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Une isolation électrigue doit supporter, sans défaillance des
contraintes électrigues, thermiques, mécaniques et chimiques rendant une
durée de vie pouvant aller jusqu'a 40 ans. Cette isolation est
principalement organigue et est par conséquent davantage sujette a
détérioration que les matériaux non organigues utilisés dans d'autres
technolegies [1]. ‘

De nombreuses recherches dans le domaine de la dégradation des
polyméres ont conduit a la classification des polyméres de synthése par
groupes se rapportant non seulement a4 leur mode de préparation mais
aussi au processus selon lequel ils se dégradent et aux méthodes utilisées
pour éviter leur décomposition.

La dégradation progressive de la plupart des polyméres est
principalement provoquée par l'action concertée de l'oxygéne, de la
chaleur et de la lumidre. Le processus de décompoéition présente parfois
de nombreux aspects, variant selon les divers mécanismes de réaction PAR
’arborescence est un type particulier de dégradation des isolants des
systémes haute tension qui est susceptible dans certains cas, de conduire
4 la perforation compléte de l'isolation. La naissance et le développement
des arborescences résultent de ’existence d'impuretés au sein de 1'isolant
qui vont induire des concentrations locales du chanp électrique [3,4]. La
phase d’incubation des arborescences électriques n'est pas dominée par
un processus de décharges si toutes les précautions ont été prises pour
éviter la formation de vacuoles gazeuses dans les échantillons. La
compréhension des processus electriques dans la phase d'incubation
(injection de charges) est d'une grande importance d’un point de vue
scientifique et technique. Les producteurs de matériels et d’appareillage
“haute tension (cables, isolateurs de traversée, condensateurs,.) se
trouvent confrontés a des questions de fiabilité des systémes et de durée
de vie. Ils sont donc les premiers concernés par les retombés pratiques
de telles études. .

Le travail que nous présentons dans ce mémoire rentre dans le
cadre d'une collaboration entre I'Entreprise Nationale de l'Industrie des
Cables ENICAB et le Laboratoire de Haute Tension de I'ENP., Le but de ce
travail est d'étudier l'influence du vieillissement thermique sur la rupture
par arborescences électriques dans les diélectriques solides notamment le
Pcolychlorure de Vinyle.

Ce mémoire comporte cing chapitres:

-Dans le premier chapitre nous présentons le phénoméne
d'arborescence dans les solides. Une attention toute particuliere est
accordée aux arborescences électriques gqui font le but de notre travail,
Les facteurs influant sur ces arborescences sont étudiés, certains



mécanismes d'initiation et de propagation de ces arborescences sont
Proposés,

~Le second chapitre comprend une méthode d’évaluation de la durée
de vie, basée sur la statistique de Weibull, suivi par la présentation des
différents modéles de durée de vie des isolants solides. Dans tous les
modéles a l'exception du modéle de Crine, seule une représentation
empirique du phénoméne de vieillissement est présentée, tandis que ce
dernier fait intervenir le processus physique de vieil]:isseinent_ en
s'appuyant sur l'énergie de Gibbs et la création de submicrocavités ainsi
que leur évolution dans le temps.

~-Le troisiéme chapitre est consacrée a la description des
différents dispositifs expérimentaux et aux diverses techniques permettant
la détermination des tensions (temps) d’incubation dans le Polyéthyléne,
la mesure des tensions et des temps: de ' rupture par arborescences
électriques dans le PVC vieilli thermiquement, et de la température de
transition vitreuse du PVC et puis 'obtention des spectres infra-rouge.

-Dans le quatriéme chapitre, nous présentons les résultats
préliminaires concernant la phase d'incubation de Varborescence électrique
dans le Polyéthyléne, suivi d'un traitement statistique de nos résultats .

-Le cinquiéme chapitre traite du phénoméne de rupture par
arborescence électrique dans le PVC wvieilli thermiquement .4 des
températures de 80, 100 et 120°C pour des durées de vieillissement
différentes. Un traitement statistique de guelques résultats est effectué,
La mesure de la température de transition vitreuse nous permet
d’interpréter certains mécanismes intervenant dans le processus de
dégradation thermigue du PVC ainsi que son influence sur les tensions et
les temps de rupture. La spectroscopie infra-rouge est utilisée pour
Panalyse des résidus de dégradation. -
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[’arborescence est un phénoméne de préclaguage électrique. Ce
ternme est attribué a un type de dégradation qui progresse a travers une
section d’un diélectrique sous des contraintes électriques. Elle se présente
~sous forme d’arbre [3]. '

Le développement de 'arborescence est favorisé par la présence de
défauts: hétérogénéités A Vinterface des parties isolantes et conductrices,
impuretés ou occlusions gazeuses au sein de l'isolant. Ce n'est qu’aprés
un temps de gestation appelé aussi temps d’incubation plus ou moins long
qut’elle se manifeste. Le temps d'incubation dépend de la nature du défaut
A’cl elle est issue [4].

I.’arborescence n’apparait qu’en des points ol des conditions
critiques sont atteintes. Elle est révélatrice d'un stade trés avancé de la
dégradation du matériau, Elle est considérée comme un phénomeéne
précurseur du préclaquage [5].

L’arborescence peut ou ne peut 8tre suivie d'une rupture électrique
compléte de la section du diélectrique ou elle est apparue. Mais dans les
diglectriques solides extrudés, c'est le mécanisme le plus probable, qui
n'apparait pas rapidement car elle résulte d’un processus de vieillissement

[6].

Le phénoméne d'arborescence a été observé sous des tensions
alternatives, continues ainsi que des. tensions impulsionnelles.

L'effet de I'humidité a permis de classer les arborescences en deux
catégorias
¢lectriques (milieu sec),
~les arborescence électrochimiqués ou d’eau  {milieu humide ou
contenant de l'eau). '

-les arborescences
es

1-1-1.cs8 arborescoences électriques:

Ces arborescences sont observables dans les isolants synthétiques
wanhydres. D'aprés Eichhorn [6] les premidres observations ont été faites
en 1912 par Rayner. Robinson publia vers 1935-1936 les premiéres photos
représentant le développement de ces arborescences dans les cédbles isclés
au papler imprégné d'huile ainsi que dans les isolanlts solides. Puis
d’autres travaux effectués par Whithead, Mason, Kitchen et Pratt
s'ensuivirent,

Les essais étaient principalement effectués suivant la méthode de
Paiguille [6). Ces arborescences caractérisées par existence de décharges
partielles prennent le plus souvent naissance a partir de défauts existant
dans 1'isolation (vacuoles, particules étrangéres), ou au contact isolant—



protection, tant au niveau de 'écran que de la gaine extérieure (figure
'1-1), de sorte qu’il se produit en ces points de forte concentration de
champ électrique. Autrement dit, il semble que le champ local soit de
P'ordre du champ de rupture intrinséque de lisolation [5,8).

L'application d'une contrainte mécanique a 1’échantillon sous tension,
a pour effet de confiner ’arborescence dans un plan perpendiculaire a

sa direction [7]. Et le claquage serait plutdt électromécanique.

I-1-1-Caractéristiques des arborescences électriques: -

Les arborescences électriques sont constituées de canaux dont le
diamétre est de l'ordre de quelques microns, cheminant dans l'isolant de
fagon erratique et comportant le. plus souvent des ramifications. Les
décharges électriques, dont ces canaux sont le sidge, s'amorcent dans un
volume gazeux extrémenent réduit, limité par des parois. isolantes.
L’atmosphére des canaux d’arborescence est a tout moment constituée des
produits volatiles de décomposition de 1'isolant solide [8].

