser-liquide a été approfondie pour différentsiiligs (transparents ou pas a la longueur
d’onde du laser) et selon son énergie. Ceci comesl# quatrieme chapitre.

Le cinquieme chapitre compare dynamique des chadgEspace et transitoire de
courant et examine l'influence sur I'injection deats parametres d’interface.
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CHAPITRE 1. ETUDE BIBLIOGRAPHIQUE SUR L’INJECTION D ES
CHARGES DANS LES POLYMERES

1.1. GENERALITES

Les matériaux utilisés dans l'isolation électriquee se comportent jamais comme des
isolants parfaits. Ils sont susceptibles de segaralectriquement par des mécanismes dont la
nature est connue et décrite théoriguement dartgires situations idéalisées. Dans les
situations concretes rencontrées dans les appinsatindustrielles, il est difficile voire
impossible, d’avoir une approche théorique tantskegémes sont complexes et souvent mal
définis au niveau microscopique. Il est donc esskerdans le cadre d’'une application, de
conduire des essais selon des techniques permédtanesure de la charge générée ou
susceptible de I'étre, pour des conditions expémtales données [1.1].

1.1.1. Définitions

1.1.1.1. Charges d’espace

Les charges d'espace sont constituées de charghssrépositives ou négatives, de
nature électronique ou ionique contenues dansldigo Leur concentration est telle que
I'électro-neutralit é n’est plus respectée dansvtédume qu’elles occupent. Le champ
électrigue macroscopique est donc modifié.

1.1.1.2. Charges capacitives

Les charges qui apparaissent sur les électrodés uiapplication d’un champ aux
bornes d’'un matériau sont appelées charges caaciti

1.1.1.3. Charges induites

Les charges induites par les charges d’espacdaalisées sur les électrodes. Dans le
cas d’'un diélectrique d’épaisseur d et de surfacaii de deux électrodes A et B, les charges
induites sur les électrodes A et B par la denstélthrge (z) sont respectivementy et og,
données par les relations [1.2] :

d-<z>Q . :
Op=———— equation 1- 1
A d S q

<z>Q . :
Oop =— - equation 1- 2
B d s q
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d
[zp(2).dz

Ou:<z >=0d— équation 13
[p(2)dz
0
0 d
S [ p(2)dz équation 1- 4
0

Avec :p(z) : Densité volumique de charges.
1.1.1.4. Homocharges et hétérocharges

Les homocharges et les hétérocharges correspoadertharges d’espace a proximité
des électrodes. Les homocharges ont la méme pgotaré I'électrode adjacente tandis que les
hétérocharges ont un signe opposé (Figure 1- 1)

O —O o— |+ isolan =] o0
Anode Cathod: Anode Tl |Cathode
a) b)
R et 8
Tonn S
O [« Isolan ] [O o— [ Isolan : —O
Anode| | (cathod: Anode| [ i | Cathode
T I
C) d)

Figure 1- 1 : Homocharges : charges positives a I'anode (a), charges négatives a la cathode (b).
Heétérocharges : charges négatives a l'anode (c), charges positives a la cathode (d).

1.1.2. Mécanismes de génération des charges d’espac
Les charges d’espace dans I'isolant peuvent étrérgés par

* Injection a partir des électrodes.

» Electro-dissociation d’espéces neutres.

* Interaction de la matiere avec des rayonnementssants ou des particules
énergeétiques.

» Lors du processus de fabrication du matériau (ieg@sy additifs)
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La Figure 1- 2 représente quelques mécanismesrogajion de charges d’espace dans

un isolant.
Champ électrique appliqué
—_—= 7
— — o — Charges liges :
_ i Oy (Z - e -
¥ (__T) oo C__T,/' k__’_') polarisation des dipdles
- I Porteurs ioniques
R s intrinséques ou extrinséques
L
L = . .
L r_\lli_l_\'___ oS E!ectrpdlssomatlon
s} — < | d'espéces neutres
< 8
i ol | Injection d'électrons ala
~ g cathode et de trous a I'anode
~ Interaction avec
e des rayonnements
@*—- ionisants ou des
- particules énergétiques
Isolant

Figure 1- 2 : Mécanisme de génération des charges d’espace dans lisolant [1.1]

1.1.3. Influence des charges d’espace sur les comtpments des isolants

L’effet majeur de la présence de charges dans éladatiique est la modification de la

distribution interne du champ électrique.

a) V=V, p=0  b)v=0 O V=Y, d) V=+Vo
Cas d’homocharge€as d’hétérocharggs

Figure 1- 3 : Charge d'espace et champ électrique [1.1]
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La Figure 1- 3 illustre la modification du champr pa présence de charges dans un
isolant.

En présence d’homocharges, le champ est renforcé arvolume et atténué a
I'interface. C’est I'inverse en présence d’hétéarges.

Le champ électrique au voisinage des électrodest gieel renforcé de 5 a 8 fois par
rapport au champ appliqué aprés application d’'ensivn continue [1.3]. Ces renforcements
locaux du champ électrique peuvent étre respornsaldela dégradation rapide de lisolant
donnant lieu a des décharges partielles ou a tesemcences.

1.2. INJECTION DE CHARGES DANS LES POLYMERES SOUS TENSION
CONTINUE

1.2.1. Injection de charges a l'interface métal/idant : cas d’'une interface parfaite
1.2.1.1. Hauteur de la barriere.

L’état des interfaces joue un réle prépondéransdamection de charges. La nature
des matériaux constituant l'interface modifie lé@pomeénes d’injection étant donné que le
travail de sortie de I'électron dépend du métaletode. La présence d'impuretés, d’'oxydes
ou de liaisons pendantes aux interfaces peuvenbrsgorter comme des sites piégeurs de
charges. Dans la suite de ce paragraphe nous alkagigger ces défauts d’interface et ne
considérer que l'effet de la nature des matériaintetface. L’interface métal/isolant est
considérée comme parfaite.

a. Pour l'injection d’électron

En I'absence de champ électrique, lors de la mismetact de I'électrode métallique et
du matériau isolant, selon la théorie des bandds15], les niveaux de Fermi s’alignent. La
Figure 1- 4 représente les niveaux énergétiques électron prés du contact métal/isolant
parfait en I'absence d’un champ appligdg, est le travail de sortie du métal qui représeate |
barriere de potentiel qu’un électron libre dansniétal doit franchir pour atteindre le niveau
du vide. Apres contact, les niveaux de Fermi duafrettde l'isolant sont alignés et la barriere
de potentiel a franchir par I'électron est abaisséd’affinité électronique de lisolant La
nouvelle barriere de potentiel a franchir pour lecton du métal esb,= @, . . Pour le
polyéthyléne, certains auteurs annoncent une #ffédectronique négative [1.7]. C'est-a-dire,
apres contact avec le polyéthylene, la barriérneatentiel augmente.
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Niveau de vide
Bande de conduction

(% D,

Isolant

Métal

Figure 1- 4 : Diagramme d’énergie au contact métal - isolant

La présence du champ électrique renforce I'abaisseite cette barriere de potentiel.

La force image représente l'interaction entre umarge et un plan métallique supposé infini.
L’effet image et le potentiel induit par la chaigege sont représentés sur la Figure 1- 5.

S’il y a un électron, de charge -e, a une distande I'électrode, dans I'isolant, la force

d’interaction est déterminée par la loi de Coulamb
équation 1- 5

2
-e
F(z) = —
41e (22)
Plan conducteur (électrode) D,
§
3
Ligne de champ 0 emmTTTT 7
/’,l’::’ S I//
(é’\l—_‘_’_‘_'_' ______ ! Potentiel induit par la chari
L ORI ! image
NI 1 2
+ e
Charges -*} ! P(2) = -
induites su-*} ! l6.mez
~ o 1
RO 2 I
‘ Métal Isolant
a) b)
Figure 1- 5 : Lllustration de l'interaction entre la charge injectée et ['électrode. (a) Ligne de champ entre la charge

injectée et les charges induites sur le plan conductenr de ['électrode. (b) Diagramme énergétique illustrant la forme de
la barriere de potentiel correspondante.

L’énergie potentielle d’'un électron hors champ,seule la charge image intervient, est

déterminée par la relation suivante :
18



oo 2 2
I—edz— e E

5 -— éguation 1- 6
S 4TE (22) 16 Z

Ppe(2) = [ F2)dz=
z

L’énergie potentielle d’'un électron sous champtéigee E est donc décrite par :

Dge(2) =P (2) - eEz équation 1- 7
, . . ) . do_(2) . _
Cette énergie potentielle est ximaale a z=gax pourd— =0 ce qui donne :
z
Zmax = x| — équation 1- 8
M4\ neE

L’équation 1- 7 pour z=g.xS’écrit :
evekE

OscZmax) =——7— équation 1- 9
SC\“~max 2\/%

La hauteur de barriéx®, est donc abaissée de la quamgiée—E
TE

La hauteur effective¢ de la barriere de potentiel a franchir pour I'élec est donc:

e |eE . :
Do =Py ——,|— équation 1- 10
eff 0o oV TE q
La Figure 1- 6 représente I'abaissement de la drarrde potentiel d’un contact

métal/isolant sous I'action d’'un champ en tenambgte de la force image.

Niveau de vide

_1/ e
176 fmax 4\ n.e.E Bande de conduction

DO . : (1)
of |f
. 3)

Métal
\\\\\\\\\\\\\

(2)

Isolan
-eEz

D

Figure 1- 6 : Abaissement de la barriere de potentiel d’un contact métal/ isolant sous l'action du champ électrique
en tenant compte de la force image. lllustration des mécanismes d'injection de charges : (1) injection Schottky, (2)

injection par effet tunnel, (3) injection tunnel assisté thermiquement ou effet Fowler Nordheim
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b. Pour I'injection de trou

Le modéle de l'injection des trous est présentélaufigure 1- 7. La hauteur de la
barriere de potentiel des trous est donnée par:

Oy =Eg+X-Pp équation 1- 11

Ou : @ : Hauteur de la barriére de potentiel pour leggr@V).

Eg : Energie d'ionisation du polymere (eV).

Niveau de vide =)= = = == = = -

o B I N

. R

Métal
%// ™ o0 Bande de valence
Injection de trou

Figure 1- 7 : Diagramme en énergie du contact métal/ polymeére sans état de surface

1.2.1.2. Contacts aux interfaces

J.J. O'Dwyer [1.8] a rappelé qu’il existe deux tgpde contacts aux niveaux des
interfaces : les contacts ohmiques et les contdotgiants.

a. Contacts ohmiques

Un contact ohmique, respectivement a la cathodd'ahode, est défini par :
Ecathode= 0 (sans tenir compte de I'émission d’électron aanode).

Eanoge=0 (sans tenir compte de I'émission de trous a I'a)od

Les contacts ohmiques apparaissent soit dans leucisjection se fait sans barriére de

potentiel a franchir, soit dans le cas de charge®iges a l'interface lors de l'irradiation de
I'échantillon.

b. Contacts bloguants
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Un contact bloquant, respectivement a la cathoda &anode, est défini par les
courants :

In_cathode= 0 (sans tenir compte du champ a la cathode).

Ip_anode=0 (sans tenir compte du champ a I'anode).

Ces conditions correspondent au cas ou les basriéee potentiel métal/isolant ne
peuvent étre franchies.

Les deux types des contacts décrits précédent$ pamété identifiés fréquemment en
pratique. En effet, l'injection de charges dépermhsdla majorité des cas du champ
d’interface. Dans ces cas, les courants d'injectespectivement a la cathode et a I'anode
s’écrivent :

I'n cathode= fn (Ecathodd Pour l'injection des électrodes a la cathode

Ip_anode= fp (Eanode POUr I'injection des trous a I'anode.

fo et f, correspondent a des fonctions.
Pour linjection des électrons a tathode, il y a deux mécanismes qui ont été plus
particulierement étudiés : I'effet Schottky et fagftunnel.

1.2.1.3. Effet Schottky

L’injection Schottky est I'émission d’électrons arpr d’'un métal (cathode) vers la
bande de conduction d’'un matériau. L'électron daitjuérir suffisamment d’énergie pour
franchir la barriere de potentiel qui existe atBiriace métal-isolant.

La densité de courant générée par effet Schottkit ad’équation :

&, -Bs+/E
J:AR_DTzexp{— 0 Bs cathode]

équation 1- 12
KT

Arp: Constante de Richardson-Dushman pour [I'émissigdhermoélectrique,

aremk,’ o o . ] . .
A, :TB =1210°(Am™K ™) siI'environnement de I'électron n'intervient pas.

h : Constante de Planck.

ks : Constante de Boltzmann.

m*: Masse effective de I'électron (rme si I'environnement de I'électron
n’intervient pas).

e : Charge électronique.

®, : Hauteur de la barriére de potentiel.
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[ 3

. o, e

Bs : constante Schottky determiné par la relafir+ e
TE

Ecathode : Champ électrique a la cathode.

Cette loi est généralement vérifiece par la déperelahnéaire de la fonction
logarithmique de la densité du courant J en fondtie la racine carrée du champ a la cathode.
Le courant d’injection Schottky est trés fortemdépendant de la température et n’intervient
que pour les champs supérieurs & 100 kVrfitl].

La détermination du champ a la cathode est diffieih raison de la distorsion de champ
produite par les charges d’espace. Taylor et Lg@i9] ont proposé une théorie plus
complexe en se basant sur la théorie de Schotikyont tenu compte de l'influence des
charges d’espace a la cathode en prenant en cdanfoiece image induite sur I'électrode. Le
potentiel d'image s’écrit sous la forme :

Ke
(az)"

K est une constante qui tient compte de linfluerd®s charges et de la

P(z)=- équation 1- 13

permittivité diélectrique.

a et n sont des constantes positives ajustables.

La densité du courant devient alors :

n

(OPE *eEnTl . ,
J=Ap_pT?.exg-—2 [I3<T équation 1- 14
Newt| -0 L
Avec B = (_”J R P équation 1- 15
a

Taylor et Lewis ont trouvé pour n les valeurs (819,45 pour le PET et le PE avec des
électrodes en aluminium [1.9].

1.2.1.4. Effet tunnel

L’émission par effet tunnel de la surface d’'un rhéans le vide a été décrite par
Fowler et Nordheim en 1928 [1.10]. Ce phénoméneliéstu caractére ondulatoire de
I'électron qui a la possibilité de passer a travemge barriere énergétique sans avoir une
énergie supérieure a celle-ci si sa longueur d'@sd®ciée est plus grande que I'épaisseur de
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barriere. C’est un effet purement quantique. Pdushamp appliqué est éleve, plus cet effet
est favorisé (Figure 1- 8).

Avec le modeéle le plus simple (barriere triang@aisans effet image) et a la
température de O K la densité de courant Fowlesrdheim obéit a [1.4, 1.8] :

J= AEZ.ex{—Ej équation 1- 16
Ou:
3 *\1/2 +,3/2
A=__© ot B= 4.(2m )" g
8.7Th.® 3h.e

La représentation en échelle log-log de?Jfermet de contrdler si le mécanisme
d’injection peut étre lié a I'effet tunnel.

Niveau de vid

17( Bande de conductit

.

NN -eEpz -eE.z

k\%\\e&\t\\{l\\\\ Isolan

Figure 1- 8 : Plus le champ est élevé, plus leffet tunnel est favorisé (E,>E,)

L’effet tunnel ne se manifeste que lorsque le chaheptrigue dépasse des valeurs de
I'ordre de 100 & 1000 kV.mmMm En dessous de ces valeurs, le courant d’injectionel est
négligeable [1.1].

Les effets Schottky et tunnel sont identifiés pluti@ns les matériaux dédiés a la
microélectronique ou les couches isolantes sontesintypiquement au plus de I'ordre du
micrometre.

1.2.2. Injection des charges aux interfaces avecgsence d’'états de surface

Par construction, un polymeére posséde dans la itéagtes cas des états de surface avec
des impuretés chimigues (oxydation, adsorption decales suite a la rupture de chaines ...)
et des défauts physiques. Ces états de surfacmgaspondent a des piéges pour les porteurs
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de charges positifs ou négatifs sont susceptibdemddifier les phénoménes d’injection en
fonction de leur niveau énergétique [1.11, 1.12].

La Figure 1- 9 illustre les différentes barriédespotentiels que les porteurs de charges
doivent franchir en fonction de I'état de surfacepblymére. L'influence du champ n’est pas
prise en compte. Deux types d’états de surface exvisagés, un état de surface favorisant
I'injection de charges négatives (cas b, Figur®)let celui facilitant I'injection de charges
positives (cas c, Figure 1- 9)[1.18].

E E \ E
®g ~— ¢ ®a g
Dy
Er Er o¢ Er
EV EV L—’. ® EV
(a) ] (b) ) (©)
Sans état de surface  Etat de surface donneurs Etat de surface accepteurs
o=y —x Py =Pp—x Dy =Py +x

Figure 1- 9 : Comparaison de la barriere de potentiel dans le cas parfait et les cas avec des états de surface ; le rond
sur les diagrammes représente les électrons. Le nivean inférienr et le nivean supérieur respectivement de la bande de
conduction et de la bande de valence sont notés E- et E,.

Pour une interface parfaite, la barriere de poded est fixée uniquement par le travail
de sortie du métal et I'affinité électronique disdlant®y = ®,, —x . Lorsque des états de
surface apparaissent, en fonction de leur natecepaeur ou donneur, la barriere est abaissée
ou augmentée. Cela peut expliquer que la natumaétal utilisé comme électrode n’a aucun
effet dans certains cas. Ce sont les états decsudiai gouvernent l'injection plutdt que la
barriere de potentiel intrinséque au métal etsdliént parfait [1.18].

La Figure 1- 10 représente le diagramme énergétiguéassemblage PET - électrode
métallique en présence d’états de surface. Avanbieact, les états de surface de I'isolant
sont remplis & une énergigo en dessous du bas de la bande de conduction ¢Flgur0 a).
Lors du contact, si le travail de sortie de I'étede métallique est inférieur a celui du PET les
électrons du métal vont remplir les états de serfades. Ces états de surface se situent a une

énergie®. au dessous de la bande de conduction. La deresitétdts de surfacesMans la

bande interdite peut étre estimée par la formul&l] :
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€ (cbis _cbm)_(cbco _CDC)
de-i g Do —Pe

Ng = équation 1- 17

Ou :
Ns Densité des états de surfaces dans la bandditatgn®.eV?).
€. Constante diélectrique de la couche d’interface.
d.; : Epaisseur de l'interface (m).
g : Charge (C).
®,, : Travail de sortie pour le polymére (eV).

@, : Travail de sortie pour le métal (eV).

Métal PET
® T ®
m cDIS m
_ (DCO
7 = 7
Negl ¥--%
-0
=0+
=0+
A 2
a) b)

Figure 1 - 10 : Contact entre le PET présentant des états de surface et un métal. (a) Avant contact et (b) apres
contact [1.17]

La surface du polymére peut adsorber des molécgéeeuses, particulierement
I'oxygene. Ces molécules d’oxygene piegent facileintes électrons en raison de leur affinité
électronique importante. Les phénomenes obserVédexface métal-polymére en présence
d’états de surface apparaissent également avemientace polymere — gaz adsorbé (Figure
1- 11). Le nombre des états surfaciques peut étimé par :

Ng = %(qnc(gaz) - ®(vid)) +%(cbc(gaz) — . (vid)) équation 1- 18

q°dc-i

Ou:
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ng: Nombre des états surfaciques dus a l'adsormt@molécules gazeuses (m
ZeVvh.
®_(vide) : Barriere de potentiel sans I'adsorption de maleés gazeuses (eV)

®.(ga? : Barriére de potentiel avec adsorption de mokghzeuses (eV)

— N -
(O _ d. | P(vide)
(DC(VIde) mN ¢C(ga$
s
Ny _FL_ ......... - ;T;._i/_._

N

IYYYYYXINNAT|

-

Z

Figure 1- 11 : Effet de la présence des molécules gazgenses absorbées par la surface du polymere sur la barriére de
potentiel

1.2.3. Influence d’'une métallisation

Le contact métal polymére peut étre réalisé a mpadftin contact direct électrode
massive en meétal - polymere ou par contact d'ueet&lde déposée par évaporation sur le
polymére. Le type de contact peut modifier I'injenta l'interface métal/polymeére.

Avec un contact direct, plusieurs phénomeénes pauntarvenir :

L’adsorption des molécules de gaz (par exempleyiére) a la surface du polymeére.
Les sites d’adsorption jouent le role de sites @igget renforcent l'injection des charges
[1.12].

Les microcavités a 'interface polymere-électrodeseive génerent des états de surface
qui agissent sur I'injection [1.13-1.15].

Les micro-décharges susceptibles d’apparaitrentetfiace électrode-polymeére dans la
couche de gaz agissent comme sources de charges.

L’évolution des distributions de charges dans IePRI{polypropylene polymérisé en
utilisant du métallocéne comme catalyseur) en fonadu type d’électrodes utilisées (contact
direct ou électrodes évaporées) est donnée suglaeFl- 12. Il apparait clairement sur les
distributions que l'injection est favorisée lorsdas électrodes ne sont pas métallisées.
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Figure 1- 12 : Distribution des charges d’espace obtenne par les mesures PEA  dans (a) +Al/ M-PP/-SC, (b)
+Al/ M-PP/ Al evap/ SC et (¢c) +.Al) Al évap/ M-PP au champ 0,5 MV'/ em, 40°C ; SC : Semiconductenr
[1.12)].

1.2.4. Influence de la nature de la métallisation.

L’'injection a l'interface métal/polymére dépend ahi§guement du travail de sortie du
métal et de I'affinité électronique du polymereinjéction de charges dans le matériau est
susceptible de changer en fonction de la natunmékal choisi comme électrode. En effet la
barriere de potentiel au niveau de l'interface tétete isolant augmente donc avec le travalil
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de sortie du métal. Il existe plusieurs études 'oiéluence des métaux d’électrode sur
I'injection des charges : type des charges injac(ékctron ou trou) et quantité des charges.

1.2.4.1. Polyéthylene naphthalate (PEN)

Kojima et al [1.16] a partir de mesures de couraetsonduction ont mis en évidence
sur un film de PEN de 12m métallisé avec de I'aluminium et de l'or, pour ddsmps
continus compris entre 10 a 100 kV/mm, que le auucdke conduction est contrdlé par
I'injection des électrons et que celle-ci est ghaportante avec des électrodes en aluminium
(Figure 1- 13).

107|_® Al- PEN- Al
A Au™ - PEN - Al

10°

107

Courant (A)
S

10 100 10° 10*
Tension (V)

Figure 1- 13 : Courant en fonction la tension appliquée avec du PEN de 12 fima 25°C[1.16]
1.2.4.2. Polyéthylene téréphthalate (PET)

Des mesures de courants de conduction sur un 8IRET de um [1.17] ont montré
également que l'injection était favorisée avec @estrodes en aluminium par rapport a celles
en or (Figure 1- 14).