Toutefois, il existe trés peu d'informations sur les caractéristiques
des décharges qui s’lamorcent a Pintérieur de ces microcanaux. Des
paramétres tels que la nature et 1'état des parcis des filaments, ainsi que
I'atmosphére gazeuse dans laguelle va s’amorcer la décharge, vont sans
doute imposer les caractéristiques d'une telle décharge [9].

Dans le cas du polyéthyléne, les canaux sont creux et le diamétre
peut varier de un &4 quelques dizaines de micrométires (figure I-2). La
plupart de ces canaux creux sont le siege de décharges électriques comme
'ont prouvé des travaux antérieurs [5}. Le cliché 2 de la figure I-2
montre les phénoménes lumineux consécutifs & 'amoircage de décharges au
sein d'une arborescence électrique wvue grace a un amplificateur de
brillance. Le temps de pose du cliché est de 10s. Nous remarquons que
de nombreuses décharges ont eu lieu lors de ce laps de temps. Elles ne
peuvent pas s'amorcer sur la totalité de la longueur du filament, mettant
ainsi en évidence le rdle jouéd par des accroissements locaux de la
conductivité des parois des microcanaux, c¢e qui entralne des
accumulations de charge aux bornes des zones les moins conductrices
[5,6,8,9]. ‘ '




(a): Arborescences électriques a l'interface d’une partie isolante et d'une
partie conductrice.
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{b): Arborescence électrique autour d’une impureté.

Figure I-1: Figures d'arborescences observées au sein de l'isolation de
cible de transport d'énergie [4). -
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Cliché 1: Canaux d’arporescence dans
un échantillon de polyvéthyléne.
Observation en microscopie optique
x 50.

Cliché 2: Observation en microscopie
électronique a balayage d’un canal
d’arborescence coupé perpendicu-
lairement & sa direction de
propagation. Diamétre du canal ~
5 pum.

Cliché 3: Observation a l'amplifica-
teur de brillance des phénoménes
lumineux résultant des décharges
internes 4 une arborescence.
{contrainte alternaltive 50 Hz temps
de pose 10s})., x 30.

Figure I~-2: Canaux d’arborescences électriques et phénoménes lumineux
a l'intérieur des canaux [4].
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I-1-1-1-Influence des différents paramélres:

Les parametres qui influent sur Vinitiation et la propagation des
arborescences électriques sont: '

~le champ électrique (&lectrodes),

-le mode d"alimentation, '

-la nature du matériau,

-les paramétres d’état: la température et la pression.

a-La champ électrique:[3,4,5]

La nature des électrodes, leur forme, leur rayon de courbure et la
distance qui les séparent, influent sur Pamplitude du champ é&lectrique.
La courbe de la figure I-3, donne la dépendance champ électrique
maximum (r,d,V) dans le cas d’une configuration pointe-plan. La valeur du
champ maximum en pointe de 'électrode influe sur la forme de
Parhorescence {branche ou. buisson).

b-Le mode _d’alimentation: [3,4,51

La polarité, la valeur et la forme de la tension appliqué, Pimpédance
dae la source, les capacités parasites influent sur les phases d’initiation
et de propagation. La durée de vie d'un échantillon n’est pas inversement
131-{51301:'tionnelle au niveau de tension appliqué mais dépend de la forme de
I'arborescence qui se propage. Le tableau T donne quelques valeurs
caractéristiques de la tension d’apparition de 'arborescence en fonction
de 1o nature de la contrainte é&lectrique appliquée. Clest une des
techniques appliquées pour mettre en évidence la charge d’espace.

| Nature de la contrainte . Tension de seuil (kV) E .. (MV/cm)
Tmpulsionnelle >0 A 38,5 2,3
| <0 41,3 2,47
Continue >0 40 o 2,39
<0 45 | 2,69
Alternative 50Hz 4,7 ‘ 0,28

Tableau It Valeurs caractéristigues des tensions d’apparition des
arborescences dans le Polyéthyléne en fonction de la nature
de la contrainte appliquée. Dlaprés {10]) {ro, & 5pm, d = bmm).

el
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la distance pointe-plan [4].

10



¢-Li nature du matériau:[3,5]

La structure et la morphologie du matériau interviennent dans les
deuy phases gui régissent le phénoméne d’arborescence électrique. La
structure d'un polyéthyléne par exem'ple signifie: réticulé ou pas, basse
ou haute densité, sa résine (additifs)., La morphologie du matériau est
fonclion de sa mise en forme et de son histojre thermique.

Malgré le progrés gulont connu les procédés de transformation et
de [abrication des isolants solides, il est toujours difficile d'éliminer de
fagon  radicale, la présence de certains défauls tels que :  les
hétérogénéités, les impuretés ou occlusions gazeuses au sein méme de
I’izolant. ‘

L’application d'une contrainte mécanique sur le matériau, confine
Parborescence dans un plan perpendiculaire & sa direction.

d~La température el la pregsion:

Des investigations quant a Uinfluence de la température ont fait
'ebjet de nombreuses publications. ,
D’aprés les travaux effectuéds par Nawata et al []1] sur le
pols othy &ne (PE) et ceux, de Noto et al [12] sur le Polychlorure de Vinyle
rigide et souple PVC(H) et PVC(S) montrent que la température a uyne
nfluence importante 's_ul' Pinitiation des arborescences é&lectriques:

1-Pour le Polyéth Viéne:

-Le temps d’incubation cr 01L quand la tempm'dtme et ]d tension
décroissent. Ce temps a pour expression [11]

t = Aexp{-nWV (I-1)

ou V est la tension alternative appliquée (50 Hz)
A et n sont des constantes obtenues expérimentalement

—Pour les températures de 30 et 80°C, et des niveaux de tension
différents Parborescence croit rapidement, puis se sature. La forme qu’elle
prend est fonction du niveau de tension appliguée,

~-Pour des températures plus élevées (> a 80°C), la tension de
claguage du PE décroit tandis que arborescence croit beaucoup plus
vite. Dans ce cas, le gaz piégé a Vintérieur du canal de Parborescence se
diffuse plus  rapidement dans le PE, ce qgui facilite 'extension de

+
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'arborescence a travers un arc de décharge.
a8

2-Pour le Polychlorure de Vinyle (PVC):

-Dans le cas du PVC({Il) ou rigide, la relation donnant Pinitiation
“de- Parborescence a4 50% en fonction de la tersion appliquée varie avec la
température. Elle est donnée par Vexpression [12]:

logt = A-nlogV _ (1-2)

ou: -V oest la tension appliquée (alternative 50 Hz).
A el n sont des constantes obtenues expérimentalement.

Pour une température donnée, il existe une tension critique V. au

dessus de laquelle la valeur de n commence a décroitre.

' Le méecanisme d’initiation de ’arborescence proposé est fonction de
la tension eviligue V,, pour laquelle on définit deux zones:

# La premiére correspond aux niveaux de tension appliquée
supérieurs a V,; le mécanisme associé est la rupiure électrothermique du
matériau,

* la seconde correspond aux niveaux de tension appliquée
infévieurs a V_; le mécanisme proposé est la rupture électromécanigue.

-Dang le cas du PVC(S) ou souple, la relation (I-2} n'est vérifiée
que pour la température de 80°C. Pour cette température, les niveaux de
Lension dlinitiation de "arborescence sont supérieurs & ceux oblenus poui-
les températures de 20°C, 40°C el 60°C.

On interpréte ce cas précis, c'est a Li[']'f-_‘ 80°C, par la formation
d'une cavité {observée au microscope) entre la pointe ot le polymére deés
gulune tension élevée est appliquée & 1électrode haute tension. Aprés
formation de¢  cette caviké, des décharges partielles apparaissent et
arborescence s’initie. ' '

_ l.e processus de formation de celte cavité peur 8tie schématisé
comme s0ik:
application de la tension

1
génération de la cavité
. b1 4 _
apparvition des décharges partielles dans la cavilé
m

extension de la cavité

Le prémier processus (T) est did aux forces périodiques de Maxwell
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qui provoquent une rupture par suite de la fatigue du matériau.

Le second processus (II) est dii & I'augmentation de la Pression du
gaz dégagé lors de Vapparition des décharg ges parlietles, qui entraine
Paugmentation de la température locale du matériau au dessus de son
point de fusion, '

Pour les deux matériaux ainsi étudiés le PE et le PVC, laeffet de la
température a 6té établi et des mécanismes d'initiation de Parborescence
électrique ont été proposés [11,12].

L'influence de la pression dans les canaux a &Lé mise en évidence
grace A des essais sous tension inter mittente. On peut suivre le
comportement des décharges partielles: aprés interr uption, dés la remise
sous tension, lear niveau est plus élevée, puis revient 4 une valeur plus
voisine de celle mesurée avant la coupure de la teénsion. La pression des
gaz dans les canaux a diminué, pendant 1’ interruption, par diffusion dans
le PE., Mais cet effet pourrait également s’expliquer par une vaviation de
la conductivité superficielle des parois des canaux {9,13]. La pression
pourrait favoriser une fissuration du polymére i Vextrémité des filaments
et ainsi participer 2 la propagation [9].

I-1-1~2-Mécanisme des arborescences électrigues:

a-Phase dlinitiation:

Plusieurs thdories ont &té proposées quant  aux mécanismes
‘d’initiation de Parborescence électrique.

Il est &tabli par Bahder, Dakin et Lawson {14}, gui ont rewvu
minutieusement certains mécanismes 8, que chacun d’eux reguiert un champ
trés intense afin de fournir la densité q* anble nécessaire a activation

du mécanisme de dégradation.

Un certain nombre d'hypothdses ont ébé avancses  quant  aux
processus  d'incubation. Sur la base des résultats publiés dans la
littérature, nous distinguerons trois groupeés de théories [47:

—celles qui se basent sur Paction des décharges partielles,

-~celles qui envisagent une vupture dlectromée: anigque du polymaére,

~celles qui prennent en considération *action des 3 por teur chauds
sur la structure du matériau,

a-Action_des décharpges partielles:

Des cavités gazeuses siéges de décharges partielles, peuvent &tre
A T'origine du développement d'une arborescence, L’hypothése selon

13



laguelle des décharges pourraient s’amorcer dans des cavités
microscopigques de l'ordre du micrométre a été avancée quand l'électrode
- parait étre en contact intime avec le polymére,

Le niveau apparent des décharges s'amorcant en pointe de
I’électrode dans des cavités sphériques de rayon compris entre 1 et 10
microns a été évalué par Bahder et al [14]. Il oscille entre 2.107° ot 2.10°°
rC.

D'autres expérimentateurs ont essayél de mettre en évidence ces
éventuelles décharges avec des appareils dotés de seuil de détection de
2.10"* pC pour des capacités d’échantillon de 0,1 pC [15}. Le résultat
auquel ils cont abouti est qu’aucune décharge n'est décelable tant qu'il
n'existe pas de cavité observable par microscopie optique en pointe de
I’électrode.

Dés que les premiéres décharges -sont enregistrées, selon les
configurations ou elles se développent, la transition & l'arborescence a
lieu plus ou moins rapidement suivant la nature du polymeére. Dans le cas
du Polyéthyléne, la transition est extrémement rapide: quelques
millisecondes. Aprés la détection des premiéres décharges l'arborescence
apparait [16]; ce qui n'est pas le cas pour les résines époxys, oll la
transition est plus lente.

Notons aussi que le bruit acoustique engendré par les décharges
a été enregistré pendant la phase de propagation des arborescences, mais
que rien de similaire n’a été détectéd lors de la phase d'incubation f17,18].

On ne peut cependant exclure complétement, sur la base des
mesures électrigues, la possibilité d'’existence des décharges. Celles—ci
posséderaient une amplitude inférieuve au seuil de détection des systémes
actuellement utilisés et elles seraient générées dans des cavités nan
décelables par la microscopie optique. Dés lors, le rdle de ces décharges
serait évident dans la phase d’incubation.

Les résultats d’essais réalisés en atmosphére contréiée n'ont pas
‘permis . de lever complétement 'ambiguité, D'une part, Tanaka et al [19]
concluent a Ja non existence de décharges durant la phase d’incubation,
d'autre part, Wertheimer et al [20] déduisent l'inverse. Ces derniers
auratent mesuré des décharges de 1 pC qu’ils associent & des phénoménes
d’ionisation dans des cavités de dimensions comprises entre 3,5 et 10 um.

En conclusion, méme si la question reste conLroversée, la majorité

des auteurs s’accordent pour dire que dés que des décharges
appardissent, l'arborescence est dans sa phase de propagation.
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B-Rupture électromécanique du matériau:

L'hypothése développée par Noto et Yoshimura [12,21] est que
l'apparition d’une arborescence serait due 4 une rupture électromécanique.
L’existence d’un champ électrique dans un isolant peut effectivement
engendrer des contraintes mécaniques. Ces derniéres sont liées :

I-soit a la force attractive qui s’exerce enbre électrodes de signe
oppesé et gui tend a comprimer l'isolant.

2-soit & la force que le champ exerce sur des systémes
d’hétérocharges ou d’homocharges d’espace, réparties en couches plus ou
moins épaigses dans le volume avoisinant les électrodes.

' Dans le cas d’un systéme d’électrode pointe-plan dissymétrique, la
force s’exergant entre électrodes reste négligeable vu l'ordre de grandeur
des surfaces en regard. La force qui s’exerce sur le didlectrique tend a
le comprimer dans le cas d’une hétérocharge; elle apparait donc, moins
critique. que la force s'exergant sur une homocharge, qui tend a détacher
le diélectrique de 1'électrode (figure I-4).

Forces répulsives s'exergant Forces attractives s'exercant
sur une homocharge. sur une hétérocharge.

Figure 1-4: Force s'exergant sur un isolant en présence d'une charge
d’espace [4].

La pression qui s’exerce sur le_diélectrique, lorsque 'électrode est

fixe et que lon suppose qu'il n’y a pas d’accumulation de charges, ou
force de compression de Maxwell, est de la forme {22]:
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P-%EE,,ZM (1-3)

Noto [23] a évalué le temps d’incubation pour le PolyéLhyléne. Ti est
de 5 secondes pour un champ de 4,8 MV/cm et la pression est Px24kg/cm’,

L'action répétée de cette force est évaquée par certains auteurs.
Elle produirait une fatigue mécanique proportionnelle a la {réquence de
la contrainte électrique. Or Putilisation d'un signal de fréquence élevée,
induit un échauffement local du Polyéthyléne du aux pertes.