Takai et al [1.18] en étudiant les photo-courantsus film de PET de 12 um avec des
électrodes de natures différentes ont montré quecdéhodes en aluminium et en cuivre
favorisaient I'injection des électrons dans le PE&.hauteur de la barriére de potentiel au
contact AI/PET et Cu/PET est respectivement 2,839 eV (Figure 1- 15)
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Figure 1- 14 : Courant d'absorption a 0,66 s en fonction du champ avec ['échantillon Melinex 442 (PET) de
9 UM avec la surface d’électrode 0,8 cn’ a 100°C [1.17]
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Figure 1- 15 : Caractéristiques pour l'injection a partir de la cathode Al et Cu [1.18]

D’autre part, dans [1.19], I'étude de photo-cousaatpartir d’'une irradiation 300-475
nm sur un film de PET de 23 um métallisé par évatpmm avec de I'aluminium montre une
injection de trous en accord avec les résultat€amins et Wintle [1.20]. Par ailleurs, dans
[1.17, 1.21] des mesures de courant thermo-stimetéde dépolarisation par irradiation
électronique sur du PET avec des électrodes enofitne une double injection attribuée a des
électrons et des trous ; par contre pour I'or,eséirjection de trous est mise en évidence.
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1.2.3.3. Polyéthylene (PE)

L’influence de la nature du métal d’électrodes @& €tudiée par Mizutani et al [1.22]
dans le PE sur la base de mesures de photo-coanstsdes électrodes en aluminium et or
sur un film PE de 1@m. Ces auteurs ont indiqué qu’il 'y a que des ckangégatives qui
sont injectées dans le PE. Cependant, Y. Suzuakiext mesurant les charges d’espace dans
un film PE de 10@m métallisé avec des électrodes en Al et eraA0°C et sous 1,2 MV/cm
pendant 80 minutes par la méthode LIPP [1.23] ndiqué la dépendance de la nature du
métal d’électrode sur le type de l'injection desargjes. Avec les électrodes en Al, les
électrons sont injectés dans le PE et avec lesréflss en Au, les charges injectées sont les
trous. (Figure 1- 16)

0.6 b Cathode en Al : 12 L C'athode en Au :
4 04 ' < 038 '
E o» L Cathode | E 4} Cathode
L 1 - '
5 o == e e e : 5 [ re—d LN N e
5-0:f | 04T
o 04| : SN !
206 - Anode 12 F : Anode
| X i 1
0 100 0 100
Position (jam) Position (pm)
a) b)

Figure 1- 16 : Mesures LIPP sous champs apres 80 minutes de 'application de la tension avec les électrodes
miétallisés par Al (a) et Au (b) d’un film PE 100 um, 60°C, 1.2 M1/ cm

1.2.4.4. Polyéthylene a base densité (PEBD)
L'injection des trous est plus importante avec étectrode en aluminium qu’en or

(Figure 1- 17). Cette différence est attribuée drawail de sortie de I'aluminium inférieur a
celui de l'or.

LDPE(195pm)

/4
7

/

Densité des charges

Position (o)

a) b)

Figure 1- 17 : Distribution des charges d'espace dans le configuration (a) Au(-)/ PEBD/Al+) et (b) All-
)/PEBD/ Au(+) dans la condition du conrt-circuit aprés la polarisation par la tension 10-1" avec I'épaissenr
du film de PEBD 200 um [1.30]
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La Figure 1- 18 représente la densité du couraribection du champ électrique avec
les différentes électrodes métallisées [1.24]pfHaait que la hiérarchisation des métaux varie
avec le niveau de champ appliqué. L’aluminium pdedé travail de sortie le plus faible mais
son courant de conduction n’est jamais le plusdyr&ous champ électrique supérieur a 30
kv.mm?®, des charges négatives sont injectées avec lesagles en aluminium et en or,
tandis que des charges positives et négativesisj@ctées a la fois avec les électrodes en
indium et argent [1.24].
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Champ électrique (kV/mm)

Figure 1- 18 : Densité du courant en fonction du champ électrique continu dans PEBD avec les différentes

électrodes métallisées

1.2.4.5. Autres polymeéres.

Des mesures de photo-courant sur d'autres polym@rely (2-chloro-p-xylylene)
(PCPX)[1.25] et poly (p-xylylene) (PPX)[1.26]) saent également l'influence des métaux
d’électrodes (cuivre, or, argent, étain, plombjrahium) sur I'injection des trous. (Figure 1-
19).

(FPhotocour ant) o (unit arbitraire)
(Photocourant)™® qunit arbitraire)
-
T

/]

0 30 4

Energie de photon (eV) Energie de photon (eV}

a) b)

Figure 1- 19 : Caractéristique Fowler des photo-courants avec différentes anodes, cathode en Au transparent dans
tous les cas ; 0,83MV .cni’ a) dans PCPX [1.25] ; b) dans PPX [1.26]
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Il apparait une tendance a I'augmentation de ladrarde potentiel avec la diminution
du travail de sortie, ce qui est conforme a la tiedoour des trous, comme la Figure 1- 20.

A

N
]

Mg Injection des trous

Pb

Barriére de potentiel (eV)

3 F ® sn
Poly(p-xylylene)
(PPX)
2 L
1 1 1 =
3,5 4,0 4,5

Travail de sortie (eV)

Figure 1- 20 : Barriére de potentiel avec différents meétanx [1.26].

Pour le poly(N-Vinylcarbazole) (PVK) Reucroft et @& [1.27] ont étudié l'influence
des métaux utilisées comme les électrodes suetiin des charges par les mesures du
photo-courant. Ces auteurs ont indiqué que le pbotwant est controlé par les trous et
I'injection des trous n'apparait que lorsque levaiihde sortie des métaux est supérieur a 3,8
eV. L’injection des trous ne peut pas étre obteaua cathode et si le travail de sortie est
inférieur a ce seuil.

K.Kaneco et al [1.28, 1.29] ont étudié l'influende la nature des électrodes sur
I'injection des charges dans les polymides avecniesures des charges d’espace par la
méthode PEA. lls ont indiqué que sous le champtrdee 50 MV/m (50 kV/mm) a la
température ambiante, il n'y a pas dinfluence détah sur l'injection des charges. Les
homocharges positives et négatives sont observdedlectrodes correspondantes.

1.2.4.6. Conclusions

A partir de cette étude bibliographique sur I'eftit la nature des électrodes, nous
pouvons donner les conclusions suivantes :

Le type de charges (électron ou trou) injectéeseni@pdes métaux utilisés comme
électrode. Parfois, pour un polymere et un métahddes types de charges injectées ne sont
pas identiqgues pour tous les auteurs. Le Tableali @résente une synthése des types des
charges injectées avec certains polymeres
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Tablean 1- 1

Electrode| Au Ag Al In Cu Sn
Polymeére
PEN électron - électron - - -
[1.16] [1.16]
- - Electron - Electron -
[1.18] [1.18]
PET Trou [1.17, | - Trou [1.19, | - - -
1. 21] 1.20]
- - électron et | - - -
trou [1.17,
1.21]
Poly(N- Trou avec les métaux ayant des travaux de somiérgurs 3,8 eV
Vinylcarbazole)
(PVK)
Poly (p-xylylene) Trou [1.26] | Trou[1.26]| Trou[1.26]] Trou[1.26] Tud1.26] | Trou [1.26]
(PPX)
Poly (2-chloro-p- Trou [1.25] | Trou[1.25]| Trou[1.25]] Trou[1.25] Tud1.25] | Trou [1.25]
xylylene) (PCXP)
Electron - Electron - - -
Polyéthyléne (PE) [1.22,1.23] [1.22,1.23]
Trou [1.23] | - - - - -
Electron Electron - - -
Polyethylene a base [1.24] [1.24]
densité (PEBD) , § . .
électron et | électron et | électron et | électron et | - -
trou [1.30] | trou [1.24] | trou [1.30] | trou [1.24]

A faible champ électrique, I'influence de la natules électrodes sur I'injection des
charges dans les polyméres n’est pas significalleer les polyimides, aucune influence de
la nature des électrodes n’est mise en évidencampérature ambiante méme pour des
champs de 50 kvV/mm.
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1.2.5. Influence de I'état de surface
1.2.5.1. Influence de la rugosité de la surface polymére

La surface du polymére n’est pas parfaite. Des gdraents de sa rugosité conduisent a
des modifications du potentiel induit par les cleargnages [1.31, 1.32]. Des renforcements
du champ local par rapport au champ moyen applapparaissent a l'interface polymere
métallisation. L’injection de charges est donc f&sée lorsque linterface présente une
rugosité.

Le calcul du renforcement du champ local dépendaderme géométrique du relief
présent a la surface du polymere. Pour un religbene de demi-ellipsoide (Figure 1- 21), le
facteur de renforcement du champ est [1.33] :

3

B= 4T, _ C : 1 équation 1- 19
E  ap? [Inc+a_c}
b a
Figure 1- 21 : Forme de demi-ellipsoide.
avec é=a-b’

Si %»1, alorsE =1, I'équation devient :
a

2
B :a—z.% équation 1- 20
b {In b —1}

34



2
R L , L aa
Le champ a I'extrémité du pic est renforce. Il egt

1
b {Inza—l}
b

champ appliqué. Si a est 10 fois plus grand gue bhamp renforcé est environ 50 fois plus

fois plus grand que le

grand que le champ appliqué. Ce calcul ne prencepasompte l'influence des interactions

entre demi-ellipsoides voisines. Taleb et al [1.@4f indiqué que le renforcement du champ
local peut étre d’environ 6. Les calculs détailltschamp local sur une interface rugueuse
sont donnés dans l'article [1.34].

1.2.5.2. Influences du traitement de surface paycanement ultraviolet (UV)

Les UV participent souvent a la dégradation desymeétes isolants. Des chaines
moléculaires sont rompues et jouent alors le réleahtres piégeurs. Des produits (ions) issus
de la décomposition du polymere sont susceptiblagpdraitre. lIs se comportent comme
source de charges. Cette modification de la strealu polymere agit donc directement sur
I'injection de charges. Des résultats sont donrads d1.35] concernant le comportement du
PET apres irradiation UV. Des charges négativesiagigsent apres traitement. Pour d’autres
polyméres traités par UV il a été reporté égalerdestchangements de comportement [1.36].

1.2.5.3. Influence de I'oxydation

La dégradation des polymeres (UV, décharges par)elfavorise généralement
I'oxydation qui se traduit fréquemment par la fotima de groupes carbonyles C=0 [1.37].
Ces dipbles agissent comme sites piégeurs. lisfrantlles caractéristiques de l'injection et
la mobilité des charges [1.38]. La Figure 1- 22réspnte l'injection des électrons via des
états localisés représentant des sites piégeurs.

Le courant de conduction peut augmenter considémadit avec I'oxydation du
polymére [1.40, 1.41] (Figure 1- 23Pes mesures de charges d’'espace avant et apres
oxydation ont également mis en évidence des chasgsndans les distributions spatiales de
charges (Figure 1- 24).

Bande de conduction

Er

Niveau localisé

. N

Métal Polymere

Figure 1- 22 : Injection des charges via les états surfaciques [1.39, 1.40]
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Figure 1- 23 : Caractéristigne de la densité de conrant J-Q ponr du PEBD @.10° V.ew'' ; 60°C) ; O est le
coefficient d’absorption de infraronge a 1715 e, [1.40, 1.41]

- 1,6
e e e - _:___
< -N\-1 < o8
s |y =
S -08f----------Y-----mmoe- i 8 -08
: 1,6
100 0 100
Pasition m) Position @m)
(a) PEBD non oxydé (b) PEBD oxydé

Figure 1- 24 : Distribution des charges d’espace dans le PEBD (a) et le PEBD oxydé (b) apres 70 mn de
polarisation sous un champ 0,8 MV .cm™ a 60°C [1.23].

1.3. INJECTION DES CHARGES SOUS TENSION ALTERNATIVE

De nombreuses études ont été entreprises poueetadidistributions de charges dans
les polymeres sous tension continue. Beaucoup nuénsésultats ont été publiés sur la
réponse en alternatif. Cependant, des techniquesedere de charges d’espace [1.42-1.54]
ont été mises en ceuvre pour évaluer en alterfiaflience dela fréquence [1.46, 1.55-1.60],
de l'angle de la phase [1.55-1.57,1.61], du chameptéque [1.48, 1.57, 1.62-1.68], de la
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nature dumatériau d’électrode [1.61, 1.62, 1.67, 1.69, 1.&0]e temps de vieillissement
[1.57, 1.70-1.72] sudes distributions de charges dans les polymeresaniéins, les
publications sur les distributions de charges eermdtifs ne sont pas nombreuses et
concernent essentiellement les polyéthylenes té8PER), basse densité (PEBD) et haute
densité (PEHD), pour les applications aux cablesgentension.

1.3.1. Modele bipolaire

Le processus d’injection et le piégeage des chages tension alternative peuvent étre
décrits par un modéle bipolaire dans lequel lesgd®injectées dépendent du champ a
l'interface électrode/isolant. Dans ce modele, &sctrons injectés pendant l'alternance
négative de la tension sont piégés a des niveaperfitiels [1.73] et profonds [1.74]. lIs
forment une petite zone de charges d’espace @&rfatte métal isolant. Lors de I'alternance
positive suivante, les électrons dans les piegesppefonds, sous I'action du champ qui a
changé de polarité sont extraits au niveau de ci@de adjacente. Le champ devient
simultanément suffisamment important pour injeds trous dans le matériau. Une partie de
ces trous injectés peut se recombiner avec desaiscencore piéges. Les trous restmit
piégés a des niveaux énergétiques plus ou moinr®. Le processus d'injection,
d’extraction et de recombinaison est illustré suFigure 1-25.

Maximum de la
E & recombinaison des charges
v’ \
/ N
Ei+
Angle‘de la phase
1o 1BQ) 60
Ei-
Q 4 Injection Injection des
des trous elecirons
J AngleLds la phase
. -~
Extraction et Extractionet
recombinaison recombinaison
des élecorons des rous

Figure 1- 25 : Processus de Uinjection/ recombinaison/ extraction des charges dans une période de la tension
alternative. Ei+ et Ei- représentent respectivement le seuil de champ pour Uinjection des charges positives et
négatives [1.69].
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Deux possibilités de recombinaison existent en riteéd.a premiere concerne la
neutralisation directe d’'un électron de la bandecaleduction avec un trou de la bande de
valence. Ce processus s'accompagne généralemerna émission radiative qui a une énergie
égale a la largeur de la bande interdite. Ce typeedombinaison est peu probable dans les
polymeéres en raison de leur largeur de bande itgedardportante (>8eV). Le deuxieme type
de recombinaison, beaucoup plus probable, quiaé&téj décrit, concerne une recombinaison
avec un site localisé. Dans le cas d'un électrbpeut éventuellement dans un deuxieme
temps se recombiner avec un trou de la bande dductan. Ces mécanismes d’injections et
de recombinaisons sont illustrés sur la Figure6l- 2

Electron
) ® Bande de conduction

O @) O Bande de valence
Trou

Figure 1- 26 : Différents types de recombinaison [1.75]

Dans [1.77] les auteurs soulignent que I'injectidrie transport des charges positives et
des charges négatives dans le polyéthylene nepssraymétriques. La présence des charges
résiduelles lorsque la tension passe par zéro’gbsdnce de champ électrique) contribue a
une situation de déséquilibre de la distributios dearges positives et négatives [1.69].

1.3.2. Influence de la fréquence

L’injection des charges dans les polyméres dépemdadfréquence de la tension
appliguée. A trés faible fréquence, l'injection ddwarges est similaire a celle obtenue en
continue. Lorsque la fréquence augmente, la qéaaéis charges injectées diminue.

La Figure 1- 27 représente la charge totale damsliene du PER sous 40 kV.nmina la
température ambiante. Les charges positives ettimégaaccumulées pendant une période
sont intégrées a partir des signaux de la mesuchatge d’espace par la méthode PEA [1.55,
1.56]. Lorsque la fréquence est supérieure a 0,lleHdéveloppement et I'accumulation de
charge d’espace ne sont plus observés aprées uleepgeiode.

Cette notion de seuil est mise en évidence égalepagrMontanari et al [1.57] pour du
PER (Figure 1- 28) en utilisant la technique PEAnjEau et al [1.77, 1.78] en utilisant la
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technique LIPP n’'ont pas détecté de charges steakaes le PER a 50 Hz pour un champ de
20 kV/mm lorsque I'échantillon est placé a 20°Cqment 4 heures.

Dans [1.53, 1.67, 1.71] on trouve également cettiton de seuil de fréquence avec
guelquefois des résultats contradictoires concerhiajection a 50 Hz. Cette discordance
dans les conclusions n’est pas surprenante, lfwigiles différents polyéthylenes étant
différente. Ces matériaux, selon les fabricantypeuavoir des comportements différents en
raison de la nature et de la concentration degitddiilisés.

Période T
80 40 10 4 I min 10s Is 01s 20ms
00 Cans o " ' AR
6“ 1 - XLPE
2 o O Charge positive
= uﬂ—-—-—: # Charge négative
"’ ’
o . @ o
v
=~
s 50
=
v
S
p[l
= .
! e -
0 B R e o —
Lal | T | baal A | ol AL
DC 10} 102 0.1 | 10 50
Fréquence £ {(Hz)
Figure 1- 27 : Evolution fréquentielle de la charge dans le PER sous 40 &1/ mm a température ambiante.[1.56
,1.57].
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Figure 1- 28 : Evolution fréquentielle de la charge dans le PER sous 55 k1" mm a température ambiante
[1.58]
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Quels que soient les niveaux de seuil identifiegaut souligner que ce seuil dépend
également de la sensibilité de la méthode utili€&eseuil doit étre corrélé a d’autres types de
mesures pour conclure sur un seuil physique.

1.3.3. Influence du champ électrique

L’injection des charges dans le polymére dépendialischamp appliqué. Lorsque ce
champ dépasse une valeur seuil d'injection, lesgesasont injectées dans le polymere.

Laurent et al [1.57, 1.68], sur la base de mesteesharges d’espace effectuées avec la
technique PEA et de mesures d’électroluminescentents en évidence les champs seuils de
trois types de polyéthyléne. Les résultats obt@énb8 Hz sont reportés dans le Tableau 1- 2.
Les seuils obtenus avec les deux techniques soilases. Le seuil peut donc étre considéreé
comme un seuil physique. Ces seuils sont relatinerpeoches des seuils obtenus sous

tension continue.

En désignant le « caractéristique X » [1.43, 1482, 1.63] qui représente la relation
entre 'amplitude des pics d’entrée et de sortigfarction du champ appliqué, Y.Ho et al
[1.48] ont démontré que le champ seuil d'injectidm polyéthylene réticulé vieilli sous
tension alternative 30 kYmm pendant 24 heures est de 9 kV/mm.

Tablean 1- 2[1.68)]

Matériau Champ seuil efficace (kMmm) a 50 Hz Champ seuil continu
(kV/mm) obtenu par
Electroluminescence PEA PEA
PEBD 8 9 10
PEHD 12 13 11
PER 11 11 12

1.3.4. Influence de la phase

Les mesures de charges d’espace en AC ne donnemégpmémes résultats selon la
phase a laquelle la mesure est effectuée [1.55-1LF8]. Un exemple de distribution
illustrant la dépendance en phase de la distribwggi donné sur la Figure 1- 29 pour un PER
de 500 um polarisé a 0,2 mHz sous 40 kvV/mm a températureiartd La quantité de

charges varie considérablement pour les différgritases.
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Figure 1- 29 : Dépendance de la distribution des charges d’espace dans le PER en fonction de la phase de la
tension alternative 0,2mHz [1.55, 1.56]

1.3.5. Influence de la durée d’application de la tesion

Le temps de polarisation peut modifier la quardiéécharge contenue dans le matériau.
En effet, les charges injectées pendant une ddarhahce et piégées sur un piege profond ne
sont pas extraites ou ne se recombinent pas néesseat lors de la demi-alternance
suivante. Dans ce cas, un phénoméne d’accumuldéiatharges peut apparaitre au cours du
temps avec phénoméne de saturation. Apres 20 bldegation a 50 Hz sous 50 kV/mm, une
saturation apparait dans le PEBD a températureaameb{Figure 1- 30) [1.70].

Les mesures sont réalisées hors tension. DansRe @te stabilisation de la charge est
également mise en évidence apres 100 mn sous Bnk\&/ 1 mHz (Figure 1- 31) [1.57]. Les
mesures sont effectuées pour une phase de 0°etwiftemps de polarisation sur I'injection
de charges a également été reporté dans [1.53,1L8H ou les temps a partir desquels des
charges sont détectées a la fréquence 50 Hz spdatevement de 7h, 10 jours et 2 mois. Les
matériaux et les conditions expérimentales poutgdes sont différents.
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Figure 1- 30 : Charges stockées dans le PEBD au conrs du temps sous tension alternative 50 £V .mmi’ ; 50 Hz
[1.70].
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Figure 1- 31 : Charges stockées dans le PER au cours du temps sous tension alternative 55 &1/ mm, 1mHz ;
Langle de la phase 0° [1.57]

1.3.6. Influence de la nature du matériau utilisé @amme électrode

Nous avons rappelé dans § 1.2.1, I'impact théordjudravail de sortie sur la barriere
de potentiel que doivent franchir les charges hbesl’injection dans le matériau. En AC,
linfluence du métal a été étudiée dans le PER69, 1.79] a partir de mesures
d’électroluminescence (EL). L'influence du métaét#® mise en évidence. La Figure 1- 32
représente les champs seuils a partir desquebctféluminescence est détectée et le flux
lumineux correspondant pour différents types deamét(indium, argent, fer, cuivre)
caractérisés par des travaux de sortie différémtshamp d’apparition de 'EL diminue et la
lumiere émise augmente avec la diminution du tftal@sortie. Ces études montrent que I'EL
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dépend de phénomenes d’injections aux niveaux ukesfaces meétal-isolant. En AC, la
nature du métal semble gouverner les mécanismagction.

4 Champ senil (MV/cm)
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6,25
R.SO O O .
Dispersion des résultats
5,35 — -
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Figure 1- 32 : Champ seuil d’électroluminescence et flux luminenx corvespondant pour plusienrs métaux. [1.69]
G. Chen et al [1.70] ont montré également des fijes différentes avec des électrodes

en or et en semi-conducteur pour le PEBD a 50 Hgu(e 1- 33).

Par contre Bamiji et al [1.61] avec la PEA n’ons p@uvé de dépendance du métal sur
I'injection dans le PEBD a 60 Hz. La différence aemportement pourrait étre attribuée a la
sensibilité de la mesure ou aux états de surfiiagerface métal/polymere.
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Figure 1- 33 : Comparaison de la distribution des charges dans le PEBD aprés 6 b de polarisation sous tension
alternative 50 Hz, 50 &1/ mm avec les électrodes en or et en semi-conductenr [1.70]

1.3.7. Conclusions

- Les mesures de charge d’espace sous tensionaiter concernent essentiellement le
PE (PER, PEBD, PEHD).

- La densité des charges accumulées dans le matin@nue avec I'augmentation de la
fréquence de la tension appliquée.

- Lorsqu’elle est observée, la charge contenus lamatériau se stabilise au-dela d’un
certain temps de polarisation.

- Les charges d’espace ont été mesurées a 50 ldzddaRrEBD mais pas dans du PER.
L’injection de charges a été détectée a 50 Hz darRER vieilli.

- L'influence de la nature du matériau d’électral@té observée par certains auteurs
mais pas par d’autres.
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CHAPITRE 2 : METHODE DE L'ONDE DE PRESSION LIPP

2.1. PRESENTATION DE LA METHODE

La méthode de 'onde de pression induite par impoliser a été initiee et développée
en France, au début des années 80 par Laurencpui¢ ADreyfus et Lewiner [2.1, 2.2].
Cette technique de caractérisation est connue Bacr®nyme LIPP pour Laser-Induced
Pressure Pulse (LIPP).

Dans ce paragraphe, nous rappelons brievementilespes de la méthode de I'onde
de pression utilisée pour la mesure de distribstamcharges. Des détails sur la méthode sont
donnés dans les références [2.3-2.9] .

2.1.1. Principe de la méthode

Considérons un matériau isolant plan contenantdesyes négatives en dengfe) et
des dipOles permanents. Deux électrodes sont dieposur deux cbtés du diélectrique.
L’épaisseur d’isolant doit étre suffisamment faidievant la largeur des électrodes pour que
'on puisse supposer que les grandeurs ne dépermgiemtde la direction z qui est
perpendiculaire au plan des électrodes.

Figure 2- 1 : En condition de court-circuit un courant est mesuré lors du déplacement localisé des charges sous

Ueffet de 'onde de pression.

Supposons une onde de pression se propageant’éemantillon a la vitesse du son
(Figure 2- 1). Les positions Bt z correspondent respectivement a la position dut fden
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'onde et a la queue de l'onde. Sous l'action diecperturbation mécanique, la structure
atomique et moléculaire est déformée. Dans la ztmeompression, les charges liées au
réseau sont déplacées. Cela produit une faiblefroation de la répartition des charges dans
I'isolant et une variation des charges induiteslssirélectrodes. Selon I'impédance du circuit
extérieur, la variation des charges induites ssr deux électrodes A et B génere une
différence de potentiel en condition de circuit eivou un courant en condition de court-
circuit. L’évolution temporelle du signal de tensiou de courant contient des informations
sur la distribution spatiale des charges d’espacdeochamp.

2.1.2. Génération de I'onde de pression

L’'onde de pression dans cette méthode est généréédmpact d’une impulsion laser
tres courte (de quelques nanosecondes) sur ureanbinétal couverte d’une fine couche de
liquide (Figure 2- 2). Un gel entre la cible etch@ntillon permet de s’affranchir de la
réflexion acoustique de I'onde a cette interface.