Noto [23] a calculé ’élevation de la température du matériau
pendant la phase d'incubation. L’expression utilisée découle de V’égquation
d'équilibre thermique, gui en négligeant la diffusion s'écril:

d, C, (%) - weBl,tgd (I-4)

soit t; le temps d’incubation. Connaissant les variations L, {w) et en
faisant Dapproximation dT/dt =~ AT/t il vient: L'élevation de la
température n’est importante gu’aux temps longs et pour des fréguences
élevées. La diminution de la résistance mécanique du polymere avec la
tempéralure ne peut etre associée a 'apparition de l'arborescence aux
basses [réquences. ‘

En conclusion, 'action électromécanique du champ éleclrigue devient
critigue lorsque la fréquence utilisée est grande.

y-Action_des électrons chauds sur la structure du polymeére:

L'hypothése selon lagquelle 'apparition de [PParborescence serait '
principalement due a action des électrons chauds a été émise par
Eichhorn {24]). Elle se résume comme suil:

1-T1 se produit une injection d’électrons par effet de champ a
"interface métal-polymeére. Certains d'entre eux, lors de leur accélération,
peuvent atteindre des énergies de l'ordre de 10 eV correspondant a un
libre parconrs moyen de 100 A, supposé exister aux interfaces des parties
cristallines et des parties amorphes du polymére, sous un champ de 10
MV/cm. )

Z2~-Des collisions ioniques se produisent entre les électrons les plus
énergétiques et les molécules du polymére, pouvant conduire a des
ruptures de liaisons, Ces électrons se piégent ensuite el constituent une
charge d'espace. Une partie d'entre cux peut étre dépiégée lors des
alternances positives de la tension appliquée.
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3-Une action répétée de ce tpr conduit a la formatlon all sein
du po]ymere, d’'une zone de bas poids moléculaires qui diffusent et
laissent finalement une cavilé dans laguelle les décharges sont
susceptibles de s’amorcer. ' '

Le schéma de la figure I-5 résume les processus de dégradation les
plus couramment évoqués dans la littérature comme étant a4 Porigine du
phénomeéne d'’arborescence {4]. :

sous champ fort,
Application d'une few o o—— en o apparition de
rupture par avalanche
tension 112,21,23] I’arborescence
sous un champ plus faible: effet ' concentration locale
a long terme des électrons chauds: ' du champ électrique
—apparition d’espéces ionisées et pouvant entrainer la

radicalaires: tentative de détection rupture
des radicaux libres [25]. .

-mise en évidence d’une zone

dégradée [15,26,27].

¥ cavité de djmensions trop faibles
) pas de décharges
formation d’une décharges
cavité action des porteurs accélérés
' au sein de la cavité: extension

de la cavité [15,26].

]

igure_1-5: Processus de dégradation du polymeére sous Maction des
électrons chauds [4].

b-Phase_de propagation:

Un grand nombre d'ouvrages traitant de la Phase de propagation
des arborescences a été publié avant 'année 1977. Les conclusions Lirées
gonl:

-Les décharges électriques s’amorcent dans les microcanaux dés
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VYappavition d'une cavité a Vintéricur du matéviau. Bles sont 4 Dorigine
de la propagation de Varhorescence [4,8,9].

-Le champ électrique intense prés de Pdlecirode initiatrice du
phénoméne est reporté a Vextrémité des canaux, soit du fait de la
présence d'un gaz ionisé dans les cavités, soit a la suite de la
carbonisation des parois. De ce fail, les canaux sont considérss conme ld
prolongation d 25 électrodes [4,8,9].

~Conformément & la loi de Paschen, la valeur de la pression des
gaz de décomposition interne aux microcanaux impose Papparition des
décharges, par cbnséqnent la wvitesse de propagalion et 1a forme des
arborescences {8,9].

Cependant un certain nombre de travaux publié pendant année
1977, viennent remettre 'en question ceitainsg de ces concapls,

L’6tude des courbes vreprésentant Vévolution des décharges
partielles, pour certaines conditions électriques, en fonction du temps de
vieillissement montre des paliers caractéristiques d'un niveau de décharge
faible, tandis que simultanément on note un (-Pri‘.ain ralentissement voire
un arrét dans la croissance des filaments [28 + 31]. Les décharges sont
accompagnées de phénoménes lumineux qui set.eignent dans certaines
parties de DParborescence [29,30). La pression dlevée os gaz de
décdmposition ne peut expliquer complétement la disparition dus décharges
ni I"évolution du phénoméane [29,30].

On ne peut donc caractériser un type particulier d’arborescence par
une vitesse_ de propagation unique. Dans les courbes de décharges, les
paliers observés expliguent l'impossibilité d'établir des critdres de fin de
vie basés sur Vamplitude des décharges pasrtielles.

Les résultats obtenus par Borishade et Cooper {32] soulignent
PVimpossibilité de considérer les filaments des arborescences flectriques
comme le prolongement des électrodes. '

Les expérimentateurs qui se basent sur des sysiémes a atguille avec
une cavité a sa pointe ("Vented Needle") soulignent tous que
Iarborescence se propage plug vite [33,34]. Or Vexpérience présente un
caractere aléatoire [33]. Le phénoméne semble &lre expliqué par la
diffusion des gaz A interface aiguille-polymére [33]. Cependant, "on
n'envisage pas Pinfluence de la présence de la cavité sur les
caractéristiques de la décharge.

En conclusion, les données récentes sur les mécanismes de
propagation des arborescences électriques soulignent la complexité du
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Phénoméne ainsi que sa diversité. Les concepts précédents semblent étye
remis sérieusement en guestion [4].

I-1-2-Facteurs pouvant lmiter e phénoméne d’arborescence:

Plusieurs précautions peuvent Btre prises notamment au niveau des
méthodes d’extrusion et de préparation des isolations. Le but est de
tiniiter le nombre de sites susceptibles d’&tre le sidge d'une arborescence,
Pour cela i1 est impératif [5]:

—de mettre en oeuvre de nouveaux procédés de réticulation pour
le polyéthyléne réticuls.

' ~d’améliorer les méthodes d’extrusion en les rendant de plus en
plus "propres" (limiter les "défauts” au niveau des interfaces isolant-
protection).

-d’imposer de meilleures préparations de ’isolant industriel:
limiter la taille des impuretés présentes (poussiéres d’aluminium, de silice,
de noir de carbone au niveau de I'écran, voir de grosses sphérolytes), et
celle des microcavités.

~d'imprégner l’isolant de 1I(1Ll1df" (silicone) ou de certains Zaz
{inertes),

~d’adjoindre des additifs qui  ont pour rdle, de dininuer
considérablement intensité du champ d'apparition des arborescences, voir
parfois méme de parer complétement A cet alda. 1] existe deux sortes
d'additifs:  additifs  inor ganiques, additifs organiques. De nombreux
résultats ont été obtenus par Eichhorn [3,6] sur les addilifs organiques.
Ces  derniers ont éLé classés en fonction d’une tension dite tension
caractéristique, qui est proportionnelle a leur efficacité. Les résines de
base sont aussi classées suivant les mémes critéres. L’action bénéfique
des produits & structure aromatique y est expliquée: il y a interaction
entre ces structures et les électrons chauds du milieu qui ne sont done
plus disponibles pour casser les molécules” du polymére. L'effet bénéfique

d’additifs non joniques est aussi envisagé [35)]. Tls augmenteraient le seuil
d’incubation des ar borescences ainsi que la durée de vie des éprouvettes
en agissant sur la rigidité diélectrique intrinsdque du matériau.

I-2-l.es arborescences électrochimiques ou d’eau:

L.es premiéres Investigations sur les arbor escences d’ eau ont fait
ressorvtir ces derniéres comme étant la cause principale des c]aqua es a
moyen et long terme dans les cables susceptibles d’étre contaminés par
Pecu [36,37,38]. Cependant, des travaux récents viennent infirmer cela,
Leur responsabilité directe dans le claguage n’est pas prouvée, mais leur
riéle comme précurseur du phénoméne de ruplure est considéré Par tous
comme fondamental [39]. Elles ont été mises en évidence pour la prewiére
fois en 1953 au Japon sur des cibles 600 V=50 Hz en service a proximité



d’usines chimigues [40]. Puis on s'intéressa aux cables enterrés ou sous-
marins surtout aux USA el au Japon [37,38,39,41].