Impulsion laser

/F

/ 7/: 3 //// Cible en métal

| | Echantillon

Liquide

Figure 2- 2 : Génération de 'onde de pression par impact d’une impulsion laser sur une cible reconverte d’une
couche liguide
Le mécanisme de génération de I'onde de pressiuiterpar I'impact de I'impulsion

laser sur une surface dépend de la puissancerk@es par unité de surface, de la durée de
I'impulsion laser, du coefficient d’absorption duwatériau pour la longueur d’onde du laser.
Suivant les ordres de grandeurs de ces parametieseurs phénomeénes contribuent a la
création de I'onde de pression [2.10]. Dans toasches, I'onde de pression est subordonnée a
une brutale élévation de température qui résultéatieorption de I'énergie laser sur une trés
faible épaisseur de matériau absorbant. La semsibié la technique dépend fortement de
tous ces facteurs. Il est nécessaire pour compaedistributions de charges d’espace assez
proches de connaitre et de maitriser les paramatiiegouvernent le processus de formation
de I'onde de pression pour trouver un compromiseelss parametres permettant d’obtenir
une sensibilité, une résolution spatiale et uneodyctibilité satisfaisantes.
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Trois modes de générations de I'ondepdession sont rappelés dans [2.4] dans le cas
d’une interaction laser/cible métallique.

1% cas : impulsion laser inférieure & 100 ns et faser de 'ordre de £av/cn?.

= La dilation thermique du métal contréle le mécamisde génération de I'onde de
pression.

2°Me cas ; impulsion laser de quelques nanoseconddinetlaser de l'ordre de
168 Wien?.

=>» L’évaporation d’'une mince couche du métal conttélenécanisme de génération de
I'onde de pression.

3iéme

cas : flux laser supérieur 8*My/cn?.

=>» La vaporisation se fait tres vite et la matieectge et ionisée produit un plasma. Dans ces
conditions, la cible doit étre changée apres chaguBar contre le rendement de conversion
entre le flux laser incident et la pression indeist altéré en raison du plasma qui masque la
gueue de I'impulsion laser. Une solution pour aoréli ce rendement est déposer une fine
couche de graphite sur la cible ou de mouillerwséase par un liquide trés volatil [2.7]. Le
dépbt de graphite permet I'amélioration de la dslid mais le dépbt décroit si des tirs
répétés sont effectués. En pratique la maitriségdt de graphite est difficile ce qui conduit
a une mauvaise reproductibilité des mesures. Lallage améliore la sensibilité. Cependant
ce dernier dégrade la résolution spatiale de lailligion, le profil de 'onde de pression
s’élargit.

Le mécanisme de génération de I'onde de pressianésedié en détail dans le chapitre
4. Le réle du liquide opaque a la longueur d’onde laser est d’augmenter I'efficacité
énergétique de I'impact du faisceau sur la cible.

2.2. EXPRESSION DU SIGNAL
Le signal induit par la propagation de I'onde desgion a été calculé en détail dans
[2.2,2.4,26,2.7,2.9,2.11, 2.12].
2.2.1. En condition de circuit ouvert

Lorsque les électrodes sont reliées a une forteedaupce, la différence de potentiel
Veo(t) induite entre les électrodes lors de la propagale I'onde de pressioR(z,t) est reliée

a la distribution spatiale de champ E(z) par I'éopre:
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zs (1)
Veo(t) =Xc G(er) [E(2).P(zt)dz équation 2- 1
zq4(t)

ou:

Xc : Compressibilité du matériay( = —%(g—\;l).

G(gr) : Coefficient produit par la variation de la pétiaité relative du matériau
avec la pression.

E(z) : Champ électrique a la position z [V\n

P(z,t) : Profil de la pression a la position z ans t [N.n¥].

z¢ (t) : Abscisse du front de I'onde de pression lorstjoade est dans le
matériau isolant. {@)=v.t [m]. Lorsque I'onde est en train de sodir diélectrique, #t)=d.
Dans tous les cas O£ <d.

v : Vitesse du son dans le matériau [f.s

z4(t) : Abscisse (en [m]) de la queue de I'onde desgion lorsque 'onde est dans
le matériau isolant. Lorsque I'onde est en traiantfer dans le diélectrique,(Y=0. Dans

tous les cas<r,(t) <d.

2.2.2. En condition de court-circuit

Lorsque les électrodes sont connectées a une faipkdance, le courant circulant dans
le circuit extérieurd(t) est relié au potentiel par I'expression suieant

dVeo(t)

Icc(t) =Co dt

équation 2- 2
Soit

icc() =CoXc G(er). [ E(2). g, :
zq(t)

dz équation 2- 3

Ou:
. . o S
C, : Capacité de l'isolant non comprimé aveg = sa [F].

e=go.& [F.m]
€ Permittivité relative du matériau

g0: Permittivité du vide [F.A]
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S : Surface de I'électrode fin
d : Epaisseur de l'isolant [m]

On a la relation suivante :

0P(z) _0P@Y) 0z _ 9P
ot 9z ot = oz

égquation 2- 4

A partir des équations 2- 3 et 2- 4, nous obtenons

. 2t oP(zt
icc(t) =VvCoXc G(gr). | E(z).ﬁdz
zq(t)

éguation 2- 5

Ainsi, si le profil temporel de I'onde de pressiest connu, la distribution du champ
électrique dans I'échantillon peut étre obtenuygarir des mesures de la tensidg, oft)du

courantic. (t)et des équations 2- 1 et 2- 5. La densité de elaggt déduite de I'équation de

Poisson (iv E (2= @ ).

2.3. ANALYSE DES SIGNAUX OBTENUS EN CONDITION DE COURT-CIRCUIT

2.3.1. Mesures sous champ avec un échantillon vierg

Si les mesures du courant dans le circuit extéseut effectuées lorsque I'échantillon
vierge est polarisé, le champ est donc uniformes dant I'échantillon et égal au champ
appligué k. L’équation 2- 5 s’écrit alors :

2t (V) 9p(z, 1) i

ice sc(t) =VCoXcG(er)Ey | équation 2- 6
B zq(t) %
Soit
ice_sc(t) = VCoXc GEr).Ea| Pzt (1),1) — Pzq (1), 1)] équation 2- 7
. Lorsque I'onde de pression est en train de pénégnes I'échantillon (Figure 2-

3), P(a(t),t)=0, et puisquegtt) est alors négatif, il faut remplacer ftxt) par P(0,t).
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Electrode d’entrée Electrode de sortie

Figure 2- 3 : Lllustration de 'onde de pression qui pénétre dans le matérian

L’équation 2- 7 devient :

icc_ sc(t) =—VvCoXc G(er)Eq PO 1) équation 2- 8

Le courant jc s{t) mesuré est donc proportionnel au champ applighéest
proportionnel a la pression au signe pres.

. Lorsque I'onde de pression est completement ddssldht (Figure 2- 4),
P(z(t),t)=0 et P(3(t),t)=0. L’équation 2- 7 devient :

icc_sc=0 équation 2- 9

Il n'y a pas de courant qui circule dans le cir@xitérieur de mesure.

Electrode d’entrée Electrode de sortie
Figure 2- 4 : Illustration de I'onde de pression a Iintérienr dn matérian, 3(t)=0 et et 3,(1)=0

. Lorsque I'onde de pression se propageant a laseétessort du matériau
d’épaisseur d, le front de I'onde arrive sur latcelectrode a l'instant t=v/d (Figure 2- 5).
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Pi(d,t)

Electrode d’entrée Electrode de sortie

Figure 2- 5 : Processus de réflexcion a I'électrode de sortie. Onde incidente positive et onde réfléchie négative.

Au niveau de la contre-électrode une électrode ivmsest en contact avec la
métallisation de I'échantillon a travers une firmiche d’air. Etant donnée la faible épaisseur
de la métallisation de quelques dizaines d’'angstpdmrapport a la largeur de I'onde de
pression (de l'ordre d’'une dizaine de micrometta)réflexion et la transmission a travers
I'électrode peuvent étre négligées du point deaemustique. Seule I'interface isolant/air est
donc a prendre en compte. Son épaisseur est ded’'de la rugosité du film.

A linterface isolant/air, une partie de I'onde geession est transmise vers l'air et
I'autre partie est réfléchie vers l'isolant. L’ond&léchie se superpose a I'onde incidente pour
perturber la structure de [lisolant. Donc, on &(z; (t),t)=Pdt)—-P (d,t) et

P(z4(t),t) = OErreur ! Source du renvoi introuvable.). L'’¢quation 2- 7 devient :
icc_sc(t) = VCoXc G(er).Ea P(d 1) - P (d, 1)] équation 2- 10
Par définition 'impédance caractéristique acoustigst :
Z=py.v équation 2- 11
Ou
py : Densité volumique de l'isolant [kgTh
v : Vitesse de I'onde de pression acoustique damdnt [m.s"].

Le coefficient de réflexion R et de transmissiodd 'onde se propageant de lisolant
vers I'air sont définis par :
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Zair —Zi <quati
R, =—ar _Zisolant équation 2- 12
Zair * Zisolant

2.7 . :
a = equation 2- 13
Zair * Zisolant
L’onde réfléchie a l'interface est déterminée par :
P (d,t) = R4 P(d,t) équation 2- 14
Alors, I'équation 2- 10 devient :
Si l'atténuation de I'onde de pression est négligéadant sa propagation a travers
I'échantillon P(0,t)=P(d,t), le rapport entre l'alitpde de I'onde en sortie et en entrée de
I’échantillon est de (1-R.

2.3.2. Signal obtenu par les mesures hors champ.

Si le courant est mesuré lorsque I'échantillon nfess polarisé (mesure effectuée hors
champ), le champ électrique a la position z not® Bépend de la densité des charges dans
I’échantillon. L'intégration par partie de I'équati 2-5 permet d’écrire :

aE( )

dz équation 2- 16
zq(t)

icc_hc(t):V-Co-X-G(Sr){[E(Z).P(z,t)]ELEg (P

En utilisant I'équation de Poissomli(fE(z) =p(2)/€), ou p(z) représente la densité

volumique de charges dans le volume du matériaquétion 2- 16 peut s’écrire :
ice_he(t) = VCo X Gl(E, ){[E(z) Pz, t)] 8 j P(z 1)0(2) dz} équation 2- 17
s

2.3.2.1. Cas ou I'onde de pression pénéetre danshiantillon
Dans ce cas, on a R{z)=0, P(z),t)=P(0,t) et gt)=0. L’équation 2- 17 devient :

zs (1)
lco_ne(t) = ~VCo X G(er).E0).POY) = VCo X G(er) [P t)p(2).dz
0

équation 2- 18

Le premier élément de I'’équation 2- 18 correspoldriage des charges induites sur
I'électrode d’entrée. Le deuxieme élément est lgmales charges dans la zone comprise

52



entre O etz (t) . Le courant obtenu est 'image de la superpostieiiinfluence des charges

induites sur les électrodes et de la densité dasgeh dans la zone ou se trouve I'onde de
pression.

a. Cas ou la largeur de I'onde de pression eshinfent fine

Dans ce cas, on g(®= z(t). La pression P(z,t) peut étre considérée caotestaoit
P(z,t)=P(0,t)=Rentre 0 et #t). L’équation 2- 18 est alors remplacée par :

Z (t)
i e = lim {— vC, X Gle, )E(0)P, - vC, .)(.G(sr).}. [Py.p (z).dz} équation 2- 19
- Z - € o0
Zs (t)
La densité de charges étant physiquement finigim |. [.0(2).dz|=0
z, -0 0
f
L’équation 2-19 devient :
icc_he(t) =—VvCo X G(gr).E(0) Py équation 2- 20

b. Cas ou la largeur de I'onde de pression n’est pasimilable a un Dirac.

* Sidanslazone de 0z, il n'y a pas de chargep(z) =0), I'équation 2- 18 devient :
icc_he(t) =—VvCo X G(gr).E(0).P(O, 1) équation 2- 21

L’équation 2- 21 représente le profil temporel durant qui correspondant aux charges
induites en considérant que les charges dans la der0 az; sont nulles. Si on compare
I'équation 2- 21 et 'équation 2- 8, on trouve daeprofil temporel des charges induites sur
I'électrode d’entrée et celui du signal mesuré sobhamp sur I'électrode d’entrée sont
identique a un coefficient E(0)/Ea. Ce coefficiest celui de la densité de charge image hors
champ sur I'électrode d’entrée et la densité degehaous champ sur I'électrode d’entrée.

» Sidans lazone de 0z, il y a des charges, I'impulsion de courant mesw@a&entrée

de I'onde dans I'échantillon est a la fois I'image la charge induite et de la charge
d’espace a proximité. C’est cette situation quiakstervée en réalité. Au paragraphe
2.4.3.4., nous proposerons une methode pour extlaircharge d’espace de cette
impulsion d’entrée.

2.3.2.2. Cas ou lI'onde de pression est compléterdant I'échantillon.

L’équation 2- 17 devient :
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zs (1)
icc no(t) =-vCo .x.G(er).%. | Pz t)p (2)dz équation 2- 22
B z4(t)

a. Cas ou la largeur de I'onde de pression eshinfent fine

Dans ce cas, on ga(®= z(t). La pression P(z,t) peut étre considérée corstat égale a
P. entre z(t) et z(t). L’équation 2- 22 s’écrit alors :

P(2)

icc_he(t) =—vCo -X-G(Sr)-Pl-T égquation 2- 23

Le signal de la mesure hors champ du courant eppgionnel a la densité des charges.

b .Cas ou la largeur de I'onde de pression n’est pasimilable a un Dirac.

Dans ce cas, le profil de 'onde doit étre connghaque instant pour déterminer

by

rigoureusement la densité de charges a partir dendaure du courant. Une méthode
approximative qui néglige I'élargissement de I'orsdea proposée au paragraphe 2.4.3.2.

2.3.2.3. Cas ou I'onde de pression sort de I'éclildont

Dans ce cas, on a Rfz)=P(d,t) P(3(t),t)=0. Lorsque l'onde de pression arrive sur

] . . {d_ d 2t ~Zq|,. : .
I'électrode arriere dans l'intervalle de tempsis— + 'équation 2- 17 s’écrit :
vV V %

icc_hc(t) = vCo X G(&r).E(d).(1-Ry).P(d,t) - vCq .)(.G(sr)% ?(F)’(z, t).p(2).dz
zq(t

équation 2- 24

a. Cas ou la largeur de I'onde de pression eshinfent fine

Dans ce cas, on g(B)=z(t)=d. La pression P(z,t) peut étre considérée teois et égale
a P2 entre zq(t) et d. L’équation 2- 24 devient :

icc_hc(t) = vCo X G(gr).E(d).A-Ry).P équation 2- 25

Le courant de mesure hors champ dans ce cas mstgéi des charges induites sur
I'électrode arriére.

b. Cas ou la largeur de I'onde de pression n'est pasimilable a un Dirac.

Dans ce cas, le profil de I'onde doit étre connahaque instant pour déterminer la
densité de charges a partir de la mesure du coutdnt traitement numérique est
indispensable pour obtenir la densité de charges.
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2.4. TRAITEMENT DU SIGNAL

2.4.1. Signal de calibration

Une mesure effectuée sous champ dans des condigibes qu’aucune charge ne soit
injectée dans le matériau est appelé mesure dératain. La calibration donne des
informations comme la vitesse de I'onde de presdmulensité de charges capacitives et la
position des électrodes. Les algorithmes utilisiig e traitement des données issues de cette
méthode nécessitent ces informations.

2.4.1.1. Calcul de la vitesse

La Figure 2- 6 présente le signal de calibratiotenb par les mesures a basse tension
(nouveau systeme). Cette mesure de calibratioa affgctuée a la température de 60° pour 3
KV sur un échantillon vierge de PET de 480 d'épaisseur métallisé des deux cotés avec de
I'argent. Le signal comprend 2 pics de polaritépagges. Le pic positif correspond au
moment ou I'onde de pression entre dans I'échantile deuxiéme & sa sortie. La durée entre
les deux pics est celle de la propagation de I'ad@lpression a travers I'échantillon.

Sur cette figure, I'onde de pression se propage\ets I'échantillon en 208 ns ce qui
correspond & une vitesse de 2308'm.s

8m

6m //\\
am

1 Calibration| ’ \
2m 22 ns \
A7

i \0/ 14 ns
-4m V
0 50n 100n 150n 200n 250n 300n

Temps (S)
Figure 2- 6 : Signal de calibration d’un échantillon ; PET de 480 um ; 3 k17 ; 60°C

Signal de calibration (V)
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2.4.1.2. Calcul du coefficient d’atténuation

L’épaisseur de I'électrode métallisée étant trae flar rapport a la largeur de I'onde de
pression (de I'ordre du micrométre), on peut caftgdque l'interface en sortie est formée de
PET et d’air.

Le coefficient de réflexion entre deux milieux eatculé a partir de la relation :

RpET/ air - Zair ~ZPET équation 2- 26

Zpir + ZpET
Avec

Zi - Impédance acoustique de 'affpj, = Pair -V air = 410"%kgm™2 st

Zpet: Impédance acoustique de I'échantillon,

ZpeT =PpETVpET =1300.2300= 29910%kg.m ™2 57

L'impédance acoustique de l'air est tres petite mgport avec celle du PET. Le
coefficient de réflexion est donc trés voisin del-bnde de pression est réfléchie totalement
en sortie. Sans atténuation de I'onde de pressiende la propagation, 'amplitude de I'onde
de pression a la sortie serait donc deux fois ghasde que celle a I'entrée. La tension de
sortie devrait étre deux fois plus importante qe#eca I'entrée. Cependant, I'expérience
(Figure 2- 6), montre un rapport de 1,36 entredimsx. Le coefficient d’atténuation en terme
d’amplitude vérifie la relation :

zlln Asortie/2

a= g A
entréee

équation 2- 27

Oou
a4 : Coefficient d’atténuation [if]
Asorie Amplitude du signal de sortie (image de 'ampligude I'onde de pression
a la sortie).
Acntree Amplitude du signal a I'entrée (image de I'ampdie de I'onde de pression
a l'entrée)
En pratique nous obtenons :

1 663632
481076 48647

Og = =797m™! équation 2- 28
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2.4.1.3. Elargissement de I'onde de pression

Une autre manifestation de la déformation de I'oadecours de sa propagation est
'augmentation de la largeur a mi-hauteur du sigteakortie par rapport au signal en entrée
(Figure 2- 6). L’énergie de I'onde de pressionmsiportionnelle a l'intégrale du carré de la
pression par rapport au temps [2.13]. Le calcubagir de la Figure 2- 6, conduit a une
diminution de 30% de I'énergie au cours de la pgapian de I'onde sur I'épaisseur de
I’échantillon.

2.4.2. Mesures hors champ

2.4.2.1. Mesures hors champ brute

Les charges d’espace ne sont pas en général facitesbservables sous champ car les
amplitudes trés différentes des charges capaciévegs charges d’espace ne permettent pas
de régler une sensibilit¢ de mesure adaptée aux dgemandeurs a la fois. Les charges
capacitives masquent aussi parfois les chargesh@satdes électrodes. Pour bien observer les
charges d’espace, une mesure hors champ est déf@gme. De plus, cette mesure hors
champ fait apparaitre les charges induites suglextrodes, ce qui améliore I'observation des
phénomenes et permet des vérifications quantitative

La mesure est effectuée en court-circuitant I'éthan sur une résistance 30 (voir
chapitre 3). L'image du courant de court-circuit estenue par la tension instantanée aux
bornes de cette résistance Figure 2- 7.

500u

400p

300p

200p

100u

0 \ ~/ﬂ/

-100y L ~——

m—
—____——

Signal de la mesure hors champ (V)

-200p . . . . . .
0 50n 100n 150n 200n 250n 300n

Temps (S)

Figure 2- 7 : Signal mesuré hors champ ; PET de 480 um ; aprés 3b de polarisation a 3£ ; 60°C
2.4.2.2. Correction du signal

La distribution réelle des charges d’espace peaet @tenue par la déconvolution du
signal mesuré, connaissant I'évolution spatialesigmal de pression lors de sa propagation.
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Un traitement simplifié consiste a ne prendre emme que I'atténuation de I'amplitude de
I'onde. Dans ce cas nous pouvons écrire :

1 1

—_u(t)) = ——— égquation 2- 29
e~ %aZi () o0V 9

u(t; )corrigé =

Ou :
U(ti)corrige : Amplitude du signal corrigé a l'instapfV].
z;: Position de I'onde de pression au momerg;t=v.t; .
u(t): Amplitude du signal a l'instart [V].

Ce traitement conduit néanmoins a une surestimateoia charge d’espace d’autant plus

importante que la charge est loin de I'électrodieci

Un exemple de signal corrigé est donné sur la Eigu8.

6004 : r
= Signal de la mesure | \

= = Signal corrigé

400p

— I
Al A
I 2004 \!
CCD \
(7] \
0 ..f’ ha |
7
\-&-’:.-":?"':—:"

-200p T T T T T T
0 50n 100n 150n 200n 250n 300n

Temps (S)

Figure 2- 8 : Signal de mesure brut et signal de mesure corrigé par le coefficient d’atténuation

2.4.3. Calcul des charges d’espace
2.4.3.1. Analyse des signaux

Le traitement du signal issu de la mesure hors phaomrigé sera effectué en utilisant le
signal de calibration. Dans la suite de ce chapieréerme “mesure hors champ” sera utilisé
pour désigner une mesure hors champ corrigée tdéntation. Le principe du traitement va
étre décrit en utilisant les signaux de la Figur@.2

Les points A et B correspondent respectivementiastants ou 'onde de pression entre
et sort de I'échantillon. La distance AB désigréphisseur de I'objet a caractériser.

a. Signal de calibration.
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La zone AC est I'image de la densité des charged’'&@ectrode d’entrée ainsi que
I'image du profil temporel de I'onde de pressiore pic d’entrée en théorie est un Dirac.
L’épaisseur (AC) du pic est liée aux caractérisggmdu laser.

b. Signal de mesure hors champ.

. Zone BE :

La zone BE est commune au signal de calibrati@gnl@atmesure hors champ. Cette zone
correspond donc aux charges induites sur I'éleetrde sortie. Nous avons montré qu’en
sortie le signal est doublé en raison de la réflex l'interface isolant/air. Le signal réel lié
aux charges induites est donc 2 fois plus petitagugui est mesuré, a I'atténuation pres.

. Zone CB

Cette partie donne une information sur la chargspice a l'intérieur de I'échantillon.
En effet elle apparait a I'extérieur de la zondauharge capacitive est identifiée lors du tir
de calibration.

. Zone DC

Pour cette zone, comme pour la zone AD, le sigstadié a la superposition des charges
induites aux électrodes mesurées par la queudandpulsion laser et des charges d’espace.
Ici, I'influence des charges d’espace est sup&iaucelle des charges induites, contrairement
a ce qui se passe dans la zone AD.

. Zone AD

Le signal apparait dés que I'onde de pression pgdans I'échantillon. La largeur de la
zone AD est inférieure a la zone AC qui représénteage de la charge capacitive. Cette
différence met en évidence que le signal mesuré dette zone est donc la superposition des
charges induites aux électrodes et de I'image Hasgges présentes dans le matériau (équation
2- 18 avec une onde de pression ayant une épafgser
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Figure 2- 9 : Superposition du signal sous champ et du signal hors champ.

2.4.3.2. Calcul de la densité des charges

La surface §de I'impulsion de tension d’entrée, obtenue loustd de calibration
(Figure 2- 6), est proportionnelle au champ ap@iqu

La charge surfacique sur I'électrodest calculée par :

o=¢g— équation 2- 30

€ Constante diélectrique de I'échantillon.
V : Tension appliquée sur I'échantillon.

d: Epaisseur de I'échantillon.

A partir de la surface du pic (en V.s) et de lasiteénsurfacique de charge (en Gmle
coefficient k est défini:

k=— équation 2- 31

Donc, dans le volume:
p(2).dz=q5(2) = ku(t)dt équation 2- 32

ou:
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p(z) : densité volumique de charge.

0s(2) : densité surfacique de charge dans le pldpsdiase z.