Elies se développent en général en présence d’ eau, dya.nl, diffusé
accidentellement de Vextérieur vers Visolant.

Ces arborescences prennent naissance a partic de défauts internes
a l'isolation ou a proximité des interfaces isolant-protection. Prés des
protections, elles se développent en prenant 'aspect d’algues, d’herbes,
de plumes, de fougéres, de nuages, etc... A l'intérieur de Pisolation elles
se présentent sous forme de noeud=-papilion (figure [-6) [37,38,42+48]. Ces
derniéres n'ont jamais été observées avec un développement important.
Leur caractérvisation électrique est trés controversée, et leur siructure n’a
Jamais, jusqu’a présent, été établie précisément. Notons enfin qu’elles
n'ont pas pour origine des décharges pdrtwllea.

1 .

Il est’ bien entendu que des liquides autres que Peau peuvent.

générer le méme phénomeéne.

Les arborescences sulfureuses ont fait 'objet d'une étude en 1972
par T.Tabata {49], Ces arborescences différent des précédentes pdl‘ la
présence, dans 1’eau, de sels métalliques.

I-2-1-Caractéristiques des arborescences d’eau:

Ces arbhorescences ne sont visibles que si on les colorent. Elles
forment alors une image qui rappelle celle d*un buisson, daont 1'axe
principal est touwjours paraligle & un rayon du cable {B]. Elles peuvent se
présenter sous deux formes, selon leur position dans l'isolant. Deux
terminologies anglo-saxonnes sont alors employées:

-On nomme "vented tree" l'arborescence qui se développe A partir
de linterface externe isolanl/semi-conducteur.

-On nomme "bow tie-tree" I'arborescefice qui se développe i
partir d'une impureté au sein méme de 1’isolant. Elle croit alors dans les
deux sens tout en gardant une direction paralléle au rayon du ciable.

L'appavition et la croissance de arborescence d’eau dans un isolant
solide, exemple le polyéthyléne noté PE, dépend de plusieurs paraméties
(6,391

-I'intensité du champ électrique,
~la fréguence de ce champ,

~la température, '

-le type d'ions contenus dans 1'eau,
-la concentration en ions,

~la nature du matériau.
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Cliché 1: Vented tree: arborescence se developpcmL a partir de l'interface
externe isolant/semi-conducteur

3

Cliché 2: Bow-tie tree: ar bmebcence se développant A partir d’une
impureté au sein méme de l'isolant. Elle croit dans les deux sens
tout en gardant une direction paralléle au rayon du cible,

Figure I-6: Figures d’arborescences d’eau observées dans des cibles
sous-marins [39]. = '

I=2-1-1-Influence des différents paramatres:(6,39)

a~Amplitude du champ_électrique:

L.a croissance des arborescences suit une loi lindaire par rapport
a Pamplitude du champ électrique. Mais il faut savojr qu'un champ
électrique trop élevé fera apparaitre des arborescences éle ectrigues plutdt
que d’eau,

b-Fréquence du champ &lectrique:

La propagation des arborescences croit avec la frégquence du chanp
électrique  jusqu'a une certaine  valeur de 8 kHz, puis décroit
sensiblement, ' '
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C~T_<>_jm)é ralure:

L'effel de la température n'est pas trés bien défini. Selon certains
auteurs, la  ftempérature réduit ou augmente la  croissance des
arborescences. Bn fait, d'autres paramétres ‘doivent influer sur ce
comportemenl. {(notamment le paramétre temps). Elle agirait plus sur la
moyphologie du polymere, (effet de recuit, ou rigidité accrue du polymére
~aux basses températures), que sur larborescence elle-méme,

d-Nature du matériau:

Trois paramétires interviennent:

1-La structure du matériau utilisé, exemple pour le Polyéthyléne
(PEBD,PRC,..}, et sa chimie (additifs).

2-La morphologie du matériau, qui, bien que dépendante de sa
structure, peul élre différente, elle est fonction de sa mise en forme
{(moulage par compression, ou extrusion}, et de son histoire thermique

(recuil éventuel), et de son irradiation.

3-Un état de contrainte mécanique sur le matérinu ravorise le

développement de ces arborescences,
e-Electrolyvte:
Deux paramétres sont importants dans 'électiolyte:

I-La concentration é&levée en jons, qui induit unc rlus grande
activité, faverise la propagation de 'arborescence.

2-La nature et la taille des ions. On a remarqué qgque plus les ions
sont gros, moins Parborescence se dévelnppe.

I-2-2-Microscopie optique des arborescences d’eau:

La technique de visunlisation des avborescences lu plus courante est

la microscopie & lumidre a agrandissement relativement faible {< x 50OO)Y,
qui apréeés coloration donne une image générale de Darborescence. Clest
sur ce type d’image que la plupart des théories se sont fondées pour
décrire 'effet des différents paramélbres influant sur initiation et le
développement des arbovescences [50]. Doux hypothéses sont en
compétition quant & la structure de Parborescence savoir:

-structure a canaux continus,

—structure en microcavités non connectées,
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Conclusion:

Le nombre de bravauy enbtrepris dans le domaine des arborescences
reflete la préccupation  des industriels goanl  aux claguages par
arborescences des cables en service. '

Au cours de ce travail, il nous a éLé demandé d’éLudier fa rupture
par arborescences é&lectriques du Polychlorure de Vinyle (PVC) atilisé
duns Visolation des cibles 105V & I'ENICAR, vieilli thermiquement, et

dessayer d'interpréter les mécanismes qui regissenl cetle rupture.
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L'étude du phénoméne de vieillissement, éleclrique ou thermique ou
bicit les deux contraintes combinées, d’un isolant sclide a deux buts
principaux, Le premier est I"évaluation de la durée de vie de ces isolants
sous Veffet des contraintes considérées. Le second but est de trouver une
evenluelle  corrélation  entre le processus de vieillissement et les
contraintes qui le provoquent.

D'olr la nécessité d’introduire dans ce second chapitre les méthodes
cLoles modéles ulilisés dans les ¢ludes de vieillissement.

I-1-Principe et méthode d’évaluation de la durde de_vie d’un isolant
solide:

Une exploitation rationnelle des résultats de vieillissement répartis
e fugon aléatoire, nécessite une approche statistique du phénoméne.
Copendant, cette dernidre qui constitue un simple outil mathématique pour
Panddyse des résultats ne peut se¢ substituer a Yanalyse physique desdits
rli¢nomenes,

Dans le cas de la rupture diélectrique des isolants solides &
conlrainte de tension constante, deux modéles statistiques peuvent é&tre
dhibimss: la loi Laplacienne (dite aussi nor'male) a argument logarithmique
ob la lob de Weibull [51,52].

HI-1-1-Choix _de la statistique de Weibull:

La courbe de densité de probabilité de rupture diélectrigque '3
tension constante en fonction du loegarithme du temps de claguage (logt)
(ligure TI~-1), a une allure Laplacie“nne et est pratiquement symétrigque par
rapport 4 une valeur médiarne.

Cetite symétrie approximative, suggére que la loi de probabilité
adoplée peut 8tre une loi de Laplace a4 argument logarithmique dont la
densité de probabilité est donnée par la relation:

dr(t) _ 1 exp [- {logt - logt)Z]
d(logt) V2T 044, 20205, (II-1)

F{t) est la fonctijon de répartition, c’est~a—dire la probabilité de
voir le phénoméne: (claquage) se manifester a un temps inférieur ou égal
a t. _ : ‘

m est la valeur moyenne de logt.

Ojoge €S Yécart-type quadralique de logt rapporté a la valeur
oY oanne m. Y

La courbe de la figure II-1, peut &tre aussi décrite rar une loi de
Weibull, Bien que cette derniére ne corresponde pas rigoureusement a un
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histogramme symétrique pure rapport 3 one valeur mcdiane, il semble pour
plusisars raisons que ecetle loi est la mieus adaptée pone Manalyse du
claguage [53].

—
Logt

Figurce I1=1: Courbe de densilé de probabilité en lfonction de logt,

Fo o effet, Je modéle de Weibull exprime la probabilité de rupture
d'une chaine en fonction de la probabilité de ruplure d'un o maillon quand
le nowbre de maillons est grand [54] La concordince ol honne pour un
didlectiique aolide, ol un claguage, phénomsne loeal i Morigioe, entraine
la ruplture complete de Pisolunt, Rlle esl utilizée en particulier pour la
déterminaiion  des temps  de claguage  ¢lecbrique  of méeanique  des

compozunls et des systémes présentant plus d'un mode de défaillance.

I se brouve aussi gue Pélude comparative de Oudin of ol 55t entre

Ly ot e Weiball el la loi novmale & argument logarithmique a montré:

-l grande souplesse Jde la loi de Weiboll qui peat clee assimilée

ada Iei normale A argument losarithmigque,

=i pour de faibles probabilités, Phypothifse une loi de Weibull
vorrespond O des probabilités plus fortes el est par cobscgquent plus
pessimiste que Phypothise laplacienne. On peul considirere gue cekte

prevision plus pessimiste apporte plus de séeurilé,

“yue le modele de Weibull permel de retrouver ta 1oi de diurée de

vie donide par le Moddle de Tuissdance Tiverse connu expérimenlalement.

TI-1-2-Descriplion statistique de Ia ruplure: ,

Lo ruplure est un phdnamdne aléaloire: Pour des échantilons d’un
mfme didlectrigque placés dans des comdilions expérimentales idenliques,

one woblicnt pas un champ de ruptare unigue mais une distribution de
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valeurs [4,53,56,57].

La probabilité de rupture diélectrique P, d’un échantillon de volume
V, sous un champ E, est une fonction a trois variables (E,t,V) qui
s’exprime sous la fmme

P(E, t,V) = 1l-exp-[D(V) af;tté-lgb(t) dt] _ (I11-2)

oti: a, b et D(V) sont des caractéristiques de 1’échantillon,

L'utilisation de la statistique de Weibull dans I'exploitation des
résultats d’essais industriels s’avére commode. Les besoins dans ce
domaine se traduisent par: ’

-L’extrapolation d’essais sur peu d’échantillons aux trés nombreux
échantillons des systémes réels.

~-L’ ehtrapolatlon d’essais de courte durée sous forte contrainte aux
t1 és longues durée de vie requises sous contrainte de service plus falble.

Les fondements de cette théorie statistique reposenﬁ donc sur une
démarche empirique. Ce n’est pas la seule description statistique possible
et sa validité n’a encore pas été vérifiée pour toutes les contraintes
électriques, ni pour tous les types d'isolants. Un complément sur cette
méthode est donné en annexe.

Cependant elle présente certains avantages et le fait gu’elle rende
compte de la dispersion des valeurs de rupture dans bon nombre de cas
pose le probléme de sa signification [53].

Généralement on utilise deux formes réduites de cette statistique,
qui- sont des représentations 4 deux variables.(E,t), le paramétre V étant

négligé.

11-1-2-1-Représentation E(t}: Loi de type puissance:

Pour un champ électrique constant, la probabilité de rupture est
constante. L' equatlon (II 2) devient alors:

ER £ = C‘onstante (I1-3)

avec: n=b/a et n &~ 5 A 20

b est le paramétre de dispersion en champ, supérieur a 1.

a est le paramétre de dispersion en temps, égérement supérieur
al. ‘ - _

‘Plus le coefficient n est grand, mieux le champ de rupture est
défini. Bien que cette relation soit largement utilisée, il n'’est pas évident
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qu’elle représente’ mieux qu’une autre loi de Lypre puissance, le
comportement des isolants. ‘

I1-1-2-2-Représentation P(E): Courbe de Weibull:

Pour un temps de référence t donné, on ne prend en considération
que les claguages qui ont lieu pour ce temps. L’équation (I1-2) se réduit
a la relation:

logln(—25) = blogE + Ct® (1I-4)

Dans la représentation P(E) appropriée on obtient des droites de
pente b. Le diagramme de la figure I1I1-2 donne un exemple du tracé de

Weibull P(E).

Il existe de nombreux cas pour lesquels les courbes de Weibull ne
sont pas des droites. Les points expérimentaux s'alignent alors sur deux
ou trois segments de droite {(figure IT-2). 1ls sont interprétés comme suit:

-Le segment 4, correspond a une probabilité importante de
claguage pour un champ faible. Il est attribué a des défauts du systéme.

-A linverse de a, le segment b traduit une probabilité quasiment
nulle en dessous d'une certaine valeur de champ électrique' Ey les
courbes de Weibull dans le plan P(E-E,) sont alors des droites. Cependant,
lexistence d’un champ électrique en dessous duquel aucun clagquage n'est
possible reste une question controversée.

—Le segment c¢, lorsqu'il existe, est attribué a des ruptures
anormales, quand 'échantillon est placé dans des conditions particuliéres.

M-1-3-Utilisalion pratique de la ‘statistique de_Weibull:

En pratique, on utilise deux types d'essai:

a-Les essais dits "statiques"”, pour lesquels une population
d’échantillons est placée sous champ constant Eg la distribution des temps
de claquage est alors déterminée. La probabilité de rupture est dannée
par:

P(E,V, t) = 1-exp~-[ D(V)EPt2) (II-5)

Les courbes login(1/1-P) = f(logt) sont des droites de pente a,
Pour différentes wvaleurs du champ électrique, on déduit des courbes
tracées les constantes a, b, D(V). ' '

b-Les essais dits "dynamiques" ot les échantillons sont soumis a
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une rampe de tension dE/dt constante, & partir de zéro, la distribution

des temps de claquage est alors déterminée. La probabilité de rupture
devient:

- 1 _ _a \rarby dE\p -
P(E,V,t) = 1-exp [D(V)(a+b)t (dt)] (II-6)

Les courbes login{1/1-P) = log(E) sont des droites de pente (atb).

Pour différentes valeurs de la rampe de tension dE/dt, on représente sur
~une échelle log-log la variation dE/dt en fonction du champ de rupture.

Le tracé d'une 4elle courbe est une droite de pente (a/a+b). De ces deux

tracés on peul déduire la valeur respectivement de a et b. La valeur de

D est obtenue en substituant les valeurs de a et b dans 1'équation I(II-B)
571
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Figure iI~2: Courbes de Weibull obtenues sur des films de polystyréne

(temps de référence ls). Les segments a, b, ¢ sont des
écarts & la loi de Weibull observables dans certains cas [53].

I1-1-4-Signification physique de la statistique de Weibull:

La statistique de Weibull donne ‘une desbription satisfaisante, bien
qu’approximative, des phénoménes de rupture dans les isolants

organiques, dans la limite des conditions expérimentales dans lesquelles
elle a &té testée.

Notons qu’aucune information se rapportant aux temps trés courts
et a4 l'épaisseur de 1'échantillon n’a pu étre obtenue, Cependant sur la

base des théories nouvelles sur la rupture, certains auteurs proposent
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une justification physique guant A4 son applicabilité.