Et donc la distribution de charges est obtenuertdr pl signal u(t) par :
dt _k . .

p(z) = ku(t)— =—u(t) équation 2- 33
dx v

2.4.3.3. Calcul du champ

A partir du signal de la densité volumique de cbkasfg), le champ électrique est

d
déterminé par les équatiogslj(—z) :@ et [ E(z)dz=0
z 0

2.4.3.4. Calcul approximatif des charges d’espace

Nous venons de voir pour la zone AC la difficulté séparer la contribution de la
charge induite aux électrodes de celle de la chdiegpace. Notre objectif ici est de proposer
une méthode permettant d’'identifier clairement @esx types de charges prés de I'électrode
d’entrée.

a. Principe de la méthode.

Afin de déterminer le signal induit par la chargespace dans la zone AC, nous allons
évaluer la charge image sur la cathode.

La surface du pic d’entrée du signal de calibraéisndéterminée par:

M>

Sp = X Ucq(tj)At équation 2- 34

i=1
Ou:
Uca(ti) : Tension a l'instant tors du tir de calibration.

At=0,5 ns : Période d’échantillonnage lors de I'astjon du signal.
n : Nombre de points d’échantillonnages enregigicés le pic d’entrée.

La charge induite sur I'électrode d’entrée estaieée par la loi électrostatique :

d-z . .
Qinduit_entrée=~ X~ P(zj) I équation 2- 35

échantilln d

La surface Sdu pic induit sur les électrodes lors de la mesunes tension vérifie
donc la relation :
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d—Zi

Sc=- X u(ty)At. équation 2- 36
échantillo d

Ou

Sc=— X u(t)At .d_v'ti équation 2- 37
échantillo

A partir du signal mesuré et corrigé, nous calcsilansurface Sc, image de la charge
c6té cathode, en utilisant 'équation 2- 37 somneantte les points B et D. Or, la surface Sp
est proportionnelle & la charge induite sur la @d¢h Le signal représentant les charges
induites sur la cathode est donc deduit du sigaaadibration par un facteue/S,. Seul le pic
négatif du signal de calibration est considéréntars nous intéressons aux charges images a
la cathode. Le signal réel de charge d’espacel@st @alué en faisant la difference entre le
signal mesuré et le signal représentant les chandages.

b. Application
. Construction du signal produit par la charge irglsitr I'électrode d’entrée.

La Figure 2- 10 présente le signal de la chargeiiedur la cathode.

o

|[—— Signal de la charge induite sur la cathode |

400y

300p

200y

100 \
M,

0 50n 100n 150n 200n 250n 300n
Temps (S)

Signal de la charge induite sur cathode (V)

Figure 2- 10 : Signal produit par les charges induites sur la cathode

. Détermination du signal de la charge dans le volume

La Figure 2- 11 présente la superposition du sidioak champ corrigé, du signal
produit par les charges induites sur la cathoda sbustraction entre ces deux signaux pour
obtenir le signal résultant de charge d’espace.
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Figure 2- 11 : Superposition du signal mesuré hors champ, du signal produit par les charges induites sur la
cathode et du signal résultant de charge d’espace.
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CHAPITRE 3 : DISPOSITIFS EXPERIMENTAUX

3.1. LIPP EN DC

3.1.1. Systéme d’origine

Le banc de mesure présent au laboratoire permmesare de distributions de charges

d’espace sous tension continue (Figure 3- 1).

énérateur

Etuve
Résistance
de protection

Cellule

Laser impulsionnel - __a:h I I ‘:ﬁ?
Condensateur

de découplage

A_V

®

Oscillescope
Numérigue

©

Figure 3- 1 : Synoptique du systeme.
Un laser impulsionnel de type Nd-YAG, (modéle AK2C) de B.M.industries permet
d’engendrer 'onde acoustique. Sa longueur d’'orelede 1064 nm. Le diametre du faisceau
est de 8 mm. L'énergie laser est réglable. Elleevde 0 a 330 mJ. La Figure 3- 2 présente le

profil temporel de I'impulsion laser a 240 mJ.
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Figure 3- 2 : Excemple de profil temporel de I'impulsion laser a 240 m] mesuré par photodiode (voir 3.3.3.)

Une cellule de mesure qui maintient I'échantilloerticalement est placée dans une
étuve. La cellule se compose d'un corps cylindrigied’'une électrode haute tension en
cuivre. L'isolation des différentes parties de lellde sont assurées par du téflon.
L’échantillon en PET métallisé sur ses deux faceprsten sandwich entre I'électrode haute
tension et une cible en aluminium. La cible estnamtée a la masse. Un gel silicone entre la
cible et le PET permet de s’affranchir de la réflexiotale de 'onde de pression a l'interface
électrode/PET que provoquerait la couche dair. Liggmur de la cible de 5 mm est
suffisamment importante pour éviter de perturbanésure lors des réflexions multiples entre
la cible et le PET. A chaque mesure, la cible esiueerte d’encre de Chine pour augmenter
la sensibilité de la mesure, puis nettoyée apregjud mesure pour assurer une bonne
reproductibilité.

Une source de tension continue SPELLMAN SL 300 pedadburnir jusqu’a 100 kV.
En pratique, en raison des risques de claguagesetalgants de fuites dans la cellule de
mesure, la tension maximale admissible est de 20k\ résistance de protection de M
permet d’augmenter I'impédance de court-circuit gknérateur en cas de claguage. La
polarité de la tension appliquée par rapport adasa est ajustable.

Le courant a haute fréquence induit par la propagatie I'onde de pression dans
I’échantillon est mesuré coté haute tension auxdmmde I'impédance d’entrée r=8Dde
'amplificateur faibles signaux (gain 40 dB, bangassante 40 kHz-100 MHz). Un
condensateur de découplage (C=500 pF) isole laehausion continue mais transmet les
signaux rapides a I'entrée de I'amplificateur desure.
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La chaine de mesure constitue un filtre passe-b&safvis du courant) dont la

fréquence de coupure dépend de la capacité deahétthn : =1/ avecr = rc =r.Cs Si

1+ S

C<<C (G: capacité de I'échantillon).

Le systeme est piloté par un ordinateur.

3.1.2. Nouveau systéme

Avec le dispositif de mesure précédent il appaa#isystématiquement sur le signal de
mesure un deuxiéme pic de polarité opposée au micipal. L'extraction du signal utile
nécessitait un traitement numeérique. Les causescat®e oscillation n'ont jamais été
identifiées clairement.

L’'opérateur lors des mesures doit déposer de leederChine sur la cible. L'épaisseur
du dépdt n'était pas maitrisée. En effet, la citient en position verticale, I'encre coulait
aprés son application. La sensibilité de la megwevait donc varier sur une série de
mesures. La comparaison, sous différentes conditapérimentales, du comportement d’un
matériau pouvait donc étre difficile si les mesu#sent proches.

Dans les applications industrielles, les matériamont soumis a des contraintes
alternatives. Notre dispositif ne permettait pasksure des charges a 50 Hz.

Les inconvénients précités ont motivé notre choi& abncevoir un systéme plus
performant capable de realiser des mesures sotraich@s continue et alternative avec une
sensibilité controlée. Le nouveau systeme expétiahguour les mesures en continu est
représenté sur la Figure 3- 3. La cellule (Figurd)3est disposée désormais verticalement et
la mesure se fait coté basse tension. Un miroipkest a 45° par rapport a la direction du
faisceau pour dévier le faisceau laser vers lalleelL’épaisseur du dépot d’encre de Chine
est maitrisée. Nous verrons dans le chapitre £deslitions qui permettent d’optimiser la
sensibilit¢ de la mesure. La nouvelle cellule desune integre une capacité de 500 pF
connectée entre la masse et la source haute tension

Le bruit de fond maximal du systeme de mesure rast@ange at 25 pV.
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Figure 3-4 : Cellule placée dans un cylindre en laiton.
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3.2. DEVELOPPEMENT DU DISPOSITIF EN AC

3.2.1. Schéma de principe

L’avantage du montage précédent est de pouvoir étitsé en AC et en DC.
L’électroniqgue de commande du dispositif est plamplexe pour les mesures en alternatif.
Nous nous sommes en effet fixés comme objectifalevqr choisir la phase de I'instant du
tir laser dans la période de la tension. La synubation de la phase de la tension et de
I'instant du tir constitue I'élément le plus difilie a réaliser.

Etuve Amplificateur

; i oo de signal
impulsion Miroir
* .................... N

— Boitier de commande

:Amplificateu?

Ordinateur

Figure 3- 5: Schéma de principe du dispositif de mesure sous tension alternative.

3.2.1.1. Description

La Figure 3- 5 présente le schéma de principe dpoditif de mesure des charges
d’espace sous tension alternative. Le signal atdrest généré par un générateur basse
fréquence (WAVETEK Model 95) qui génere des signpuxgrammables de 1 mHz a 20
MHz. Les sighaux qui peuvent étre continus, sirlea, triangulaires ou carrés varient entre
1mV, et 30V Les signaux générés sont amplifiés par un argtdur de puissance haute
tension (TREK Model P0983). La gamme de tensiosatée varie entre 0 et +30 kv Un
ordinateur pilote le générateur base fréquence JGRBmplificateur de puissance, la source
laser et I'oscilloscope. La commande est constauteur d’'un microcontroleur (PIC 16F877)
et d’'un circuit logique programmable complexe CP(ALTERA EPM 9828.). Le logiciel
de pilotage a été développé par le service élequerde I'équipe Matériaux Diélectriques et
Electrostatiques (MDE) du laboratoire G2Elab.
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La Figure 3- 6 présente I'interface du logicielgietage. Les Figure 3- 7 et Figure 3- 8
présentent respectivement linterface pour les messule charges d’espace sous tensions
continue et alternative.

Fichier Option Réglages
Tension fv]
B0E-01
7.0E-01 4
BOETTH
B 0E01 o
1.0E T T T T
00E+00 20600 40E01 B.0E01 20E01 1.0E+00
Temps 5]
r
=
o
r

Figure 3- 6 : Interface du logiciel de pilotage

- AmpliHT
Reset Polarisation (V)
i =
FPompage | ON | @
T of | @

Figure 3- 7 : Interface de commande sous tension continne

Hltematit |

Amnplitude créte 5 v j'
Frequence (i Hz  ~

de Tir

Fieq polar (Hz) 50

100

Mombre dimpuisions de pompage

Durée de Polarisation (s]

Phase ]

Calcul des parameties

Trarfert des parameties

Start Stop

Figure 3- 8: Interface de commande sous tension alternative
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3.2.1.2. Fonctionnement du systéme sous tensioarahtive.

Le systeme actuel est concu pour fonctionner stésuation par le circuit RC de la
tension fournie par I'amplificateur. La tension stedonc pas mesurée. Le choix des
composants actuels résulte d’'un compromis entgariame de fréquence de mesure et le bruit
de mesure. Il ne convient que pour les mesuresgaiénces inférieures 3461z et devra étre
revu pour les mesures a fréquence industriellepeimet de commencer l'étude de la
transition entre tension continue et tension adtive. L’instant de la mesure choisi par
I'expérimentateur est synchronisé par rapport phlase de la tension (par exemple 0°, 10°,
20°, 30°, 45°, .). Le programme prend en compte le temps de pomghadgeser. Apres le tir
laser, en raison de manipulation sur la cellusmplificateur de puissance est coupé.

3.2.2. Cellule

La cellule pour les mesures sous tension altemgfiigure 3- 9) est identique a la
cellule utilisée en continu. Sous tension alteueatdes décharges partielles sont susceptibles
d’apparaitre. Pour augmenter la TADP (Tension d#&jpmn des Décharges Partielles) nous
avons injecté du gel silicone sous vide dans Ipsde la cellule pour remplacer lair. Le bord
des électrodes métallisées est également une sdiackvité de décharges partielles. La
périphérie des électrodes a donc été revétue domehe de silicone. Dans ces conditions, le
TADP de la cellule est de 7 k¥
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Connecteur pour mesurer le signal du courant.
Isolant.

Vis pour fixer le couvercle en métal et l'isala
Couvercle en cuivre.

Couverture en téflon.

Cible en aluminium.

Gel silicone pour inhiber les décharges élgugs.
Métallisation de la surface de PET.

Echantillon en PET

Pieces pour fixer la position de la plaqué&d
Electrode massive en cuivre

Corps en cuivre de la cellule.

14, 15,17 : Téflon.

16:
18:
19:

20:
21:

Connecteur a haute tension.

Gel.

Connecteur entre I'électrode massive a
condensateur.

Condensateur céramique 50 kV, 500 pF.
Base connectée a la masse.

la hatgiesion et

le

Figure 3- 9: Cellule pour les mesures sous tension alternative
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3.3. AUTRES DISPOSITIFS DE CARACTERISATION ET DE ME SURES

3.3.1. Mesure du courant

Le dispositif de mesure de courant est présenti&adtigure 3- 10. Celui-ci se compose
d’'une source continue (Spellman) haute tension\20dkun filtre passe-bas haute tension de
fréequence de coupure 10 Hz en série, d’'une cetleenant I'échantillon, elle-méme placée
dans une étuve, d’'une résistance de filtrage et dystéme d’acquisition du courant. La
cellule utilisée pour les mesures a été concue pexavoir des plaques. Elke compose
d’'une électrode haute tension et d’une électrodedtension gardée pour éliminer le courant
de contournement. Les mesures sont effectuées @ @8nhs cette étude. La résistance
présente sur le schéma est ajustée en foncticm glenime de courant mesuré. La résistance a
été choisie de fagcon a ne pas provoquer de chutenden a ses bornes aussi bien pour le
transitoire de courant que pour le courant de comolu Cette résistance permet la
diminution du bruit de mesure provoqué par l'alinaion haute tension en complément du
filtre passe-bas. En effet, la tension continugvd& par I'alimentation est issue d’une
tension 50 Hz redressée et de faibles signaux 56oHzobservés si I'impédance de la chaine
de mesure est insuffisantea résistance utilisée est de 3 G@Glans la gamme 0,1 pA-2 nA.
Les courants sont mesurés par un €électrometre IKgiBb17A. L’ensemble est piloté sous
Labview par un ordinateur.

S L 1 = — i
‘ 7 \ Ordinateur

- _,

Source HT
continue

Figure 3- 10 : Dispositif pour la mesure du conrant de conduction.

3.3.2. Mesureur d’énergie laser

Pour mesurer I'énergie de lI'impulsion laser, nousns utilisé un Joule-métre Gentec
EO de type QE25SP-H-MB (Figure 3- 11) qui permedffdctuer des mesures d’énergie
jusqu’a 600 mJ lorsque le faisceau laser frappectiment le capteur. La densité surfacique
maximale d'énergie est de 7 J:énUn atténuateur (QEA) placé entre la téte de neestite
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faisceau permet d’ajuster la gamme d’énergie sigdac mesurée. Le Joule-metre est
connecté a un moniteur (de type SOLO 2) qui affiehenregistre les résultats de mesure.

:| Impulsion laser

|
OO0

o}

Joule-métre Moniteur

Figure 3- 11 : Systéme de mesure de ['énergie laser.

3.3.3. Mesure du profil temporel de I'impulsion lasr

Le schéma de principe de la mesure du profil teepbe I'impulsion laser est présenté
sur la Figure 3- 12. La déviation d’'un faiscealetasar une plaque de polystyréne sur une
photodiode permet de mesurer la réponse tempatallaser. La photodiode est placée a
quelques dizaines de centimeétres de la plaque lgistp@ne.

Plaque en polystyrene
%l ié :I Impulsion laser N

\\A

j Résistance d’entrée

______ N

Photodiode

O

I..O

777777 Oscilloscope

Figure 3- 12 : Schéma de principe de la mesure du profil temporel de limpulsion laser.
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3.3.4. Spectrophotométres

Les coefficients d’absorption et de transmissios ah@tériaux liquides ont été mesurés
a 1064 nm avec le spectrometre Lambda 2 UV/VIS EBKAN ELMER (Figure 3- 13). Il
permet des caractérisations dans la gamme 190 Oh+irh.

Figure 3- 13: Spectrophotomeétre Lamda 2 UV'/ V1S de PERKIN ELLMER

Les changements chimiques post-vieillissements AQWPET ont été validés a partir du
spectre infrarouge du PET. Un spectrométre FTIRolic380 (de la société Thermo
Electron) (Figure 3- 14) permet de mesurer le ¢oiefit d’absorption du PET dans la gamme
de 4000 a 500 cih

Figure 3- 14 : Spectromeétre infrarouge a transformée de Fourier Nicolet 380
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3.3.5. Systéme de vieillissement UV

Le dispositif de vieillissement UV est un INVE 96 Hlelios Italquartz (Figure 3- 15).
Cet appareil comprend deux émetteurs UV a vapeuneieure. Le spectre d’émission du
dispositif est représenté sur la Figure 3- 16. &gtareil permet également de programmer
des contraintes thermiques.

100 H ) \

80 f..if].. N —
s i ? i
> . | |
Bn G0 fesauaaas 2 BESES HES frasnmiess s
L
I - —
= iy

-3} | 1 | [N . ........ .........

LML g

2000 3000 4000 5000 6000

Longueur d'onde (Angstrom)

Figure 3- 16 : Spectre d’'émission du dispositif de vieillissement U1

75



3.3.6. Profilomeétre

L’état de surface des films ou des électrodes acaétéctérisé avec un profilometre
Dektak 3030 (Figure 3- 17) qui permet la mesurdalgteurs comprises entre 100 A et 131
um et de largeurs entre p@n et 50 mm.

Figure 3- 17 : Profilomeétre Dektak 3030

3.3.7. Matériaux

Le polyéthyléne téréphtalate (PET) est un thernstjplae hydrophobe dont le
monomere est représenté Figure 3-18.

0] 0]
\C C// CH
Vi N
O O_ CH2

Figure 3- 18 : Formulation dn PE'T

n

Le PET utilisé dans notre étude est un film sensitallin biaxialement étiré distribué
par Goodfellow. Trois épaisseurs ont été utilisé880, 500 et 100@m. Le Tableau 3- 1
présente ses propriétes.
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Tablean 3- 1 : Caractéristignes du PET (site de Goodfellow)

Caracteéristiques physiques

Densité 1,3-1,4 g.cth
Chaleur spécifique 1300 J'#g*
Coefficient d'expansion thermique (20-80)°10*
Conductivité thermique & 23°C 0,13-0,15W ™
Absorption d'eau - équilibre >0,7%
Absorption d'eau - sur 24 heures 0,1 %

Caracteéristiques électriques

Constantes diélectriques a 1 MHz 3,0

Facteur de dissipation a 1 kHz 0,016
Tenue diélectrique 17 kVmim
Résistivité de surface ¥oohm/carré
Résistivité volumique f6Ohm.cm

La température de transition vitreuse s’établibpaute 80°C et la température de fusion
est de 'ordre de 260°C.

L’or, I'argent, I'aluminium et le nickel ont étéilisés comme métaux d’électrodes. Leur
pureté est comprise entre 99,98 et 99,99%. ll€tntdéposes par évaporation a la pression de
2.10° Pa. Le diamétre des électrodes déposées estrden34
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CHAPITRE 4 : ETUDE PHYSIQUE DE LA GENERATION DE L'O NDE
DE PRESSION ET  OPTIMISATION DES  CONDITIONS
EXPERIMENTALES

4.1. ETUDE BIBLIOGRAPHIQUE

De nombreux travaux ont été publiés dans la littéeasur la génération d’'une onde de
pression a partir de I'impact d’'un faisceau laserune surface solide recouverte d’un liquide
opaque [4.1-4.12] ou transparent [4.13-4.20] @otglieur d’'onde du faisceau incident. Les
mécanismes de génération de I'onde de pressiomdépedes caractéristiques du faisceau et
de celles du liquide. Les phénomenes de dilatattermique [4.1, 4.2, 4.21, 4.22],
d’évaporation, de formation de plasma [4.2, 4. 2Z8}et d’électrostriction [4.3, 4.29] sont les
plus couramment cités.

4.1.1. Liquides transparents

4.1.1.1. Phénoménologie

Considérons le systeme constitué d'une cible sadeuverte d'un liquide. Ce liquide
est supposé transparent a la longueur d’'onde doefau laser utilisé. Apres passage dans le
liquide une fraction du faisceau est absorbéenatre réfléchie (Figure 4- 1).

Liquide transparent

g

Figure 4- 1 : Le laser traverse intégralement ['épaissenr du liguide jusqu’a la cible on une fraction du faiscean est
absorbée et l'antre réfléchie.

L’énergie absorbée par une mince couche de lacgudea la cible donne lieu a une
augmentation de la température de la cible. Le féigel localisé de la surface de la cible
génere une augmentation locale de températuregdigddi sur une faible épaisseur (Figure 4-
2). La dilatation du liquide et/ou de la cible ategtuellement I'évaporation du liquide
produisent une onde de pression [4.13, 4.14, 4.30].
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Liquide Zone liguide chauffée

r'd
7

patiees

Figure 4- 2 : Processus de chanffage d’une mince couche a l'interface solide-liguide.

Deux cas sont a distinguer selon que I'énergie sipau non le seuil de nucléation du
liquide, c'est-a-dire le seuil d’énergie nécessaifapparition et au développement de bulles
gazeuses.

a. Energie inférieure au seuil de nucléation

Lorsque I'énergie transmise a la cible est inféeeau seuil de nucléation du liquide, le
liquide est chauffé sans changement de phase. &anas seul un phénomene de dilatation
génere I'onde de pression. Le processus de chauffagt étre normal ou anormal ; dans ce
dernier cas I'élévation de température se fait trégidement c’est le “surchauffage”
(superheating) [4.30-4.32]. Ce mode est lié a l@elde I'impulsion laser. Le mécanisme de
génération de I'onde de pression est contrélé pauperposition du mécanisme de dilatation
thermique du liquide et de dilatation thermiqudaleible [4.30]. L'onde de pression produite
par ces dilatations thermiques peut étre détermingeatir des variations de température et de
densité de matiéere pour le liquide et la ciblaritdrface.

b. Energie supérieure au seuil de nucléation

Lorsque I'énergie dépasse le seuil de nucléaties, lwllles apparaissent a l'interface
liquide/solide. Ce processus a été étudié par galwsiauteurs [4.13, 4.30, 4.33-4.35]. Les
bulles apparaissent et augmentent en taille (FiguBa.

Liquide

Figure 4- 3 : Processus de formation des bulles a l'interface solide/ liquide pour des énergies supérieures an seuil de
nucléation
Si I'énergie est donc suffisante et si la denséédlles est assez importante, les bulles
coalescent et créent une couche de gaz entreléaatite liquide. Si le phénoméne se déroule
dans une durée inférieure a la durée de I'impultaser, cette couche d’air réduit I'énergie
absorbée a la surface de la cible en raison déflexion de I'énergie laser. En pratique la
gueue du faisceau laser ne conduira donc pas auabéation du liquide. Ces bulles cedent
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ensuite leur énergie au liquide et disparaissens $effet de la pression hydrostatique et/ou
de la condensation.

L’apparition et 'augmentation du volume des buljgsuvent générer des ondes de
pression en compression. Le mécanisme de génédditonde de pression est donc contrdlé
par la superposition des phénomenes de dilatdtienmique de la cible et du liquide et par la
vaporisation du liquide. La superposition des pinégmes de dilatation thermique et de
vaporisation pour des énergies supérieures au skeuihucléation permet d’obtenir un
rendement plus important que dans le cas d’énerffiseure au seuil de nucléation.

4.1.1.2. Analyse qualitative

La fraction d’énergie absorbée dépend de I'étauttace de la cible (rugosité) et de ses
propriétés intrinseques d’absorptivité a la longwkande du laser [4.14].

Le seuil de nucléation dépend de la densité d’'émegsorbée par la cible par unité de
surface et de la rapidité du dépbt de cette éngr@ieapport aux temps de diffusion de la
chaleur dans le solide et dans le liquide. L’'éredjifusera davantage pendant la durée de
I'impulsion si celle-ci est longue. La températute liquide sera alors localement moins
élevée et la nucléation plus difficile. La nucléatidépend donc de la durée de I'impulsion
laser, de la nature du solide (conductivité thetrajget du liquide (capacité thermique et
chaleur d’évaporation) et de I'état de surface aleible [4.30]. La rugosité de la surface
solide agit sur I'absorptivité de la cible mais légaent sur la distribution hétérogéne de sites
de nucléation [4.30]. L'énergie laser nécessairar gabtenir un changement de phase du
liquide dépendra de ces propriétés.

4.1.1.3. Estimation du seuil d’ébullition

Notre objectif est le calcul dans le cadre de ametahypothéses du niveau minimal
d’énergie du faisceau laser nécessaire pour ateeladvaporisation par ébullition du liquide.
Ce seuil théorique sera comparé aux seuils évali@ésnaniére expérimentale dans le
paragraphe 4.2.

a. Energie absorbée par la cible

La durée de l'impulsion laser étant courte, typmemet inférieure a 10 ns, le processus
de chauffage de la cible peut étre considéré commmeetransformation isochore. L’énergie
absorbée par la surface de la cible est donnéi&paation suivante :

Qc =mC, AT =p..V. C, AT équation 4- 1

Ou:
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Q. : Energie absorbée par la surface de la cible [J].

C, : Chaleur spécifique a volume constant de la diblg*.K™].

AT : Variation de température a la surface de la c[KE
m: Masse de la cible absorbant I'énergie laser. [kg]

pc: Densité volumique de la cible [kgth

V¢: Volume de la cible absorbant I'énergie lasercaveA, ., [m°].
A.: Surface du faisceau laserm
U Profondeur de pénétration thermique pendant tg@edde l'impulsion laser

(épaisseur absorbant I'énergie) [m].
La profondeur de la pénétration thermique est déteye par la formule [4.36]
Hip = 2(DC.T)1/2 équation 4- 2
Ou :

D.: Coefficient de diffusion thermique de la cibie’[s’]

K
D.=—2¢
¢ pcCy

ke Conductivité thermique de la cible [WK™]

équation 4- 3

r : Durée de I'impulsion laser [s]
Par exemple dans le cas de I'aluminium, on a engntg = 8 ns:
D= 10" mfs?!
M= 1,8 pm
Dans le cas de I'eau, on a :
D= 1,410" m’s*
M= 68 nm

On deéduit :
Ve =2AL .(DC.t)1/2 équation 4- 4

Finalement I'énergie Labsorbée par la cible peut se mettre sous la forme

Qc =2pcAL .(%CV 0Y2AT équation 4- 5
C

b. Seuil d’'ébullition
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Seule une partie de I'énergie transportée parisedau laser est absorbée par la cible,
I'autre partie est réfléchie. L'énergie laser gaeduche de la cible absorbe vérifie I'équation:

Qc =eaEL équation 4- 6

Ou:

E. : Energie de laser [J].

€4 Absorptivité de la surface de la cible [sans &init

L’ébullition du liquide débutera lorsque la tempéra de la cible atteindra la

température d’ébullition. L'énergie lasegk conduisant a I'ébullition vérifie donc I'équation
4- 5 et I'équation 4- 6.

APeKC . :
Esth = 2-—68 VAL VT (Tepuiition ~ Tinitiale) équation 4- 7
a

Es dépend de:

- la nature de la cible (absorptivité, densité, leta spécifique, conductivité
thermique).

- la durée de I'impulsion laser et le diamétre aisdeau laser

- la température d’ébullition du liquide.

4.1.2. Liquides opaques
4.1.2.1. Les différents mécanismes de génération.

Le mécanisme de génération de I'onde de pressiam lgs liquides opaques a la
longueur d’onde du laser s’effectue a l'interfaégéliquide. Le faisceau ne traverse plus le
liquide. L’épaisseur de liquide qui absorbe I'énerdépend de la pénétration optique du
faisceau laser et des propriétés intrinséquesaiudi utilisé. L'état de surface du solide ne
joue aucun réle sur I'absorption du faisceau |aséa profondeur de pénétration optique est
plus faible que I'épaisseur de liquide déposé awihle.

L’irradiation du faisceau la&s a la surface du liquide génere les phénoméne#sisar

la Figure 4- 4 avec des effets thermiques et hydrachiques qui générent I'onde de pression
[4.1,4.2,4.21, 4.22, 4.37].

L’absorption de I'énergie laser conduit a une auggaiion de température. Il en résulte
une dilatation thermique dans le volume d’absorptio faisceau qui produit une onde de
pression se propageant a lintérieur du liquideurPdes énergies supérieures au seuil
d’ébullition, le changement de I'état thermodynaneiqdu liquide peut donner lieu a
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I'expansion rapide de cavités vapeurs et a la vsgibon de la surface avec I'éjection violente
d’'un panache de vapeur. Cette éjection de matidduf une onde de pression vers le liquide
par effet de recul (conservation de la quantitént®ivement). L'importance relative de
chaque phénomene pour la génération de I'onde ek&sipn dépend de la densité d’énergie
absorbée.

J\/L Impulsion laser
ﬁ‘\\

o_ O

Fan i A
o
Couche discontinue_ _ \ \

o
I // Panache de I’ablation

. s —— e —

— S —
O o
o Zome chauffae

__________________ A

Dilatation thermigque

Cavitations des bhulles o po_
\——

Onde de pression

Figure 4- 4 : Phénomenes induits lors de l'impact du faiscean laser sur un liguide opaque. Génération de 'onde de
pression [4.1).
Le mécanisme de la génération de I'onde de presi®pend de nombreux parameétres
dont I'énergie laser, les caractéristiques du &ascet les propriétés du liquide (coefficient de
dilatation, coefficient d’absorption, températuee@porisation, ...).

Des études expérimentales et théoriques de l'ictierad’un faisceau et d’un liquide
ont montré que la formation de plasma n’était ¢ffecque pour des intensités de laser
supérieure & T8W.cm? [4.22, 4.38]. La formation du plasma est le preasde plus efficace
en terme de rendement énergétique opto-acoustldefficacité de conversion peut aller
jusqu'a 30% dans le liquide [4.2]. Notre disposiiipérimental permet d’atteindre une densité
surfacique de puissance de l'ordre dé® WW.cm®. La formation de plasma est donc
impossible avec notre dispositif.

La vaporisation des liquides contribue a la fororatd’'une onde de pression si la
densité d'énergie laser absorbée par le volumeqdidé excede un certain seuil dépendant
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des propriétés thermiques du liquide [4.21, 4.296 L’efficacité de la conversion atteint
alors au mieux 1% [4.2].

La contribution de la dilatation thermique (chag#asans changement de phase) sur la
génération de I'onde de pression est importantéa Génére une onde acoustique qui se
propage loin de la zone chauffée. Le processuslatatibn thermique domine la génération
de I'onde de pression lorsque I'énergie laserrdétieure atseuil de vaporisation, c’est a dire
lorsque la température a la surface de I'encrenéstieure a la température d’ébullition du
liquide. Cependant, I'efficacité de la conversianl'@nergie est petite, typiquement inférieure
a0,01% [4.2, 4.39]

4.1.2.2. Dilatation thermique du liquide

Le chauffage du liquide par l'irradiation d’'une iglpion laser peut produire une onde
de pression par dilatation thermique. L'amplitutiéeeprofil de I'onde de pression dépendent
de plusieurs paramétres. Dans ce paragraphe, Hions astimer I'amplitude et le profil de
I'onde de pression [4.1].

a. Amplitude de I'onde de pression

Considérons I'hypothese dite “de confinement detraimte” définie par une durée
d'impulsion laser trés faible par rapport au teaggropagation de I'onde de pression dans le
volume de liquide chauffé pour que la zone absonegpuisse pas dilater lorsque I'impulsion
laser irradie soit [4.40] :

=L << équation 4- 8

r
Oou
t* : Temps caractéristique [sans dimension]

t- : Temps de relaxation ou de propagation de I'orel@réssion dans le volume

1

de liquide chaufféf, =
Hopt €

c : Vitesse du son dans le liquide [.s

Hopt - Coefficient d’absorption optique [fh

Le volume de liquide opaque qui absorbe I'énergid¢ader est donné par:

1
Hopt

Vol =

AL équation 4- 9

La dilatation thermique du volume chauffée s’écrit
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E,

E|
=B
'p, C,

= équation 4- 10
p,VolC,

AVol =3,.Vol. AT =, Vol

Ou
E : Energie absorbée par le volume du liquide (J)
B : Coefficient de dilatation thermique du liquide (K
P, : Densité volumique du liquide (kg
Cp: Chaleur spécifique du liquide a pression constéhkg'.K™)
La vitesse du son se propage seulement par congresSi la vitesse du son

APsonordAPampiant N'€St pas trop élevée, la compression et la détdat fluide peuvent étre

prises isentropiques et la vitesse du son estidégdar [4.41]:
c?>=dP/c équation 4- 11
Oou

S : entropie du liquide. [J]

Soit
2_dP _ dP dP dP o
Tdp g m - tion 4- 12
- dpy 4.m _dvol dvol équation
Vol Vol? " Vol
On déduit :
P=e v équation 4- 13
Vol
Soit
aP=n S équation 4- 14
Vol

Cette expression de la variation de pression comauntroduisant équation 4- 10 a :

2
AP = B c i équation 4- 15
Cp Vol
Soit
2
AP = Bic . E| équation 4- 16
Cp AL /Hopt

Si on considere qu’une fraction, Be I'énergie laser est réfléchie:
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2 (1-Ry). E

AP= Bic .( o) Hopt EL équation 4- 17

Cp AL
Soit
_Bic? L
AP—C—.(l— Ro)Hopt-A_ equation 4- 18

p

Ou :

E. : Energie du faisceau laser [J].
R, : Coefficient de réflexion optigue a la surface liguide opaque [sans
dimension].

F. : Densité d'énergie surfacique du faisceau lafgerice) [J.rf].

B

En introduisant le coefficient de Gruneisénel quel =
P1-X1 Cp

[4.4] et en sachant

gue dans le liquide = /ﬁ [4.42] ou X, est le coefficient de compressibilité du liquide
1-XI

(x| = —%[g—\éj ), 'expression de la variation de pression se égelement sous la forme :
-
AP=T.1-Rq)Hopt-A équation 4- 19

L’amplitude de la pression produite par la dilatitrermique est donc linéairement
proportionnelle a I'énergie du laser. De plus, nestque la durée de I'impulsion de pressjon t
peut s’écrire :

w . .
th = equation 4- 20
Hopt €

Ou w est une constante comprise entre 4 et 6 [4.40]

En général, lorsque I'hypothese dite “de confinetrdin contrainte” n'est pas réalisée
I'amplitude de la pression thermo-élastique dorpeid’équation 4- 19 s’écrit :

AP =f(t*).M.A-Rg)-HopthL équation 4- 21
Ou f(t) est une fonction de.t

La variation de f(§) en fonction du temps caractéristiqﬁeast donnée sur la Figure 4- 5
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Figure 4- 5 : f{t) en fonction de *[4.43]

b. Forme de 'onde de pression

Suite a la dilatation thermique du liquide opadeyrofil de pression peut étre déduit a
partir de I'équation de la chaleur. Si le diamédre faisceau laser est trés supérieur a la
profondeur de pénétration optique et a la profondeuypénétration thermique, la température
peut étre calculée en utilisant I'équation de catidn de la chaleur a une dimension [4.1,
4.31, 4.44-4.48].

oT(x,1) _ 0 ([ 9T

_ _qut.X P .
Chp. +(1-Ry). d (De équation 4- 22
PILp ot ax( | ax j ( o) HoptIL (1) q

Ou:
t: Temps [s]
D, : Coefficient de diffusion thermique du liquide {].
[_(t) : Distribution temporelle de la puissance sctidae (intensité de I'énergie
laser) [W.n¥]
X : Position [m].

T : Température [K].
Lorsque l'impulsion frappe la surface du liquide, faisceau laser pénetre dans le

liquide sur une profondewi (pénétration optique). Pendant la duméde I'impulsion
Hopt

laser, la profondeur de diffusion thermique esed®inée par2.,/D|.T1. Dans la zone ou

87



maxé,Z.JDm) <x <crt (Figure 4- 6), il n’'y a pas d’absorption optique kEnergie
Hopt

laser et de changement de température.

Zone des processus de
o pénétration optique et de
max 24Dy L le tempsT
Hopt
O N
CT
d] .
X

Figure 4- 6
A partir de I'équation 4- 22 et des conditions a@mtmuité hydrodynamique d’Euler

[4.14, 4.20, 4.51, 4.52], Samokhin et al [4.1204.ont donné le calcul approximatif de la

pression dans la zomaaxé ,24/Dp 1) < x <cr:
Hopt

P(x",t) = P(o,t)+ﬂ FCARRCUINC) équation 4- 23

Oou
P(0,t) : pression a la surface du liquide absorbant
A Tlinterface air-liquide, la surface du liquideaét libre, P(0,t)=0 et dans la zone

maxé,Z.w/D|.t)<x* <crT, il 'y a pas d’absorption optique de I'énergiesda ni de
opt

changement de température. L'équation 4- 23 devient

P(x* 1) =ﬂ LM équation 4- 24
Cp|Hopt Ot

La pression se propage comme une onde progresgpeeites’écrire ;
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P(X*,t)=P(t—x*/c):ﬂ{ 1 .alL(t)}
p | Hopt ot

Mathématiquement, si (t) qui correspond a la distribution temporelle ltetensité
laser est une fonction temporelle paire, alors B(fP(x, t) est une fonction temporelle
impaire. Autrement dit, si I'impulsion laser(f) a une forme symétrique (de forme gaussienne
ou de type fenétre), la pression P@= P(t) aura une forme symétrique bipolaire. hages
calculs théoriques reportés dans [4.1, 4.3, 44287, 4.49, 4.50] et les résultats
expérimentaux [4.1, 4.4, 4.5, 4.7, 4.9] associdspemmis de mettre en évidence doeme
symétrique bipolaire de I'onde de pression. La Feglr 7 représente le profil de la pression
normalisée, selon I'équation 4- 19, induite padilatation thermique lorsque I'impulsion du
laser KrF (248 nm, 24 ns) irradie la solution acgede KCrO, pour différentes longueurs de
pénétration optique, obtenues avec différentes ertrations de sel. Pour une longueur de
pénétration optique de 5,5"9" et pour une énergie surfacique (fluence) de ?Jla
pression maximale est de I'ordre de 1MPa [4.1].
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Figure 4- 7 : Profil temporel de la pression normalisée induite par la dilatation thermique lorsque ['impulsion laser
de Krl" (248 nm, 24 ns) irradie la solution de K,CrO, avec différentes longnenrs de pénétration optique, a F .,
constant [4.1]

En conclusion, si I'énergie laser est inférieurbéaergie nécessaire pour vaporiser le
liquide, 'onde de pression est contrblée par latdiion thermique du liquide. Dans ce cas,
I'état de surface du liquide n’est pas affectélpapact du faisceau laser. L’'onde de pression
obtenue a une forme bipolaire si la distributiomperelle de l'intensité laser est paire. La
partie positive de I'onde correspond a la dilatatou volume chauffé. La partie négative
correspond a la compression du volume (Figure 4- 8)
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Zone chauffée Dilatation de la zone chauffée Catita de la zone chauffée

Génération de la Génération de la

partie positive de partie négative d

I'onde de pression I'onde de pressio
Onde de compression Onde de dépression

Figure 4- 8 : Dilatation et contraction de la zomne chauffée qui génerent respectivement la partie positive et négative

de 'onde de pression.
4.1.2.3. Vaporisation

Pour une énergie laser supérieure au seuil de atiariéédu liquide, la génération de
'onde de pression est produite par vaporisatioifféi2nts phénomeénes physiques peuvent
intervenir.

Les gaz dissous ou d'autres hétérogénéités préselaes le liquide favorisent la
nucléation et donc la croissance des bulles delgagparition et la dilatation de I'ensemble
des bulles peuvent produire une onde de compresdgigee vers la cible qui se superpose a
la partie positive de I'onde de pression produde Ip dilatation du liquide (Figure 4- 9). En
conséquence, I'onde de pression produite se comgiase partie positive plus importante
gue la composante négative.

Impulsion

W laser

Zone d’ébullition ]: ]: Zone chauffée

Liquide

Figure 4- 9 : Génération d’une onde compressive par 'ensemble de la dilatation des bulles.

Les bulles formées se déplacent vers la surfacigdide ou elles explosent. Cette
explosion donne lieu a I'éjection d'un panache iligévapeur et donc a une ablation du
liquide. Suite a l'effet de recul a la surface dguide (conservation de la quantité de
mouvement), une onde compressive se propage vecile Cette onde se superpose
également a la partie positive de I'onde de pressiduite lors du phénoméne de dilatation.
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Le processus d’ablation modifie I'état de surfaceliquide (Figure 4- 10 et Figure 4-
11). L'onde réfléchie a la surface du liquide estaplus faible que dans le cas d’'une surface
plane. L'amplitude négative de 'onde de pressissoaiée a la dilatation thermique est donc
dégradée. Lors de I'ablation, 'onde générée plet ek recul et dirigée vers la cible participe
a l'augmentation de I'onde de compression ; la cosapte positive de I'onde est donc
amplifiée par I'ablation. Si la surface du liquigst completement dégradée, la partie négative
devient négligeable.

Impulsion laser

/\Omle de choc dans 'air
/;:-...\\

0 _— -
O g Ejection du liquide

Q
s N vd lor 7 /o

Fanache de vapeur

AN/

flux deliquide

Liquide S

Compression induite

par 1'effet derecul

Figure 4- 10 : Onde de pression induite par l'ablation et ['éjection d’un panache de vapeur du liguide [1,22]

Iropulsion laser
I ulsion laser Hole

W : v ré‘ Y
RIATAA A\

Figure 4- 11 : Onde de pression induite par I'ablation et I'éjection d’un panache de vapeur du liguide : plus
Lénergie est forte, plus l'ablation est importante
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4.2. RESULTATS ET DISCUSSION POUR LES LIQUIDES TRANSPARENTS

4.2.1. Résultats
4.2.1.1. Influence de la hauteur de liquide

Pour évaluer le réle du liquide a la surface deilfée, nous avons comparé les réponses
de la LIPP suite a des tirs directement sur ciblgure 4- 12) ou sur des cibles recouvertes
d’eau (Figure 4- 13).
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Figure 4- 12 : Signal obtenn sans liguide; 136 m] ; cible en aluminium ; 20°C, 3£V ; PET 0,5 mm.
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Figure 4- 13 : Pics d’entrée en fonction de la hautenr d’ean ; cible en aluminium ; 136m] ; 20°C ; 3&17; PET
0,5 mm.

Tous ces essais ont été réalisés a 20°C et pouwrnergie laser de 136 mJ. La cible est
en aluminium, I'échantillon de PET a pour épaisseir mm, la tension appliqguée est de
3 kV. Sans liquide, le signal obtenu reste dankrigt de fond (autour de 25 uV). Aucune
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onde de pression n'est générée. Par contre, lamguouche de liquide est déposée sur la
cible, un signal est détecté. L'onde de pressidninekpendante de I'épaisseur de liquide

aussi bien en position gu’'en amplitude. Nous avomsisi des hauteurs de liquides tres

différentes qui varient d’'un rapport 4 entre lagpfaible et la plus élevée. La génération de
I'onde de pression a donc lieu a l'interface ligaible. Ceci est cohérent avec le spectre IR
(Figure 4-14) réalisé sur une éprouvette d’eaungointre que celle-ci est transparente a la
longueur d’onde du laser (1064 nm).

100,00

99,95

ookt s

99,85 Y .

T%

99,80

99,75 T T T T T T T T
1020 1030 1040 1050 1060 1070 1080 1090 1100

Longueur d'onde (nm)

Figure 4- 14 : Transmission a travers 1mm d'ean en fonction de la longnenr d’onde.

4.2.1.2. Influence de la nature des liquides

L’étude bibliographique a mis en évidence que |l®ni@ pression lors de l'interaction
laser/liquide peut étre initiée par la dilatation dquide a linterface cible/liquide et
éventuellement renforcée par I'évaporation du tiquiL’énergie nécessaire pour obtenir
I'ébullition d’'un liquide dépend de ses propriéiaginseques. Nous avons testé plusieurs
liquides pour déterminer les seuils de nucléatiexigérimentaux et mettre en évidence les
mécanismes de génération de I'onde de pressiorr. ¢wa la réponse de la LIPP a été
mesurée en fonction de I'énergie laser, dans @i l&t dans plusieurs hydrocarbures liquides
transparents a la longueur d’onde du laser. Laljgintrée du signal obtenu avec la LIPP est
proportionnel a la pression induite par 'impulsi@ser lorsque le matériau est exempt de
charge (voir §2.2). L’évolution de I'amplitude dicm’entrée du signal LIPP en fonction de
I'énergie laser peut potentiellement permettre afitifier le nombre de mécanismes a
I'origine de I'onde de pression ainsi que les sedié nucléation. Des mesures IR (Figure 4-
15) ont confirmé que les hydrocarbures choisis sodfmmient aucune énergie a cette
fréquence.
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Figure 4- 15 : Transmission a travers 1mm a) d'isooctane, b) de cyclooctane, c) de decane, d) de 2,2

dimethylbutane en fonction de la longnenr d’onde

Les caractéristiques de la cible en aluminium sdoninées dans le Tableau 4- 1.
L’absorptivité de la cible dans ce tableau estwaleur mesurée directement a partir de notre
dispositif expérimental.

Tablean 4- 1 : Parameétres de la cible en aluminium.

Densité volumiquep (kg.m®) [4.53] 2700

Chaleur spécifique C [J.KgK™][4.53] | 900

Conductivité thermique k [Js* K7 | 247,9
[4.53]

Absorptivité a 1,0um [sans dimension]f 0,18
(valeur mesurée)

Les variations de I'amplitude du pic d’entrée aQ@h fonction de I'énergie laser sont
données Figure 4- 16 a Figure 4- 20 pour respentw I'eau, I'isooctane, le cyclooctane, le
décane et le 2,2 diméthylbutane. La hauteur dédéja été fixée a 1,6 mm.
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Figure 4- 16 : Amplitude du pic d’entrée en fonction de ['énergie du laser avec une hautenr d’eau de 1,6 mm sur

la surface de la cible en aluminium; 20°C ; tension appliquée 3 £V ; PET 0,5 mm.
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Figure 4- 17 : Amplitude du pic d’entrée en fonction de I'énergie du laser avec une hauteur d’isooctane de 1,6 mm

sur la surface de la cible en aluminium ; 20°C ; tension appliquée 3 €1 ; PET 0,5 mm.
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Figure 4- 18 : Amplitude du pic d’entrée en fonction de ['énergie du laser avec une hautenr de cyclooctane de 1,6

mm sur la surface de la cible en aluminium ; 20°C ; tension appliquée 3 £17; PE'T 0,5 mim.
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Figure 4- 19 : Amplitude du pic d’entrée en fonction de !'énergie du laser avec une hantenr de décane de 1,6 mm
sur la surface de la cible en aluminium ; 20°C ; tension appliquée 3 1" ; PET 0,5 mm.
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Figure 4- 20 : Amplitude du pic d’entrée en fonction de I'énergie du laser avec une hantenr de 2,2 dimethylbutane
de 1,6mm sur la surface de la cible en alumininm ; 20°C ; tension appliquée 3 £1'; PET 0,5 .
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Figure 4- 21 : Comparaison des mécanismes de génération de l'onde pour 'ean a 20°C puis a 50°C. Cible
alumininmy; tension applignée 3 1 ; PET 0,5 mm
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Pour les mesures avec l'eau,

'isooctane et le @idéthylbutane, un seuil
correspondant a un changement de pente dans Eératque linéaire met en évidence deux
mécanismes de génération de I'onde de pressiomohe définie comme la partie 1 pourrait
étre liée a un phénomeéne de dilatation et la paréiain mécanisme renforcé par la nucléation
du liquide. Par contre, la réponse de la LIPP geuryclooctane et le décane ne présente
gu’'une seule zone linéaire. A priori, un seul méaae prévaudrait pour ces deux liquides
dans la gamme d’énergie laser utilisée. L'énergiecqrrespond aux changements de pentes
peut étre considérée comme un seuil. Ce derniecoesparé dans le Tableau 4- 3 avec les
seuils théoriques déterminés a partir de I'équaden7 et des propriétés des liquides

regroupées dans lI'annexe 1.

Tablean 4- 2 : Caleuls des seuils théoriques d’ébullition des différents hydrocarbures liguides et de l'ean.