Les paramétres de Weibull {a,b) auraient une signification physique
en termes de propriétés mesurables du systéme [53]. D'aprés cette théorie,
des fluctuations dans la valeur du champ et de la densité des porteurs
“existent meéme si le matériau est homogéne. L’expression mathématique
adéquate a ces fluctuations est celle du type Weibull

II-2-Modéles de durée de vie:

II-2-1-Modéle de Puissance Inverse:

Clest le modéle le plus frégquemment utilisé dans les études de
vieillissement électrique [51,58). Car il permet de faire une analyse rapide
des résultats expérimentaux. Il est donné par la relation:

t =KE™® (11-7)
donc ‘
logt - logk -nlogE (I1-8)
o t représente la duree de vie de I'isclant. C'est le temps au bout

duquel se produit le clagquage.

It est le champ électrigque appliqué.

n est le coefficient d’endurance en tension du matériau. Il est
déterminé par les données expérimentales.

K est un paramétre déterminé par les données expérimentales.

La validité de Papplication de ce modéle estlirérifiée en portant les
données expérimentales sur une échelle logamthmlque (logE en. fonction de
logl}; sile résultat de cette mepresentatlon est une drmte (equatlon II 8)
alors le modéle peut &tre appliqué.

Une autre forme du modéle de ‘puiss'ance'ilnvérse est donnée en
tenant compte de ce champ seuil. Ce dernier représente une valeur du
champ électrique a partir de laquelle le vieillissement électrique se trouve
remarquablement ralenti, ce qui correspond a une durée de vie tendant
vers D’infini.

pour E2E, - - (11-9)

ou E, est le champ é&lectrique seuil et t, est la durée de vie pour E=E0.‘

Le MPI a été introduit pour la premiére fois par Peek en 1929, I}
est empirique, et est retrouvé par la statistique de Weibull. Il constitue
un moyen pratigue pour Vanalyse qualitative des isalants A savoir la
délermination de leur endurance électrique n en tension. Plus la wvaleur
de n esb élevée meilleur est 'isolant [54].
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II;.Z—Z—Modéle Exponentiel:

Aprés le MPI, qui est le plus utilisé dans 1'étude du vieillissement
électrique des isolants, vient le modéle exponentiel. La relation liant la
contrainte électrique appliquée & la durée de vie est donnée par [51,59);

t = C.exp(~kE) (II-10)

ol E est le bhamp éléctrique appliqué

t est la durée de’vie ou temps de claquage

C et k des constantes détermijnées a partir des données
expérimentales,
Donc;

logt = logC - kE (II-11)

On vérifie la validité de ce modale en portant sur une échelle semi-
logarithmique les données expérimentales. Si le résultat de cette
représentation est une droite (équation II-11) Phypothése d'utilisatior; de
ce modéle est fondée. '

Une autre forne de ce modéle est donnée, comme dans le cas du
MPI, en tenant compte de 1’existence d'un champ seuil, par [51]:

K .
t= E";"o exp -k, (E-E))] pour E>E, (;1—12)

ou: Ey est le champ électrique seuil _ :
k) et k, sont des constantes A déterminer a partir des données
expérimentales.

Ce modéle est aussi empirique sans bases physiques. Il permet lui
aussi une analyse rapide des résultats de vieillissement et une évaluation

approximative des conditions de service. -

I1-2-3-Modale de Fallou:

Ce modéle propose une approche dans la détermination de la durée
de vie des isolants soumis & 1’action simultanée d’une contrainte électrique
et thermigque [51,59], Cette action ne peut se déduire par simple sommation
des aclions de chaque contrainte agissant seule,

L’hypothése de base de ce modeéle suppose que 1’effet de la
température sur la durée de vie est donné par une relation du type
Avrhénius:

-

t - exp(a, + —';_—“) . (I1-13)
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ol Loost 1a durde de vie sous Paction de la température T & champ
dlectrigque B fixe.

A, el B, sont des paramétres déterminés par les données
expérimenlales.

A chague valeur du champ électrique E coarrespond des coefficients
A, et B, L’auteur suggére, en se basant sur des résullats expérimentaux,
que ces  coelficlents varient linéairement avec le champ électrigue.
L'expression de 1a durée de vie devienl alors:
(b,+b, E)
!
t = exp[(a,+a,E) + ————

] (II-14)
ou : test la durée de vie sous laction simultanée de la température et
du champ électrique

ay, ay, by et b sont des paramétres déterminés par les données

expérimentales.

Lo développement. de Péquation (TI-14), fait apparaitre que la durée
der viey, sous contraintes thermique et électrigque, est le produit de trois
combinaisons: électrique, thermique et électrothermique.

' b :
t - A expa,FE . expm;l-% . eprl.-% L (II-15)

electrigue thermique electrothermique

ol Asexpa, est obtenu a partir des données expérimentales.

Comme les deux modeéles précédents, ce modale est aussi une
apprache empirigue pour la duréde de vie des isolants sous contraintes
thermigque aef &lectrique simultanées,

Les résultats obtenus a température ambiante ne vérifient pas le
modele Aucune explication salisfaisante ne peut étre donnée [H9].

Dans c¢e modéle, Pauteur ne tient pas compte du champ seuil. Donc
Pextrapolation aux champs trés faibles doit étre faite avec énormément de
précaution. \

IT-2—-4-Modaéle de Ramu:

L'auteur considdrve que la contrainte &lectrigue est le principal
factewr de dégradabtion el que la contrainte thermique agit- seulement
comme catalysenr dans le processus de  dégradation pour les deux

contraintes combindes.
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Celle analyse est faite a partir d'observations expérimentales Aa
savolr: une augnmentalion de 10% de la contrainte électrique fait chuter la
durée de vie d’un facteur supérieur i quatre, alors gu'une augmentation
de 10% de la contrainte thermique fait chuter la durée de vie d'un facteur
de deux [60].

Ce sera D'hypothése de départ dans la modélisation de la durée de

vie,
Cette modélisation est faite suivant une loi de puissance inverse
[51,60] fonction de la température, avec un facteur multiplicatif de type

Arrhénius qui représentera le vieillissement thermique.

La durée de vie est donnée par:[60]

L(T,B) = k(T) (—E‘?—)"“mexp(-—BDT) (I1I-16)
¢
ou: L(T,E) est la durée de vie de ’isolant soumis & V'action simultanée

d’une température T et d’un champ électrique E.
E, est le champ en dessous duquel cesse le vieillissement
électrigue. ' . )

B est la constante d’Arrhénias

(T} et n{T) sont des paramétres de la loi de puissance inverse en
fonction de la température,

k(T) = exp(kl+£zf) et n(T) = n,-n,DT

, (I1-17)
1 1
avec DT = - =
I, T
T, est la température ambiante,
Tous les paramétres a savoir B, k,, k, n, et n, sont déterminés
a partir des données expérimentales,

Ce modeéle est empirique et n’a aucune base physique. Cependant
Pauteur affirme que dans la gamme des temps de vieillissement testés, la
durvée de vie déterminée & partir du modéle esl assez proche des résultats
expérimentaux,

T-2-5-Modéle de Simoni:

D’aprés ce modéle le vieillissement se manifeste par la dégradation
progressive des propriétés physiques, Le vieillissement serait donc une
fonction de ces propriétés variant de zéro jusqu'a une valeur limite
correspondant au claquage.
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Le eritére d'évaluation du vieillissement tient compte seulement des
propriétés physiques dont la variation entraine un claquage. Exemple la
rigidité Slectrique qui est une propriété physique dent la diminution

provoque le claguage [51].