Température | Température Variation de Seuil (E)
d’ébullition initiale de la cellule| température théorique de
(°C) (°C) AT(°C) jusqu’a | nucléation (mJ)
I’ébullition
2, 2 dimethylbutane 49,73 20 29,73 32
Isooctane 99,3 20 79,3 84
Eau 100 20 80 85
Eau 100 50 50 52,8
Cyclooctane 151 20 131 138
Decane 174 20 154 163
Tablean 4- 3 : Synthese des résultats obtenus dans les liquides transparents.
Pente de la zone| Seuil Seull Rapport
linéaire expérimental théorique Esexp/ Esy,
(HV/m) (M) Bsecp () B
Isooctane 2,22 235 84 2,8
Eau 20°C 1,45 238 85 2,8
Decane 3,77 Non identifié 163 -
Cyclooctane 2,79 Non identifié 138 -
2,2 dimethylbutane 2,48 80 32 2,5
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Un écart important apparait entre les seuils thi@es calculés et les seuils
expérimentaux déduits des caractéristiqgues. Néarahes seuils théoriques et expérimentaux
sont dans un rapport relativement constanti/Esn = 2,5 a 2,8. Ainsi des seuils theoriques
proches entre deux liquides correspondent a dets sepérimentaux également proches.
D’autre part les courbes montrent que pour deftaibdes énergies aucune pression ne peut
étre générée.

L’influence de la température sur les mécanismegé&ration de I'onde acoustique a
été étudiée pour une épaisseur d’eau de 1,6 mniG (Ogure 4- 21). La comparaison des
caractéristiques a 20°C et 50°C montre un déplasetheseuil vers les faibles énergies lors
d’'une augmentation de température. Le seuil deéatioh de I'eau a 50°C, toujours défini
par la valeur a partir de laquelle la caracténstige suit plus une réponse linéaire, est évalué
a 210 mJ. Ce seuil est beaucoup plus faible que mwelsuré a 20°C.

4.2.1.3. Influence de I'absorptivité de la surfade la cible

Nous avons vu dans le paragraphe 4.1.1.2.b (équ&tid) que le seuil de nucléation est
en théorie inversement proportionnel a l'absorf#ivi,) de la cible pour les liquides
transparents a la longueur d’onde du laser. Noassagvalué la véracité de I'équation 4- 7 en
mesurant les réponses de la LIPP suite a desutirdes cibles plus ou moins rugueuses en

aluminium. La rugosité des cibles est modifiée pancage manuel a 'aide de papier de
verre.

"M il (pm}
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Figure 4- 22 : Excemple de profil de la surface d’une cible lisse
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Figure 4- 23 : Exemple de profil de la surface d’une cible rugnense
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Les Figure 4- 22 et Figure 4- 23 montrent des exesnge profils de surface obtenus
par profilométrie pour les deux cibles utiliséegslabsorptivités mesurées sont de 0,18 et
0,43 respectivement pour la cible lisse et la aibfpieuse.

Des essais ont été conduits a 20°C en utilisant hagteur d’eau de 1,6 mm.
L’amplitude du pic d’entrée de la réponse de laR_#3t représentée en fonction de I'énergie
laser sur la Figure 4- 24 pour les deux ciblesmphtude du pic d’entrée est d’autant plus
importante que la cible est rugueuse i.e. 'absatptgrande. La sensibilité de la mesure
augmente donc avec la rugosité de la cible. Ceperidaseuil d’énergie apparait au méme
niveau pour les essais conduits sur la cible “lisse “rugueuse”. Le changement de
mécanisme d’excitation de I'onde de pression apppoair une énergie 238 mJ.

250 —m— —— ——

m  Cible "lisse™ €=0,18 °
2000 e Cible "rugueuse": € =0,43 ° s

1500 -

1000

Pente = 4,60

500 ] L gH
Pente = 2,18 | 238 mJ

T T T T T T T T T T T
0 50 100 150 200 250 300 350

Amplitude du pic d'entrée ( pV)

Energie laser (mJ)

Figure 4- 24 : Amplitude du pic d’entrée en fonction de I'énergie laser pour denx cibles de méme nature (Al) mais
de rugosité différente.

4.2.2. Discussion
Les mesures obtenues permettent de tirer les dmotusions suivantes :

» La pression est proportionnelle a I'énergie du rigseur un niveau d’énergie
inférieur a un seuil qui varie avec la nature djuilie. Ce seuil a été attribué a
I'énergie nécessaire pour obtenir I'ébullition dyuide. Dans tous les cas le seuil

déterminé expérimentalement est plus grand queuié &valué théoriquement

» Larugosité de la cible joue un réle sensible mmplitude de I'onde de pression.

Une cible plus rugueuse augmente la conversionagiastique.
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4.2.2.1. Discussion sur le seuil de nucléation

Le calcul développé pour déduire le seuil de nuidéathéorique était basé sun
changement d’état lors d’un chauffage “normal” (eeemple pour I'eau, changement d’état a
100°C a 1 atm). Dans le cas d’'un changement d"@mtrmal’, c'est-a-dire pour un sur-
chauffage, le calcul du seuil de nucléation estifitodes détails sur le phénomene de “sur-
chauffage” sont donnés dans [4.40].

Sur le diagramme de phase de l'eau (Figure 4- Bb)xourbe solide A-C (ligne
binodale) représente les couples pression/tempéraiour lesquelles les phases liquide et
gazeuse sont en équilibre. Les courbes B-C et Bp@&Esentent les lignes spinodales. La ligne
spinodale indique la limite des états métastabtpeelles que soient les précautions prises, le
liquide se transforme immanquablement, au-delaatie digne, en glace ou en vapeles
courbes binodales et spinodales se rejoignent &t pdtique C, au-dela duquel aucune
distinction thermodynamique ne peut étre faiteestets phases vapeur et liquide.

Le point 1 (Figure 4- 25) correspond a un étatiduide en équilibre avec la vapeur
ambiante a une température au-dessous de la taomeéda saturation. Un changement d’état
de I'eau (en phase liquide) apparait quand la teatypee du liquide atteint la température
d’ébullition (point 2 sur la figure) si le liquidest chauffé normalement. Si le liquide est
surchauffé, le changement de phase n’arrive qu@nt 8 (courbe C-B). Pour l'eau a la
pression atmosphérique (P=1 atm), la températurgpant 2 est 100°C (373K) et la
température au point 3 est 259°C (532K) [4.54].

P 4

Point catique

D
Saturati on
(liquidefrapeur)

Solide Liquide

Vapeur
1 2
158-1n 008 INRICRRI BTSSR

Point triple i '
A ;
A i i
i L]
i i

1 L] ("

0 373 K (100°C) / 532K 259°C) T

B

Figure 4- 25 : Diagramme pression-température de 'eau [4.40)].
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Sur la base de I'hypothése d’'un surchauffage, ud #etorique de nucléation de I'eau a
été recalculé en prenant une variation de tempéraie 'ambiante (20°C) a 259°C (Tableau
4- 4). Le nouveau seuil calculé est de 254 mJ.ugehauffage théorique (85-254 mJ) est de
10% supérieur au surchauffage déterminé expérineenéat (85-238 mJ). D’'une fagon
analogue, I'hnypothese d’une surchauffe conduit p@au initialement a 50°C a une énergie
seuil de 222 mJ. La valeur expérimentale de 21Watide comme pour I'eau initialement a
20°C un changement de phase a proximité de la e@pinodale.

Tablean 4- 4 : Comparaison entre les seutls de nucléation

Seuil expérimental [mJll Seuil théorique pour g Seuil théorique pout
chauffage normal [mJ] le surchauffage [mJ]

Eau a 20°C 238 85 254

Eau a 50°C 210 53 222

4.2.2.2. Discussion sur la réponse linéaire de &P

a. Pente de la partie linéaire.

Les évolutions de 'amplitude du pic d’entrée endiion de I'énergie du laser données
Figure 4- 16 a Figure 4- 21 montrent des seuifedihts en fonction de la nature des liquides
pour lesquels la tension (U) est proportionnellé@ergie fournie par le laser notée. Eette
proportionnalité peut s’écrire :

AU _ AU AP AT
AE, AP AT AE|

équation 4- 25

A partir de I'équation 2- 8, nous pouvons déduire q
U(t) = Zige-sc(t) = ZvCqo X.G(gr).E(0).P(O, 1) éguation 4- 26
Ou :
Z : impédance de mesu@][

Si on suppose le matériau libre de charge alor} fe(@résente le champ appliqué noté
Ea et I'équation 4- 26 s’écrit en utilisant les pesitvariations :

i_tli =ZvsCo X G(g, ) Ey équation 4- 27

Pour un matériau donné et un champ electrlquemﬁxe,A—L;est constant.
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A partir de I'équation 4- 7 on peut déduire la tiela entre la variation de la
température et I'énergie laser.E

T-T, = fafL équation 4- 28
2.AL £[KPcCy.T
Ou
AT _ oT £,

= = équation 4- 29

AE| 0B  2A| {kp:;Cy.T

Avec une source laser donnée (les paramétrest A sont constants au premier ordre)

et une cible donné&,(p., C, €4 sont constants)i—; est donc constant.

Lorsque I'onde de pression est contrélée par leaméme de dilatation thermique du

liquide, le rapport% est proportionnel au coefficiefif de dilatation thermique du liquide et

. . . Lo AP ) .

inversement proportionnel a la compressibilitéiduitle :E =pcPB=B/x (voir §4.1.2.2)
La pente de la partie linéaire de la courbe depladode du pic d’entrée en fonction de

I'énergie laser est donc proportionnelle au cogffitde dilatation thermiqug du liquide.

Les pentes des parties linéaires et les coeffgidatdilatation thermique des liquides a
la température de 20°C sont présentés sur le Tadlea

Tablean 4- 5 : Pentes des parties linéaires et coefficients de dilatation thermique pour les différents liguides

AU *10%(K ™ kg.m?® c (m.s* AU
AU vimgy| PrEOEC) | p (ko) ms) 1 &Y, 2pa0
AE AE
Isooctane 2,22 12,59 690 1500 1,14
Eau 1,45 3,40 1000 1500 1,90
Decane 3,77 11,23 726 1500 2,06
Cyclooctane 2,79 - 834 1500 -
2,2 2,48 14,90 791 1500 0,94
dimethylbutane
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En prenant une vitesse constante de 1500 dass les différents liquides, les rapports

AU : . : N
—1/p .02.[3 varient d’'un facteur 2 ce qui montre qu’il N’y agpde relation linéaire entre la

AE
AU ceez A N I -
pente Eet p.c%.p. Cette différence pourrait étre due a la variatihn coefficient de

dilatation thermique du liquid& avec la température ou au surchauffage (supeniggati

b. Seuil de dilatation thermigue.

Théoriquement, si la génération de I'onde de poessst controlée par la dilation
thermique du liquide, la caractéristique de I'aryale du pic d’entrée en fonction de I'énergie
doit passer pde point (0,0), c’est-a-dire 'amplitude de I'onde pression est nullersqu’il
n'y a pas d’énergie irradiée. Les résultats expénit@mux ne le confirment pas. La pression
apparait pour un seuil d’énergie supérieur a Z8es. seuils varient en fonction des liquides.
Markus W. Sigrist [4.37] a étudié l'interaction tienpulsion laser avec plusieurs liquides. Il
a obtenu des résultats similaires aux notres quidasion induite par la dilatation thermique
du liquide n’apparait que lorsque I'énergie lasgpakse un seuil dépendant du liquide.

c. Influence du liquide.

Comme nous l'avons vu (Figure 4- 12), I'onde despi@ générée sans utiliser un
dépot de liquide sur la cible a une amplitude quparmet pas d’obtenir un signal qui sort du
bruit. Le coefficient de dilatation de I'aluminiuf@3.10° K™) est 10 fois plus petit que les
coefficients de dilatation des liquides utilisésslamplitudes obtenues avec 136 mJ dans les
différents liquides justifient alors que le sigsalt noyé dans le bruit.

4.2.2.3. Influence de I'absorptivité de la cible

, . € : ]
Nous avons vu dans I'équation 4- 29 qHAeT— = a . Le signal mesuré

AE|  2A JKkp:Cy T
avec la LIPP dépend donc également de I'état dacde la cible. Nous avons évalué la
dépendance du signal en fonction de I'état deldke ci

Le Tableau 4- 6 représente la pe%%, I'absorptivités, et le rapport entre ces deux

parametres.

. : e N AU
Toutes choses égales par ailleurs, on vérifie queehsibilité de la mesureAEest

sensiblement proportionnelle a la rugosité deb&ci
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Tablean 4- 6 : Correspondance entre la sensibilité de mesure &y et la rugosité de la cible.

A Absorptivité £ A
Pente—U (uV/mJ) P —U/ &
AE AE
Cible rugueuse 4,6 0,43 10,7
Cible lisse 2,18 0,18 12,1

4.2.2.4. Conclusion

 L'onde de pression peut étre produite par l'impdcme impulsion laser a

travers un liquide transparent déposé sur unecaurfeétalligue absorbante.
* L’onde de pression est produite a I'interface legicible métallique.

* Le chauffage du liquide par 'impact de I'impulsitaser (8-14 ns) a lieu hors

équilibre thermodynamique (liquide surchauffé).

e La rugosité de la cible augmente la sensibilitdadeonversion d’énergie en

augmentant I'absorption du faisceau laser.

* Le mécanisme de génération de I'onde de presstaroagdlé par la dilatation
thermique du liquide si I'énergie laser est infaree au seuil d’ébullition du

liquide et par la vaporisation du liquide si I'égierlaser est supérieure.
* Le seuil d’ébullition dépend :

- de l'absorptivité de la cible ;
- des propriétés thermiques de la cible ;

- des propriétés du liquide déposeé sur la cible.

4.3. RESULTATS ET DISCUSSIONS POUR LES LIQUIDES OPAQUES

4.3.1. Résultats
4.3.1.1. Caractérisation de I'encre de chine a 1064

Pour évaluer g, il est possible d'utiliser un systéme de mesuaesour d’une
photodiode. En effet, en comparant la réponse dehtdodiode aprés un tir sur un verre
transparent a 1064 nm et aprés un tir sur le m&mne vecouvert d'une couche d’encre de
Chine, I'absorptivité du liquide peut étre dédulta.plaque de verre utilisée absorbait 2% de
I'énergie laser alors qu’une faible couche d’en@@ pum) déposée sur le verre a I'aide d’'un
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pinceau conduit a une absorption de 99,3% de Kpaencidente. La Figure 4- 26 montre le
principe de mesure de I'absorption optique.

Miroir Miroir
:.............R :..............&
Laser impulsionnel . Laser impulsionnel =
. Encre E
Plaqueenverre _____ s Plaque en verre é .
Capteur =' Capteur :
a) b)

Figure 4- 26 : Schéma de principe de la mesure d’absorption de I'encre Chine.

Nous avons étudié a l'aide la LIPP le mécanismgédteration de I'onde de pression
pour des liquides opaques. La cible est recouvamtdifférentes hauteurs d’encre de chine
(20, 320, 960 et 1600 um). La hauteur d’encre dieectie 20um a été évaluée a partir de la
masse de liquide déposée sur une cible. A partindeasse, de la densité d’encre et de la
surface de la cible la hauteur de liquide peut f@itéement déduite (hauteur = masse / [masse
volumique x surface]). Dans le cas des autres ggaiis, la hauteur de liquide a été déduite du
volume déposé sur la cible de surface connue.

4.3.1.2. Résultats pour une couche d’encre de 20 um

La Figure 4- 27 représente les profils temporelpidwd’entrée en fonction de I'énergie
délivrée par le laser (32,2 mJ a 200 mJ). Plusiegts réalisés dans les mémes conditions ont
montré que ces mesures étaient reproductiblesadiegsgamme d’énergie. Les maxima et les
minima des pics sont reportés sur la Figure 4-@# Ees énergies comprises entre 32,2 mJ et
62 mJ les profils présentent un pic positif et un pégatif relativement symeétriques qui
augmentent en amplitude avec I'énergie du laserdda de 62 mJ, une dissymétrie apparait,
le pic positif augmente avec I'énergie, le pic ridgiiminue. Pour une énergie de l'ordre de
200 mJ, le signal dépasse 2500 pV et le pic négitiinue jusqu'a disparaitre. Deux
processus distincts contribuent donc a la formatier’'onde de pression. lls seront étudiés
dans la partie discussion de ce chapitre.

La durée a mi-hauteur de I'onde de pression entifimde I'énergie laser varie entre
15 ns et 20 ns (Figure 4- 29).
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Figure 4- 27 : Profils des pics d’entrée en fonction de ['énergie laser pour une hanteur de 20 um d'encre ; dépot par
un pincean ; cible en Al ; 20°C ; 317 ; PET 480 fm.
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Figure 4- 28 : Amplitude du pic positif et du pic négatif en fonction de ['énergie laser dans le cas d’un dépot de

20U d’encre chine ; cible en Al; 20°C ; 3 £17; PET 480 pm.

Pour des énergies supérieures a 200 mJ, les prefilegistrés ne sont plus

reproductibles, une forte dispersion apparait elesemesures. Un exemple est donné pour

220 mJ sur la Figure 4- 30. Cette valeur de 22@ondtitue un nouveau seuil d’énergie pour

lequel un autre mécanisme de génération de I'orda dression est probable.
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Figure 4- 29 : Durée a mi-hantenr du pic positif en fonction de ['énergie avec une hautenr d’encre de 20 L.
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Figure 4- 30 : Quatre profils du pic d’entrée obtenu a 220 m], avec une hautenr d'encre de 20 ; cible A,
20°C; 3 k1 ; PET 480 um.
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4.3.1.3. Résultats pour une couche d’encre de 380 p
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Figure 4- 31 : -Profils des pics d’entrée en fonction de ['énergie laser dans le cas dn dépot d'encre de 0,32 nm ;

cible en Al ; 20°C ; 3&17 ; PET 480 pm.
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Pour un dépdt d’encre de Chine de 320 um la répdasia LIPP est donnée sur la

Figure 4- 31. L'énergie du faisceau laser a étéramgée de 49 mJ & 197 mJ. Plusieurs tests

réalisés dans les mémes conditions ont montré gsenesures étaient reproductibles dans

cette gamme d’énergie. Nous constatons que I'éeolutes profils est similaire a celle

enregistrée dans le cas précédent pour une épads@0 um. Le seuil a partir duquel le pic

d’amplitude positive et le pic d’amplitude négatsent différents se situe autour de 49 mJ.

Au dessus de 240 mJ, les profils ne sont plus detthles. Les énergies laser de 49 mJ et

240 mJ correspondent aux seuils de changement deniegnes de génération de I'onde de

pression. L'amplitude des pic positifs et négatdat représenté sur la Figure 4- 32.
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Figure 4- 32 : Amplitude du pic positif et pic négatif en fonction de I'énergie laser dans le cas du dépot d’encre de

3201m, cible Al ; 20°C ; 3 £17; PET 480 pm.
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Figure 4- 33 : Durée a mi-hanteur du pic positif en fonction de ['énergie avec une hautenr d’encre de 320 um

La durée a mi-hauteur de I'onde induite est reprié&sesur la Figure 4- 33. Comme

pour le cas précédent, la durée varie entre 1T B3 as et reste assez stable quelle que soit

I'énergie.
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4.3.1.4. Résultats pour une couche d’encre de 960 u
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Figure 4- 34 : Profils des pics d’entrée en fonction de ['énergie laser dans le cas du dépot d'encre de 0,96 mm.
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La Figure 4- 34 représente les profils temporels piti d’entrée pour la gamme
d’énergie comprise entre 49 mJ et 231 mJ. Leslprsint unipolaires contrairement a ceux
relevés pour les plus faibles niveaux de liquidRes. ailleurs, la largeur du pic augmente avec
I'énergie (Figure 4- 35). Contrairement aux deus paecédents (20 et 320 um), tous les
résultats sont reproductibles quel que soit leaivé’énergie fourni par le laser jusqu’a 350
mJ (limite de notre dispositif laser). Il n'y appérpas de nouveau seuil. Les amplitudes
augmentent linéairement en fonction de I'énergseldFigure 4- 38).
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Figure 4- 35 : Durée a mi-hanteur du pic positif en fonction de ['énergie avec une hautenr d’encre de 960 L.

4.3.1.5. Résultats pour une couche d’encre de 1660

La Figure 4- 36 représente les profils temporelspdud’entrée pour des énergies
comprises entre 25,3 mJ a 177 mJ. Le signal présem partie essentiellemgrsitive dont
'amplitude augmente avec I'énergie. Jusqu'a 72 andiron, cette impulsion positive est
suivie d’une impulsion négative de trés faible If@itude. La largeur du pic positif augmente
également avec I'énergie (Figure 4- 37). Ces réwuliont reproductibles sur toute la gamme
d’énergie fournie par le laser. Les amplitudes aempent linéairement en fonction de
I'énergie laser (Figure 4- 38).

112



100 : - s 3004 s s . . | .
. ] 170 )\ —008m)

501 2004+
1 A~ 1004
0 PANAA AN N AR o] - J
_50] T
1001 - aoop T ; . ;
] 30,9 mJ 300, | 1504 ns ——99 mJ|
500 1601 ns 2001 ] \
l ] \
o Ap e A v/\vr/ \'\ 1001 flez s |
2/ T — 0 ] o~
o -50u . . >
o 100 : : : = 450u :
@ 1571 ns —37.7mJ IS5 M —1m;m
O 50 A o 300u
= oM éi 5 ] \
O-I\_MA — 150p 45ns}‘"
A ad \VA o 20ns \ '/\/\,NW ] , \_\,\,
1 0 s - L W_N
-50 . . . — : .
1005l . : : 450p . X X |
1 1563 ns 42,7mJ 1 [ 1488 1s | /\ —117mJ
s0u N\ 3000
i l!ij
0 P\ AT~ 2015 Y o0 J 147ns | \-\,\’\
50 0 ~ ~
1,4u 1,5u 1,6u 1,7u 1,3u 1,4u 1,5u 1,6p
Temps (S) Temps (s)

1504 - | . . | 001 - . . .
10044 EM[) m\ﬂ s00, T s —136 mJ|

o 200 ] LL
0 e AVA 29ns - | /\is E \~

- WA/ 0 o~ “J
-50u . T T T
1500 . 600u - . . .
100, [1537ns —56mJ w0 ] ’m/\\ —146 mJ
S0u 33ns 200! ] I':ﬁ
< . - /l_l — H ] /\iﬂs \\
< =gt TV WI‘V \>_, 0 . PN AN
c — Y/ :
. S0u X 8 7500 X X ‘
0 ] ‘0 ] 1480 ns P 166 mJ
c — 62 mJ
S 140u 15331s | A\ ‘ S s
= E - | F
70 1
1 35ns 250 56 s | \‘\—
0 L0\ N’ 0 At S Ao
7500

—177mJ

5
©
2 |}

MW=
1400 1 1521 ns [\ '—772”1.] 5004 1
701 I-%—ES\ 2500 ] I‘:!\
i AN . JIEERS
0 | w_!""" ' h ' 0 AS~AAN S ; ' P/
1,4u 1,51 1,61 1,7n 1,3u 1,4u 1,5u 1,6u

Temps (s) Temps (S)

Figure 4- 36 : Profils des pics d’entrée en fonction de ['énergie laser dans le cas du dépot d’encre de 1600 fm ;
cible Al ; 20°C ; 3&17; PET 480 pm.
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Figure 4- 37 : Durée a mi-hanteur du pic positif en fonction de ['énergie avec une hantenr d’encre de 1600 L.

4.3.1.6. Synthése des résultats

a. Comparaison des amplitudes du pic positif ection de I'énergie laser

La comparaison des résultats obtenus pour lesegoateaux de hauteur de liquide est
donnée sur la Figure 4- 38
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Figure 4- 38 : Amplitude du pic d’entrée positif en fonction de ['énergie laser pour les quatre hantenrs de liquide.

Pour obtenir une onde de pression la plus impatpossible il convient donc d'utiliser
une couche d’encre la plus petite possible.

114



b. Estimation de la vitesse de I'onde de pression

Une estimation de la vitesse de I'onde de presgans I'encre de chine a été faite en
comparant une distribution dans I'eau, ou nous svmontré que l'onde était générée a
I'interface cible/liquide, et un profil obtenu avde I'encre de Chine, dans laquelle le faisceau
incident laser ne peut pas traverser. Nous avooisialne hauteur de liquide de 1600 pm et
une énergie laser de 90,8 mJ. La cible est en alumi La Figure 4- 39 représente les deux
profils enregistrés. La différence entre les instatiapparition des impulsions de pression
selon que la cible soit couverte d’eau ou d’enenengt de déduire une vitesse de propagation
de I'onde de pression de 1524 m/s. Cette estimdgola vitesse du son dans I'encre de Chine
est a comparer a celle obtenue dans les liquidesstjdu méme ordre de grandeur (1500m/s).
Les figures 4- 31 a 4- 33 montrent que les impukside pression parviennent de plus en plus
rapidement a l'interface cible/diélectrique. Ceaggere une augmentation de la vitesse de
propagation avec I'énergie de I'onde.
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Figure 4- 39 : Comparaison du profil du pic d'entrée dans le cas d’un dépot sur la cible de 1,6 mm d’eau et 1,6
mm d'encre. E=90,8 m].

4.3.2. Discussion

4.3.2.1. Couche d’encre de 20 um

Pour les énergies inférieures a 62 mJ, le profibession est bipolaire symétrique. Ce
type de signature pour la pression correspondraéoanisme de dilatation.

Au-dela de ce seuil, le phénomene de dilatatiortagburs présent et superposé a un
phénomene de vaporisation. Ce dernier augmentel'anecgie. L'apparition du phénomene
de vaporisation change I'état de surface du liquitles I'énergie augmente, plus I'état de
surface est modifié par les panaches de vapeua @met de justifier la décroissance de
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'amplitude du pic négatif [4.55]. L'onde de comgs®on due a la dilatation de la zone
chauffée n’'est pas sensible a cette perturbationl'éat de surface qui intervient
ultérieurement. En revanche, I'onde de dépressiégdtive) qui résulte de la contraction de
la zone chauffée intervient dans un deuxieme teat@s que la surface aura été modifiée.
Plus I'énergie laser augmente, plus la contraati®ha zone chauffée aura lieu dans une zone
non homogene. Le pic négatif qui en résulte sene dtténué.

Au-dela de 200 mJ, I'amplitude du pic positif n"avgnte plus de facon linéaire avec
I'énergie mais plus fortement. Le pic négatif dispa Cela correspond égalemantine plus
forte dispersion des signaux (Figure 4- 30). Cesepfations sont cohérentes avec
I'apparition & cette énergie d’un phénoméne deegtmn de gouttelettes liquides, c'est-a-dire
d’ablation du liquide. Celles-ci augmentent I'anydie de I'onde de compression par
conservation de la quantité de mouvement, mais aneanoins bonne reproductibilité a
cause de I'aspect macroscopique des instabilit@ér§és. De plus, la perturbationldat de
surface est encore plus importante que précédenunantl’'onde négative n’est pas non plus

observable.

Le régime thermo-élastique obtenu pour des énemgfi@seures a 62mJ permettrait une
bonne reproductibilité des mesures et éviteradéjwoser du liquide a chaque tir. Cependant,
dans ces conditions, la sensibilité et la résatuiont moins bonnes que dans le régime de
vaporisation. De plus, ces conditions de mesurgsen@ettraient pas une lecture directe des
spectres et imposeraient un traitement numériqueghal adaptée.

Le régime de vaporisation avec I'énergie laser @@ 2nJ constitue le meilleur
compromis entre reproductibilité, sensibilité etai@tion.

4.3.2.2. Couche d’encre de 320 um

Contrairement a ce qui a été observé pour la coddrere de 2qum, le signal est
dissymétrique des les plus faibles énergies ladesées. Néanmoins, I'énergie de 49 mJ peut
étre considérée comme proche de la valeur sewsbplglle conduit a des amplitudes assez
similaires des impulsions positives et négatives.

Dans toute la gamme d’énergie, le pic négatif existujours et il a tendance a
augmenter. Contrairement au cas de la fine couemnere (20 um), la vaporisation du liquide
ne provoque pas une diminution de I'amplitude de pes négatifs. En effet, avec une
épaisseur d’encre plus importante, la surface &oé moins perturbée, et 'onde de pression
négative également. On constate méme une légemeatation de I'amplitude du pic négatif
aux énergies supérieures au seuil de vaporisdtioreffet, le fond de la zone chauffée n’est
jamais vaporisé mais est chauffé de plus en plasndjliénergie laser augmente. L’'onde de

116



pression produite par le phénomene de dilatatidorec toujours lieu et son amplitude (pics
positif et négatif) augmente avec I'énergie laser.

Ceci ne sera plus vrai lors de l'ablation totale ldezone chauffée. A 200 mJ,
I'amplitude du pic positif est 2220V, mais I'amplitude du pic négatif est de 24@d. Méme
si 'amplitude du pic positif est 9 fois plus grandue celle du pic négatif, I'existence d’'un
grand pic négatif n’est pas bonne pour la méthdé L Cela introduit une confusion avec
I'existence de charges négatives dans les mesereslibration. C’est un inconvénient du
dépobt d’épaisseur 3230m. Par ailleurs, la durée a mi-hauteur du pic gasst plus large que
pour I'épaisseur de 20m. Du point de vue de la résolution de la meserelépbt d’encre de

20 um est donc préférable.
4.3.2.3. Couches d’encre de 9 et 1600um.

Dans ces deux cas, la distance sur laquelle I'aledpression doit se propager dans le
volume d’encre est plus grande que dans les deuprégédents (20m et 320um). L'onde
de pression est donc plus fortement atténuée. @#thauation explique la diminution de
'amplitude (Figure 4- 38). Avec la longueur de pagation plus importante, 'onde est
également plus dispersée d’ou I'élargissement idgplilsion positive. Cet élargissement est
illustré par 'augmentation des durées a mi-hauts impulsions de tension (Tableau 4- 8).
Plus les épaisseurs d’encre sont importantes, lflinde due a la vaporisation s’élargit au
cours de sa propagation. Sur I'onde résultantgicl@égatif dd a la dilatation disparaitrait par
superposition avec la queue de I'onde de vapooisattette explication suppose que I'onde
de vaporisation s’élargit davantage que I'onde ikgtadion, ce qui pourrait s’expliquer par
une influence de I'énergie. Néanmoins, ceci n'aypdi pas la disparition du pic négatif aux
plus faibles énergies lorsque la vaporisation @&s Ipeu.

Tablean 4- 7 : Durées a mi-hantenr des impulsions de tension selon I'épaisseur d'encre et ['énergie du laser.

Hauteur d’encre | Energie laser [mJ] Durée a mi-hauteur des impussdmtension
[um] [ns]
65,8 25
960 188 55
37,7 20
1600 177 57
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L’élargissement de I'onde de pression diminue koidtion temporelle du signal. Le
temps de propagation de 'onde dans une plaqueedede 0,5 mm est de 200 ns, tandis que
la durée a mi-hauteur de I'onde d’énergie 200 nided ordre de 50 ns. Il est clair que ces
conditions sont moins intéressantes que cellesxabteavec une faible épaisseur d’encre.

4.3.2.4. Conclusions.

» L’onde de pression peut étre produite par I'imgHahe impulsion laser sur un

liquide opaque la longueur d’'onde du laser.

* Le mécanisme de génération de I'onde de pressiocoesdlé par la dilation
thermique et la vaporisation du liquide. Le méaaeisde vaporisation est

d’autant plus prépondérant que I'énergie du lasegende.

* La sensibilité de la mesure (amplitude de 'ond@ssion) est meilleure avec

des hauteurs de liquide faibles.

» La résolution temporelle de la LIPP se dégradeglogsl’énergie est trop
importante car une instabilité apparait au niveadadsurface du liquide. La

largeur de I'onde de pression s’élargit, lorsqépdisseur de I'encre augmente.

» L’ablation de I'encre de Chine déposée sur la gigat avoir lieu si I'énergie
de l'impulsion laser dépasse un seuil d’énergies@al dépend de la hauteur
de I'encre de Chine déposée sur la cible. Les nigwas mis en jeu au-dela de
ce niveau d’énergie conduisent & une mauvaise daptibilité de I'onde de

pression.

» Les conditions optimales pour produire I'onde despion dans la méthode
LIPP & 20°C sont :

o Dépbt d’encre de Chine sur la cible en faible é&mais, par exemple au

moyen d’un pinceau.
o Energie de I'impulsion laser de 200 mJ.

4.4. OPTIMISATION A LA TEMPERATURE 60°C

Dans les études de caractérisations électriquest thien connu que la température est
un paramétre influent. Nous avons précédemment ems évidence les conditions
expérimentales optimales pour atteindre le meil@umpromis sensibilité-résolution a 20°C.
La sensibilité de la méthode est améliorée pamapévation de la solution d’encre de Chine,
plus précisément par celle du solvant.
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A température plus élevée, le solvant disparailua facilement et contribuera a la
diminution de la sensibilité d’autant plus que Bogteur mettra du temps pour effectuer la
mesure. Pour améliorer la sensibilité il convieaha d’utiliser un mélange ou I'évaporation
du solvant est retardée. La réponse d’'un mélange aete Chine/eau a été caractérisée pour
définir les conditions optimales.

Les résultats obtenus a 20°C avec I'énergie lat@rmiJ et a 60°C avec I'énergie laser
200 mJ sont représentés respectivement sur lag~gut0 et la Figure 4- 41.
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A 20°C, le signal augmente avec la diminution durpentage d’encre dans la solution
pour atteindre un maximum pour 20% d’encre de CHimesuite le phénoméne s’inverse, le
signal décroit avec la baisse du taux d’encre.éipamse de la LIPP est similaire a 60°C avec
un optimum qui s’est déplacé a 25%.

Le mélange encre/eau renforce la capacité d’évéporde la solution et conduit donc a
une meilleure sensibilité tant que la teneur erreeest suffisante pour que le rayonnement
laser soit absorbé correctement. En deca de I'gptird’encre, le rayonnement laser n’est pas
absorbé de facon optimale. A linverse, si la comiggion en encre est trop importante,
I’évaporation est restreinte.

Le pourcentage d’encre optimal est donc le meilleumpromis entre 'augmentation de
la capacité d’évaporation du mélange et une bohserption du rayonnement.

Ce mélange est surtout intéressant aux tempéraélegges pour lesquelles I'encre
séche rapidement.

4.5. CONCLUSIONS

* Limpact de I'impulsion laser avec un liquide trgasent ou opaque déposé sur

une cible métallique produit une onde de pression.

« Dans la gamme dénergie laser 0-350 mJ, les diftérgghénomenes de
génération d’onde de pression ont été mis en évalen interprétés par des

mécanismes de dilatation thermique et de vapouoisati

* La sensibilité de la technique est meilleure etisatit un liquide opaque

comme I'encre de Chine qu’avec les liquides traresgia utilisés.

* Les conditions optimales pour les mesures a 208C ae I'encre seule sont

obtenues avec:
o Dépbt sur la cible d’'une faible épaisseur de liguignviron 2Qum).
o Energie laser de 200 mJ.

 Les conditions optimales pour les mesures a 60RC $sdentiques aux
conditions optimales a 20°C mais avec un ratio miduwe encre/eau de 1 pour
3.

» Dans ces conditions optimales, le mécanisme domestna vaporisation du
liquide. L’'onde de pression est alors générée pasearvation de la quantité de

mouvement.
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CHAPITRE 5 : RESULTATS ET DISCUSSIONS SUR L’'INJECTI ON DE
CHARGE D’ESPACE.

5.1. INJECTION DE CHARGES SOUS TENSION CONTINUE

5.1.1. Résultats
5.1.1.1. Dynamique des charges d’espace

Afin d’étudier linfluence du temps de polarisatjofiéchantillon de PET avec
métallisations en aluminium sur les deux faces pedéirisé sous un champ continu de
6 kV/mm a 60°C. La Figure 5- 1 présente les meshoes champ en fonction du temps de
polarisation jusqu’a 74 heures.
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Figure 5- 1 : Signaux des mesures des charges d’espace hors champ en fonction du temps de polarisation ; PET
480 pm ; électrodes métallisées par Al ; champ appligué 6 V[ mm ; 60°C
Seules des charges de polarité négative sont @esertes premieres sont visibles
aprés une trentaine de minutes. Ces charges rmusiatent pas a la cathode mais traversent
le diélectrique et s’accumulent a 'anode. Apréslques dizaines d’heures de polarisation, la
distribution de charges se stabilise.
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5.1.1.2. Mesure de courant

La mesure de courant (voir 83.3.1) est réalisée #eehantillon en PET de 480m
avec métallisation en aluminium sur les deux fammss 3 kV a la température de 60°C. La
Figure 5- 2 présente la densité de courant enifondu temps.

©

=
(]

=
(]
©

Densité de courant (A/m 2)
/

10

0,0 2,0x10* 4,0x10* 60x10° 80x10* 1,0x10° 1,2x10°

10

Temps (S)
Figure 5- 2 : Densité de courant en fonction du temps ; PET de 480 um, électrodes métallisées par Al ; tension
appliquée 3 k1" ; 60°C
Apres la chute initiale due a la décroissance dwrasd capacitif, le courant décroit
jusqu’au niveau du courant de conducti@ghdicior 3.10'° (A/m?) qui est atteint aprés
environ 10, soit 28 h de polarisation.

5.1.2. Discussion

5.1.2.1. Analyse.

Les charges négatives accumulées a proximité dedasont des hétérocharges dues a
I'injection des électrons a la cathode et au trartsge charges négatives jusqu’a I'anode. Les
électrons peuvent étre injectés :

e par saut par-dessus la barriere de potentiel duacbmétal/isolant si le
contact est de type bloquant. Dans ce cas, lesr@bscsont injectés dans
l'isolant lorsque leur énergie est supérieure &aateur de la barriere de
potentiel. Le champ a la cathode qui gouvernedttipn est « régulé » par les
homocharges a proximité : plus leur concentratiognzente, plus le champ

diminue.
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* via des états de la surface. Dans ce cas le nodbreharges injectées
initialement correspond a celui des états de ltasar[5.1, 5.2]. Le transport

des charges dans le volume du matériau libére tenses piéges pour d’autres
injections.

Ces électrons sont transportés, sous l'action damphélectrique, vers l'anode a
proximité de laquelle ils s’accumulent. Cette acualation des charges négatives a I'anode
peut s’expliquer de deux maniéres :

» Les électrons ne sont pas neutralisés a I'anode.

* Une partie des électrons transférés vers I'anodenestralisée sur cette
électrode et une autre partie s’accumule.

L’injection de charges négatives et leur accumoilath proximité de I'anode a été
également rapporté dans le PET mais a forte termypér§l50°C) sous 5 kV et sur une
épaisseur de 190 um [5.3]. Probablement en raisdia température élevée, le transport de
charges de la cathode a I'anode n'avait pas étérebsar il devait étre immédiat. C'est
directement 'augmentation des hétérocharges adlamui était visualisée.

5.1.2.2. Comparaisons charges d’espace/courant

Grace a la calibration des mesures, les graphtskigure 5- 1 permettent d’établir la
distribution des charges dans I'épaisseur du naatétia Figure 5- 3 en est un exemple pour
3 h de polarisation. L'intégration des charges pobaque temps de polarisation permet
d’établir la Figure 5- 4 qui présente la chargal®accumulée dans le volume du diélectrique
en fonction du temps de polarisation. Les chardespdce accumulées se stabilisent apres
environ 10 secondes, soit 28 heures de polarisation.
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Figure 5- 3 : Distribution des charges dans le volume apres 3h de polarisation.
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Figure 5- 4 : Charge totale accumnlée dans le volume en fonction du temps de polarisation.
La variation de charge accumulée dans le volumEistgant en fonction du temps a
nécessité un courant i=dQ/dt. La densité surfacttpiee courant est calculée pour la section

de 8 mm du faisceau laser. La Figure 5- 5 compette densité de courant calculée due aux
charges d’espace et la densité de courant corrdapbau courant mesure.
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Figure 5- 5 : Comparaison de la densité de courant mesurée et de la densité de courant calculée a partir de la

variation des charges d'espace accumnlées dans le volume.
Deux observations peuvent étre faites. D'une plad, durées des deux régimes

transitoires sont comparables. D’autre part ebstirtes deux courants sont identiques.
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5.1.2.3. Analyse du courant transitoire

Le courant d’absorption résultant de la différemcdre le courant de charge et le
courant de conduction est représenté sur la Figuée
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Figure 5- 6 : Courant d’absorption en fonction du temps ; PET de 480 um, électrodes métallisées par Al ; tension
appliguée 3 k1" ; 60°C

Apres la chute due a la décroissance du couramicitdpla courbe présente une partie
linéaire de la forme I(t) = A"t avec n=0,45. Cette valeur est dans le bas dartang des
valeurs recensées dans le PET dans diverses cmsdékpérimentales [5.4]. Un écart a la
linéarité est observé qui se caractérise par ummefode bosse. Ce comportement est
caractéristique d’'un courant transitoire limité pdrarges d'espace (« transient SCLC »),
conformément a la théorie proposée par Many et Waja5]. Ce comportement a aussi pu

étre observé par exemple dans une résine epoxygle [5

Diverses hypotheses avaient été émises pour @rdefirégime transitoire observé [5.7,
5.8]:

polarisation d’électrode due & des dissociationshdege dans le matériau,
- polarisation lente due a des transferts de chaines,

- polarisation dipolaire lente,

- injection de charges conduisant a des effets deyebaiégées,

- conduction électronique par saut (hopping).
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L’équivalence des courants mesurés et des coucafuslés a partir de l'injection des
charges d'espace (paragraphe 5.1.2.2.) permetndifide la nature du régime transitoire
observé. Les phénomenes de polarisation lentevaiti @¢é ecartés par Lovell [5.8] pour des
raisons d’énergie d’activation ne sont en effetg@ascernés ou négligeables dans I'amplitude
du courant. Il n’est pas observé non plus d’hétémoges, dues a des dissociations dans le
matériau (AB — A'B’), qui auraient provoqué des polarisations d’étetgr L'injection de
charges et le transport de porteurs négatifs gpiéggent dans I'épaisseur inter-électrode sont
responsables ici du régime transitoire.

L'utilisation des techniques de mesures de chaiggpece permet donc de clarifier les
mécanismes impliqués. Une comparaison analogues desr courants transitoires et les
charges injectées a été menée avec la méthodergmilBion électro-acoustique (PEA) sur
une résine époxyde [5.9]. Les courants mesuréaletilés a partir des variations de charge
d’espace avaient des allures similaires mais lepliardes étaient décalées d'un écart de
I'ordre d’une décade.

5.1.2.4. Analyse du régime permanent.

Apres quelques dizaines d’heures de poltiosala distribution des charges se stabilise.
Deux hypothéses pouvaient étre formulées a praur pe régime de stabilisation:
* Premiere hypothese : 'anode est une électrodeubltg et suite a I'accumulation de
charges négatives, l'injection de charges a laotkths’annule. Les deux électrodes
sont alors bloquées. C'est-a-dire aucune chargatiméq’est injectée a la cathode ni

extraite a 'anode :
Jcathode= Janode= Itransfert(z) =0 équation 5- 1
» Deuxiéme hypothese : la quantité des charges égec la cathode est égale a celle
des charges déplacées dans le volume et est égjdedes charges extraites a la
I'anode, c'est-a-dire que :
Jcathode™ Janode = Jtransfert(Z) = jconduction? O équation 5- 2

C’est pour trancher entre ces deux possibilitéslgueesure du courant de conduction
sous 6 kV/mm a 60°C a été effectuée (Figure 5SL@densité du courant de conduction n’est

pas nulle, jconduction= 3101%A/m?. Ceci valide la deuxiéme hypothese : les deux

électrodes ne sont pas bloquantes, les chargesvesgsont neutralisées a I'anode.

Ces charges négatives sont détectées a proximitarsele apres quelques heures de
polarisation. Elles s’accumulent pendant plusiediiseures car les conditions de leur
neutralisation a I'anode ne sont pas satisfaitess’&cumulant, ces hétérocharges renforcent
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le champ a proximité de I'anode et c’est ce chamipgquverne la neutralisation des charges
négatives, donc le courant d’anode. La Figure &présente la distribution de champ lors de
la stabilisation. Il apparait alors presque undact2 entre les champs a proximité des deux
électrodes (4,7 kV/Imm a la cathode et 8,5 kV/mraolde). Ces niveaux de champ seraient
ceux qui permettent alors de rendre égaux les phénes d’injection aux niveaux des deux

électrodes : I'injection d’électrons a la cathotléear neutralisation a I'anodey{}qcjcathodd-

La durée du régime transitoire (28h) correspondsaa temps qu’il faut pour permettre
cette égalisation des courants. Ceci nécessiteutagler suffisamment de charges négatives
pour diminuer le champ a la cathode et augmentehémp a I'anode pour atteindre cet
équilibre.

Enfin, la densité du courant de conduction et llewdadu champ a la cathode apres
stabilisation fournissent un critere d’évaluatianrdveau d’injection des charges.
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Figure 5- 7 : Distribution du champ dans le volume de PET de 480 um apres 50 heures de polarisation sous un
champ moyen de 6 RV [ mm ; 60°C

5.1.2.5. Estimation de la hauteur de la barriére dpotentiel.

En régime permanent, avec le champ a la cathodeléati-dessus et connaissant la
densité de courant, une estimation peut étre daitea barriere de potentiel en considérant une

loi de type Schottky.

En prenant une permittivité relatige=3, le calcul conduit a une hauteur de barriére de
I'ordre de 1.41 eV. Ce niveau peut étre compara aleur de 1.35 eV proposée dans [5.4].
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En réalité, une extrapolation a champ nul de maespoer plusieurs champs électriques serait

nécessaire pour conforter cette évaluation.

5.2. PARAMETRES MODIFIANT L'INJECTION.

5.2.1. Influence de la nature des électrodes méiakes
5.2.1.1. Résultats.

Afin d’étudier l'influence de la nature des électes sur l'injection de charges, quatre
échantillons ont été métallisés sur les deux favex des métaux différents : argent (AQg),
aluminium (Al), or (Au) et nickel (Ni). Les quatréchantillons ont été polarisés sous 6
kV/mm a 60°C. La Figure 5- 8 représente les sigmaasurés sous champ aprés 2 minutes de
polarisation des 4 échantillons. Ces signaux dibregilon sont logiquement identiques, la
métallisation n’intervenant pas sur les valeurscdpacité. Cela permet donc de comparer
directement les signaux mesurés hors champ.

6,0m
e AQ '
Cathode I
4,0m Al
> = Ni
N
c 2,0m
S
[7)]
c 0,0 1
(]
|_
-2,0m
-4,0m " Anode
1,00 I 1,0|5u I 1,10u I 1,15 I 1,20 I 1,2|5p I 1,30u
Temps (S)

Figure 5- 8 : Signausc mesurés sous champ aprés 2 minutes de polarisation pour 4 échantillons métallisés avec 4
métaux différents ; épaisseur 480 um ; 6 £V [ mm ; 60°C

Les Figure 5- 9 a Figure 5- 11 représentent reseoent les signaux de mesures hors
champ aprés 1h30, 3h et 5h de polarisation pouguase échantillons. Dans ces quatre cas,
seules des charges négatives sont observées daiartee. Ce type de distribution a déja été
observé au paragraphe précédent. Il résulte dedtion et du transport de charges négatives.
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Figure 5- 9 : Signaux de mesure de charges d'espace hors champ avec différents métaux, aprés 1h30 de
polarisation ; tension 3 k1 ; PET de 480 um ; 60°C.
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Figure 5- 10 : Signaux de mesure de charges d’espace hors champ avec différents métaux, aprés 3b de
polarisation ; tension 3 k1 ; PET de 480 um ; 60°C.
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Figure 5- 11 : Signaus de mesure de charges d’espace hors champ avec différents métanx, aprés 5h de
polarisation ; tension 3 £V ; PET de 480 um ; 60°C.
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5.2.1.2. Discussion.

Selon une loi d’injection de type Schottky, lescéiens sont injectés par dessus la
barriere de potentiel et la quantité de chargecigg dépend de la hauteur de la barriere.
Celle-ci dépend du travail de sortie du métal. Reugravail de sortie est petit, plus les
électrons sont facilement injectés (voir chapitgatagraphe 1.2).

Néanmoins, aucune différence significative n'esteck&e dans les distributions de
charge des trois figures précédentes. Ceci ingienger que dans les conditions d’expérience
utilisées, les états de surface facilitant I'injetsont prédominants.

En effet, certains auteurs avaient montré aveardesires de photocourants que dans le
PET Tl'injection d’électrons n’est que trés peu delesa la nature du métal mais est plutot
controlé par des états de surface [5.10, 5.11]. &ets de surface, en fait des piéges a
électrons, sont attribués aux molécules d’oxygelaef@rte affinité électronique adsorbées sur
le polymere [5.10]. Pour ces mémes auteurs, I'tlgacdépend de la nature du métal dans la
plupart des polymeres. Le polyimide est un dessrakemples relatés par les mémes auteurs
de polymére ou les états de surface seraient égatedominants [5.12]. Néanmoins, des
effets du métal de la cathode ont été observésldadPrET comme dans le PEN de structure
proche (voir paragraphe 1.2.4.). Une influence rdudil de sortie des métaux d’électrodes,
comme l'injection de trous avec des électrodes efqras avec des électrodes en aluminium a
pourtant été rapportée [5.13, 5.14]. C’est ce gaitaaussi été observé a la fois sur une résine
époxyde et lors de nos premiéres mesures sur le[BPED]. Mais il s'agissait d'un PET
amorphe alors que celui que nous avons utilisédtisemi-cristallin. Le Melinex 238 d'ICI
utilisé dans [5.13, 5.14], spécifie comme transpara 88%, devait donc étre aussi
essentiellement amorphe. La cristallinité des géthans utilisés dans [5.10, 5.11] n’a pas été
précisée. L'injection dans le PET amorphe seraitsalonction du métal de I'électrode ce qui
ne serait pas le cas pour le PET semi-cristalles phases amorphes sont connues pour
faciliter le transport de charges [5.16]. Ce sealts I'injection qui serait limitante. Dans le
PET semi-cristallin au contraire, le piégeage etdasport de charges limiteraient le champ a
I'interface injectrice et le courant d’injection.

5.2.2. Influence d’'un vieillissement par UV

5.2.2.1. Résultats.

La face de la plaque de PET qui sera utilisée edatcathode de I'échantillon PET est

irradiée sous rayonnement UV pendant 24 h a la éemtyre de 60°C. Les spectres

d’absorption infrarouge de I'échantillon viergedet I'’échantillon irradié sont comparés sur la
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Figure 5- 12. Une nouvelle bande d’absorption 3028&* montre que I'échantillon a subi

une dégradation.
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Figure 5- 12 : Comparaisons des spectres d’absorption infrarouge des échantillons vierge et vieilli.

La Figure 5- 13 et la Figure 5- 14 présentent lesigaraisons des mesures hors
tension de charges d’espace pour les échantill@rges et vieillis aprés 1h30 et 3h30 de

polarisation sous 10 kV/mm a la température de 60°C
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Figure 5- 13 : Comparaison des échantillons vierges et vieillis aprés 1h30 de polarisation sous 10 V') mm a
60°C.
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Figure 5- 14 : Comparaison des échantillons vierges et vieills aprés 3h30 de polarisation sous 10 £V ) mm a
60°C
Apres 1h30 de polarisation, les sighaux des mesilgsescharges d’espace entre deux
échantillons sont proches. Aprés 3h30, il appanaét diminution des charges a la cathode et
une augmentation a 'anode. En comparant a la dgnsndes charges observées au début de
ce chapitre (8 5.1.1.1.), cela signifie que lesrgha négatives injectées traversent
I’échantillon et s’Taccumulent plus rapidement axoroté de I'anode dans I'échantillon vieilli.

5.2.2.2. Discussion.

L’action des UV sur le PET provoque la formation gi®upes carboxyles sur les
couches superficielles du matériau (de I'ordre ch) [6.17]. Dans la mesure ou ces groupes
sont susceptibles de fixer facilement des électroaie irradiation favoriserait I'injection.
Cependant, elle ne modifie pas le transport desggekal’une électrode a I'autre.

Il apparait non pas une plus forte accumulationhdeges a la cathode mais un transfert
et une accumulation plus rapide de ces charges mrsede. Un débit de charge plus
important vers I'anode alors que le champ au coeumdtériau est moins favorable sur
I'échantillon traité ne s’expliquerait que par ulmaitation par l'injection. L'amplitude de
I'injection de charge se caractériserait alors jgatemps de stabilisation des charges a
I'anode : plus l'injection est élevée, plus la #iabtion décrite au paragraphe 5.1.2.3. serait
atteinte rapidement. Des mesures a temps plusslomignécessaires pour confirmer ce point.

Cependant, le traitement thermique de 24 h a 60°fQu a&galement modifier les
propriétés de conduction ou d’injection du matérgau modifiant par exemple le taux de
cristallinité du matériau, bien que la températoi restée inférieure a la transition vitreuse.
Des effets en apparence contradictoires de la texyvé ont été relatés [5.4]. Des mesures
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spécifiques apres traitement thermique sans itiadidJV ou apres irradiation UV a 20°C
permettraient de discerner les effets respectédgex traitements.

5.2.3. Rugosité de la surface.

5.2.3.1. Résultats.

Avec la métallisation des échantillons, une rugositi polymeére peut induire des
renforcements de champs locaux susceptibles de figrodiinjection. Afin d’étudier
I'influence de la rugosité, nous avons utilisé déakantillons : un échantillon avec la surface
du film telle que fournie par le fabricant et I'stavec une rugosité accrue par abrasion

manuelle au papier de verre. Les profils des dectxamtillons sont mesurés avec le
profilométre (Figure 5- 15).
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Figure 5- 15 : Rugosité de 'échantillon lisse (a) et de [échantillon rugnenx (b)
Pour caractériser la rugosité de la surface, Itévaryen arithmétique du profil Rde
I’échantillon est utilisé. Il correspond a la mogenarithmétique sur une longueur de base L

de toutes les distancegxy entre la ligne moyenne et le profil (comme kBuFigure 5- 16) et
est déterminé par la formule suivant :

L
Ra :% ['y; (x)dx équation 5- 3
0

Les écarts moyens arithmétiques des échantillons slhangement de la rugosité et

avec changement de rugosité sont respectivemenii® nm et R = 5213 nm.
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Figure 5- 16 : Ecart moyen arithmeétique du profil R

La Figure 5- 17 présente les distributions de ahanigtenues pour les deux rugosités
aprés 1h30 et 3h de polarisation sous champ d&/Afrk a 60°C. Apres 1h30 de polarisation
comme aprés 3h, les signaux obtenus sont identiduesin effet de la rugosité n'est donc
décelé dans ces conditions expérimentales.
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Figure 5- 17 : Comparaison des échantillons lisse et rugnenx: apres 1h30 (a) et 3 (b) de polarisation sous 10
RV mm a 60 °C

5.2.3.2. Discussion.

L’influence de la rugosité sur l'injection de chasga par ailleurs été mise en évidence a
fort champ [5.18]. Il apparait que ce n’est dons lgacas dans la gamme de champ autour de
10 kvV/mm et dans nos conditions expérimentales.

Une loi d'injection de type Schottky permet d’expler un moindre effet d’'un facteur
de renforcement de champ local pour un champ myenélectrodes plus faible [5.19]. Cet
effet est illustré sur la Figure 5- 18 pour un cgnément de champ a la cathode de 5. Ainsi
pour un champ moyen de 6 kV/mm, un renforcemeral ld@n facteur 5 augmente le courant
injecté d’'un facteur 10 alors que pour un champenaye 60 kV/mm, cette augmentation de
densité de courant est de plus de trois décadaes,mos de cent fois plus.
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Ceci expliquerait une moindre influence de la rutgopar rapport a ce qui a pu étre
observé a fort champ mais n’explique pas pourgasi différences observées sont aussi
faibles.

1.00E-02

1.00E-03 //“
1.00E:04 —o— champ de référence /
1.00E-05 —a— champ renforcé

1.00E-06 /

1.00E-07 £

1.00E-08 /A//Q’ /
1.00E-09

L 00E10 ‘:_/,\L//Q/‘/’e‘:/e/g/y

1.00E-11

Densité de courant théorique J(A/m2)

0.1 1 10 100
Champ moyen E(kV/mm)

Figure 5- 18 : influence d’un facteur 5 de renforcement de champ a la cathode en fonction du champ moyen pour
une densité de courant de type Schottky.

5.2.4. Influence de I'épaisseur

5.2.4.1. Résultats.

Afin d’étudier l'influence de I'épaisseur de I'éaitdlon sur I'injection des charges,
deux échantillons d’épaisseurs 3 et 480um ont été utilisés. Les mesures des charges
d’espace sont realisées pour les deux champs 5rk\#m10 kV/mm a la température de
60°C.

a. Polarisation sous un champ de 5 kV/mm

De la Figure 5- 19 a la Figure 5- 23 sont pré&sentes distributions des charges de 1 h
a 5 h de polarisation pour les deux épaisseursakurs absolues et en valeurs relatives. Les
distributions de charges en valeurs réelles s@®zagroches pour les deux épaisseurs sur une
large partie de la distance inter-électrodes. Lianglation des hétérocharges pour la plus
faible épaisseur provoque un écart coté anodedistigbutions en valeurs relatives tendent a
se superposer lorsque I'accumulation des chargspdcte se stabilise.
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Figure 5- 19 : Comparaison des signanx de mesures de charges d'espace hors tension aprés 1 b de polarisation sous
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5 kL mm a 60°C des deux échantillons d’épaissenr 350 um et 480 pm. Métallisation Ag
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Figure 5- 20 : Comparaison des signanx de mesures de charges d’espace hors tension aprés 2h de polarisation sous
5 RV [ mm a 60°C des denx échantillons d’épaisseur 350 um et 480 um. Métallisation Ag
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Figure 5- 21 : Comparaison des signanx de mesures de charges d’espace hors tension aprés 3b de polarisation sous
SkV [ mm a 60°C des deux échantillons d’épaissenr 350 um et 480 ym. Avec métallisation Ag

a) Distance en ym, b) Distance relative
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Figure 5- 22 : Comparaison des signanx de mesures de charges d’espace hors tension aprés 4h de polarisation sous
5 kV [ mm a 60°C des denx échantillons d'épaisseur 350 um et 480 um, avec métallisation Ag
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Figure 5- 23 : Comparaison des signanx de mesures de charges d’espace hors tension aprés 5h de polarisation sous
5 kV [ mm a 60°C des denx échantillons d'épaisseur 350 um et 480 um, avec métallisation Ag
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b. Polarisation sous un champ de 10 kV/mm

De la Figure 5- 24 a la Figure 5- 26 sont préseni@& distributions des charges de 1h30
a 5h sous un champ de 10 kV/mm. De fagon plus qetepour 5 kV/mm, la Figure 5- 24 a
montre que les distributions de charges en valetgles sont confondues pour les deux
épaisseurs sur l'essentiel de la distance intetrélges. Pour I'épaisseur de 350n,
'accumulation de charges négatives a I'anode comoeme étre visible apres 1h30. Cette
accumulation est plus nette aprés 3h (Figure 5-e2Hh (Figure 5- 26). Ici aussi, ce sont
logiqguement les distributions en valeurs relativps tendent a se superposer lorsque
I'accumulation des charges d’espace se stabilise. tdesure supplémentaire au-dela de 5 h

aurait sans doute permis d’obtenir une bonne sogéipn des courbes.
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Figure 5- 24 : Comparaison des signanx de mesures de charges d'espace hors tension aprés 1630 de polarisation
sous 10 £V [ mm a 60°C des denx échantillons d’épaissenr 350 um et 480 pm, avec métallisation Ag
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Figure 5- 25 : Comparaison des signanx de mesures de charges d'espace hors tension aprés 3b de polarisation sous
10 k1) mm a 60°C  des deux: échantillons d'épaissenr 350 unr et 480 pm, avec métallisation Ag
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Figure 5- 26 : Comparaison des signanx de mesures de charges d’espace hors tension aprés 5h de polarisation sous
10 RV mm a 60°C des denx: échantillons d’épaissenr 350 ym et 480 um, avec métallisation Ag

a) Distance en yum, b) Distance relative
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5.2.4.2. Discussion

L’augmentation du temps de stabilisation avec $tadlice inter-électrodes souligne que
le temps de transfert des charges a travers ledtigjue intervient. Ce temps de stabilisation
semble sensiblement proportionnel a I'épaissediedbantillon.

5.3. RESULTATS POUR L'INJECTION DES CHARGES SOUS LA TENSION
ALTERNATIVE

La Figure 5- 27 représente les signaux de mesuwue ghéférents angles de phase

lorsque I'échantillon est soumis a un champ alt#frde 6 k\V sidmm et de fréquence 1 Hz.
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Figure 5- 27 : Signausc LIPP mesurés sous le champ alternatif 6V, [ mm et 1 Hg appliquée sur un film PET
480 pm, a 60°C.

Les signaux sont plus bruités que sous tensionimantavec la superposition d’'un

signal de fréquence 100 MHz et d’amplitude 0,5.pEh-dehors de ce bruit supplémentaire,
les signaux présentent une allure similaire a ocglbenus sous tension continue avec en
particulier un pic de sortie agrandi en raisonalegflexion de I'onde a l'interface d’air située

entre la métallisation arriere du film et I'éleateomassive (voir § 2.4.1.2). Compte-tenu de la
réflexion théorique d'un facteur deux a cette étmte, I'atténuation de I'onde lors de sa
traversée de I'échantillon peut étre estimée. Uauwradu coefficient d’atténuatioa = 0,77

mm™* est logiquement en accord avec celle trouvée ®msson continue (voir § 2.4.1.2).
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La Figure 5- 28 présente I'amplitude du pic d’eated fonction de I'angle de la phase
de la tension alternative appliquée. Malgré guedqgueperfections, cette courbe décrit un
signal sinusoidal de méme fréquence que la teregiptiquée avec un retard de phase de
I'ordre de 20°. Ce déphasage est di a la chuta tension aux bornes de la résistance. Cette

chute de tension diminue aussi la tension appliguéé&échantillon.
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A O N Kk o Fr N W A
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Figure 5- 28 : Amplitude du pic d’entrée en fonction de 'angle de phase de la tension alternative en sortie de
Lamplificatenr haunte tension ; PET 480 um a 60°C.

5.4. CONCLUSIONS

Amplitude des pics d'entrée (V)

» Les charges d’espace observées a 60°C sous 6 k'dansile PET sont des charges
négatives injectées qui vont s’accumuler en grauasige a proximité de I'anode.

* La comparaison des mesures de charges d’espadesemmesures de courants
transitoires permet de constater I'équivalence eedr courant d’absorption et le
courant induit par I'injection et le transport dggrges observées dans le volume.

» Ceci permet de proposer une justification des pim&mes observés :

0 La stabilisation est atteinte lorsque le courantndatralisation des charges
négatives a I'anode correspond au courant d’imjacdi la cathode. L’égalité de
ces deux courants est rendu possible par I'accuionlde charges négatives a

proximité de I'anode qui renforcent le champ etaltencourant a I'anode.
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o La durée du régime transitoire correspond donc dul@e nécessaire pour
transporter et accumuler les charges nécessainas gualiser ces courants
d’injection et de neutralisation.

* Plusieurs parametres de surface ont été considéadss. les conditions de I'étude, |l
apparait que :

o La nature du métal influe peu sur I'injection gst eontrdlée par des pieges a
la surface du PET.

o0 La rugosité a une faible influence. Celle-ci devédre plus importante a plus
fort champ.

o L’injection ne dépend pas de I'épaisseur de I'étlHan, donc pas de la
tension appliqguée, mais uniguement du champ aeftfate injectrice. En
revanche, puisque la stabilisation n'a lieu qu'apré transport et
I'accumulation vers I'électrode opposée, la duréesthbilisation augmente
avec épaisseur.

* Un dispositif de mesure des charges d’espace smssoh alternative a été mis en

place.
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CONCLUSION GENERALE

Cette thése était consacrée a I'étude de l'injaatie charges dans le PET sous tension
continu et alternative. Elle était centrée autoerla méthode LIPP dans laquelle 'onde de
pression est induite par l'interaction d’'une impaislaser sur une cible en contact avec le
matériau diélectrique.

Les études bibliographiques des parametres quieinflent I'injection de charges dans
les polyméres sous tension continue et alternatmeté effectuées.

Les signaux obtenus par la méthode LIPP sous temsibors tension ont été analysés
en considérant 'onde de pression comme une ingulde Dirac ou avec une largeur non
nulle.

Afin d’optimiser les mesures, I'étude physique deggénération de I'onde de pression a
été réalisée pour différents liquides transpareatspaques déposés sur une cible métallique.

Les dispositifs expérimentaux ont été adaptés peunettre I'étude de la génération de
I'onde de pression et les mesures des chargeséagesous tension alternative.

Les conclusions sur les résultats obtenus soneléep ci-dessous.

Pour I'étude physique de la génération de I'onde gession

L’'impact de l'impulsion laser avec un liquide trgasent ou opaque déposé sur une
cible métallique produit une onde de pression. Dangamme d’énergie 0-350 mJ, les
différents mécanismes de génération d’'onde deipressit été mis en évidence et interprétés
pour les deux types de liquide gouverné par laatitzn thermique ou vaporisation.

Pour le liquide transparent :

 L'onde de pression peut étre produite par l'impdecme impulsion laser a
travers un liquide transparent déposé sur unecirfeétalligue absorbante.

* L’onde de pression est produite a I'interface legicible métallique.

* Le chauffage du liquide par I'impact de I'impulsitaser (8-14ns) a lieu hors
équilibre thermodynamique (liquide surchauffé).

e La rugosité de la cible augmente la sensibilitdadeonversion d’énergie en

augmentant I'absorption du faisceau laser.
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* Le mécanisme de génération de I'onde de presstaroagdlé par la dilatation
thermique du liquide si I'énergie laser est infaree au seuil d’ébullition du

liquide et par la vaporisation du liquide si I'égierlaser est supérieure.
* Le seuil d’ébullition dépend :

o de l'absorptivité de la cible.
o0 des propriétés thermiques de la cible.

0 des propriétés du liquide déposeé sur la cible.

Pour le liquide opaque :

 L'onde de pression peut étre produite par I'nmpeapulsion laser sur un

liquide absorbant a la longueur d’onde du laser.

* Le mécanisme de génération de I'onde de pressiocoesdlé par la dilation
thermique et la vaporisation. Le mécanisme de vsation est d’autant plus
prépondérant que I'énergie du laser est grande.

» La sensibilité de la mesure (amplitude de I'ond@sssion) est meilleure avec

des épaisseurs de liquide faibles.

» La résolution temporelle de I'onde induite est dége soit lorsque I'énergie
laser est suffisamment forte pour provoquer unerd&tion de la surface, ce
qui induit un élargissement de I'onde induite, $misque I'épaisseur de I'encre
augmente ce qui conduit a un plus grand élargissedeel'onde au cours de sa
propagation.

» L’ablation totale de I'encre de Chine déposée sucible peut avoir lieu si
I'énergie de I'impulsion laser dépasse un seuihdigie. Ce seuil dépend de la
hauteur de I'encre de Chine déposée sur la cilds.rhécanismes mis en jeu
au-dela de ce niveau d’énergie conduisent a unevassireproductibilité de

I'onde de pression induite.

Pour I'optimisation des mesures :

* La sensibilité de la technique est meilleure avencte de Chine gu’'avec les

liquides transparents utilisés.

» Les conditions optimales sont obtenues a 20°C awmeccouche d’encre fine

(environ 20um) et une énergie laser de 200 mJ.
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Les conditions optimales sont obtenues a 60°C awvemélange d’encre et
d’eau dans un ratio de 1 pour 3, une fine couchigdale (environ 2Qum) et

une énergie laser de 200 mJ.

Pour l'injection de charge

Les charges d’espace observées a 60°C sous 6 k\damsile PET sont des
charges négatives injectées qui vont s'accumulegrande partie a proximité
de l'anode.

Dans ces conditions de champ et de températuoenigaraison des mesures
de charges d’espace et des mesures de courardidiras permet de constater
I'équivalence entre le courant d’absorption etdarant induit par 'injection et
le transport des charges observées dans le volume.

Ceci permet de proposer une justification des pimémes observeés :

0 La stabilisation est atteinte lorsque le courantneetralisation des

charges négatives a I'anode correspond au couramedtion a la
cathode. L’égalité de ces deux courants est rendssilple par
'accumulation de charges négatives a proximité ldmode qui
renforcent le champ et donc le courant a I'anode.

La durée du régime transitoire correspond donc dulge nécessaire
pour transporter et accumuler les charges nécesgaaur égaliser ces

courants d’injection et de neutralisation.

Plusieurs parametres de surface ont été considPaéss les conditions de
I'étude, il apparait que :
0 La nature du métal influe peu sur linjection qst eontrdlée par des

pieges a la surface du PET.

La rugosité a une faible influence. Celle-ci detvé&tie plus importante
a plus fort champ.

L’injection ne dépend pas de I'épaisseur de I'étlan, donc pas de la
tension appliqguée, mais uniquement du champ étfate injectrice.
En revanche, puisque la stabilisation n’a lieu gréa le transport et
'accumulation vers [|'électrode opposée, la durée stabilisation

augmente avec épaisseur.
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 La mesure sous tension alternative est possibléféremtes phases de la
tension appliquée et pour différentes fréquencesdipositif est opérationnel

pour des tensions jusqu'a 7 k\et des fréquences jusqu'a4Bz.
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ANNEXE

ANNEXE 1
Point Chaleur spécifique Enthalpie de
d’ébullition (Cp) vaporisation (L)

(°C) Jmol K™ | Jigk™ kJ/mol JIg
Isooctane(CgH1g) 99,3 238, 6 2,093 35,24 309,12
DecaneCioH2)) 174 314 2,211 39,3 276,76
2,2 dimethylbutane 49,73 190 2,20P 27,93 324,77
(CeH14)
Cyclooctane(CgHje) 151 215 1,92 43,5 388,39
Eau (H20) 100 75,24 4,18 40,7 2261
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Résumeé :

L’injection de charges dans le PET sous champréeet est étudiée par la méthode de I'onde
de pression induite par impulsion laser. La méthiold® (Laser-Induced Pressure Pulse) consiste a
générer une impulsion de pression avec un laseépmui frappe une cible en métal recouverte de
liquide. En se propageant dans la cible puis d#@wdant, cette onde induit un courant, image de la
distribution des charges dans l'isolant. Afin diojp$er la mesure, la génération de I'onde de poessi
a été étudiée pour différents liquides (transparentopaques). Les mécanismes dominants, dilatation
thermique ou vaporisation, ont été identifiés sd¥@mergie laser. Le régime transitoire d’injectibe
charges est bien corrélé au courant transitoiracdumulation d’hétérocharges a I'anode fournit un
critére de stabilisation en termes de champ derad@ation. Les faibles influences du métal de
I'électrode et de la rugosité du film dans ces dioms de mesure ont été interprétées.

Mots clés : LIPP, méthode de I'onde de pressigection de charge, charge d’espace, PET,
courant transitoire, génération de pression, oedeasique, interaction laser-matiere.

TITRE en Anglais

Charge injection in the polyethylene terephtalate wth the laser-induced pressure pulse
(LIPP) method: physical modelling and optimizationof the procedure, influence of the
parameters of the metal-insulator interface

Abstract:

The charge injection in PET under electric fields Haeen studied using the method of the
pressure wave induced by laser pulse. The methB@ I(Laser Induced Pressure Pulse) consists to
generate an acoustic wave pulse from a pulsed thaerstrikes a metal target covered with liquid.
This wave propagation in the target and in the laign induces a current that corresponds to the
distribution of charges in the insulation. To opienthe measurement, the generation of the pressure
wave has been studied for different liquids (tramspt or opaque). The main mechanisms, thermal
expansion and vaporization, were identified asretion of the laser energy. The transient regime of
charge injection is well correlated with the tramdi current. The accumulation of heterocharges
provides a criterion of stabilization in terms @utralization field at the anode. The weak inflleen€
the metal electrode and roughness of the film és¢hconditions of measurement were discussed.

Keywords: LIPP, laser-induced pressure pulse, ehargpction, space charge, PET, transient
current, pressure generation, acoustic wave.
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