.a durée de vie dans ce modéle est définie comme étant le Lenips
au boult duquel la propriété physigue choisie atteinl son point extréme.
Lo vieillissemenl sera alors A sa valeur limile et le systéme ne peut plus

fonetionner [H1,54],

1T-2-5-1-Equations du_ vieillissement:

le vieillissemant A s’exprime par la fonclion suivante [61]):

. ,
F(p) =4~ ["RrRdt (11-18)
0
[SIVE Boest la vitesse de variation du vieillissement A donnée . par:
R o= t_‘]:\/(“l
p = P/P,

P désigne la valour de la propriété choisie pour ’évaluation du
Cvieillissement au temps L, et Py, la valeur de cette méme propriété au
temps initial.

1.4 Tonction "F"

représenke la "dégradation" ou "vieillissement total'.
La vitesse de variation da vieillissement est fonction des contraintes
appligudées au systame.
R =R (S, 8 «cv. 8p) (II-19)
1
|

d’ou: ‘ : ’ !

a=Fp) = ["R (s, 55 «.., 8.4t (11-20)

Celte équation (IT-20) est appelée &quation du vieillissement reliant
n+2  variables 4 savoir les n o conbraintes, la  propriété p}'1ysiql.1e'
sélectionnées pour évaluer le vieillissementl et le temps. Géométriquement,
elle  reprdsente  un  espace a  (n+2) dimensions appelé espace de

vieillissement.

Lorsgue p  décroit et atteint sa  valeur limite, p;, le temps

représentera le temps de claquage L et le vieillissement A sera a sa
valeur maximale A donnée pan:

A, = Fp;) -fOLR (S1. Syr -v., 8,) dt (II-21)
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La représentation géométrique de cette équation (T1-21) qui est
I'équation de durée de vie & n+l variables, constitue un espace & n+l
dimensions.

11-2~-5~2-Cas_de contraintes électro-thermique combinées:

A température élevée, Papplication d’une contrainte électrigue
entraine une diminution considérable de la Clt_ll‘ée de vie, Cette derniére,
sous l'effet conjugué de ses deux contraintes est donnée par un modéle
multiplicatif, En supposant le madéle d’Arrhénius valable pour la durée de
vie thermique et le Modéle de Puissance Inverse valable pour la durée de
vie électrigque, la durde de vie é&lectro-thermique sera [61]:

L~ L, expl(-BDT)] (EE)"H""D’-’1 (I11-22)
[}

L. est la durde de vie sous Vaction des deux contraintes E et T.

E est la contrainte électrique

T est la contrainte thermique DT=1/8 - 1/8, ol 8 est la
température absolue et 8, la température ambiante.

E, est le champ électrigue au dessous duquel il n'y a plus de
vieillissement électrique. '

L, est la durée de vie pour ESE; a température ambiante.

B et b coefficients caractérisant le matériau.

n est le coefficient d’endurance en tension.
En notant n*=n-bT, Péqualion généralisée du vieillissement s’écrira:

E

E t
(maZymrl o g = (Zyae b oyn (BDTY (I1-23)
E, E, Ly

Llespace géométrigque de cefte éguation est & quatre dimensions ce
qui rend sa rveprésentation impossible. Cepehdant son intersection avec le
plan E =0, c’est & dive le plan de claquage, donne la surface de durée de
vie,

L'application de Vapproche géométrigue dans le cas de ces deux
contrainles a permis le développement d’une nouvelle méthode: "méthode
d’analyse combinée' [61]. L'idée de base de cette méthode est la prise en
considération des trois graphes déduits de la surface de durée de vie a
savoir:

a-Les courbes champ électrique E-durée de vie L a température
constante, '

b-Les intersections de Ja surface avec les plans & wvaleur de
durée de vie fixe donnant des courbes champ électrique E-température T,

c—Les courbes durée de vie L_te.m‘pératu?'e T a champ constant,.

De cette méthode, il ressort la représentation E(T). qui permet
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d’évaluer Pendurance des matériaux sous Paction de deux contraintes
combinées (54,61}, Dans le cas d'une contrainte unique électrique, la
représentation nous permet d'évaluer la pente de la droite de durée de
vie. Cette pente montre le comportement des mabériaux soumis a cette
contrainte et permet de les classer. De fagon similaire, la pente des
courbes E(T) & valeur de durée de vie fixe rend compte de 'aptitude du
matériau 4 endurer 'action conjuguée de ces deux contraintes. La surface
sous lendue par la courbe E(T} & une valeur de L comprend toutes les
combinaisons (E,T) a des temps plus longs que la durée de vie L. Par
conséquent, plus celte surface est large plus le comportement du matériau
sous P'action des 2 contraintes est meilleur. D'oll I'idée de définir un index
d’évaluation de l'endurance des matériaux sous l'action de contraintes

combinées: C'est le rapport de la surface sous tendue par la courbe E{(T)

a L constante sur la surface du triangle obtenue en joignant les points
extrémes de la courbe E(T) (figure II-3), Cet index appelé "index de
compatibilité de contraintes" peut varier de 0 a 2. Si la valeur de cet
index est supérieur a 1, cela signifie que les caractéristiques du matériau
se  lrouvent modérément réduites sous l'action simultanée des 2
contraintes. Plus cette valeur se rapproche de. 2 plus la réduction des
caractéristiques eslt faible et le comportement sous 'action des 2
contraintes est meilleur.

Figure JI-3: Dé&finition de l'indice de compatibilité de contraintes [61].
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En conclusion, le modéle de Simoni est une approche géométrique
pour 'évaluation de l'endurance des isclants électriques soumis a.Veffet
de plusieurs contraintes. II est basé sur le fait que le processus de
vicillissemenlt est une guantité cumulative et sur le choix d’une propriété
physique dont les variations avec le temps permettent d’évaluer le degré
de vieillissement. ‘

- Ce modéle n’est pas une investigation sur les mécanismes de
vieillissement mais vise plutdt & améliorer ’évaluation de 'endurance des
systdmes soumis 4 plusieurs contraintes simultanées. Il a permis de définir
Ul nouveau critére de classification des matériaux "V’index de compatibilité .
des contraintes"”. ‘

T1-2-6—Modéle de Montanari:

Ce modéle repose sur deux hypothéses:

La premiéré est qgue le traitement statistique des données de
vieillissemenl des isolants solides, soumis ‘A l’action d'une contrainte
é"lc-:t:l‘.:"jque‘ ou  de deux contraintes électrique B et thermique T
simultanément, se fait par la sL&tistirque' de Weibull [62]. La fonction
cumulative de distribulion de cette statistique s'écrit:

Pty =1 - exp[-—(%)“] (11-24)

ou t est le temps de claquage.
g est le paramétre d'échelle.
B est le paramélre de forme.

_ es paramétres d'échelle a et de forme B ne sont pas constants mais
foriction des contraintes appliqguées: ‘
a = a{E,T} et B = B(E,T)

Vu gue o est définie comme étant le temps correspondant a4 une
probabilité de claguage de 63,2%, alors o(E,T} peut &tre exprimée par le
maodéle de durée de vie choisi. On prend 1’éguation 1I-24 comme modéle de
durée de vie statistique pour les contraintes combinées.

La seconde hypothése est que ce modéle s’applique aux matériaux
présentant un champ électrique seuil, en d’autre termes des matériaux
dont la représentation des résultats de vieillissement sur une échelle
logarithmique (logE-logt) montre une linéarité sur une large gamme du
temps puis une tendance vers un champ seuil [62], valeur pour laquelle
la durée de vie tend vers l'infini ‘

Le modéle de durée de vie adopté est le MPIL:



L-t, (—{?—}'” (I1-25)
t’s
ol Looeal la durde de vie sous conteainte électrigue E.

Ay

1, est la contrainte éleclrigue de reférence a la tempcérature T,
¢lost 1w vadeur la plus Slevée de la droite de durée de vie A la
tempdraluee T,
toest le tewps de claguage correspondant a la contrainte électrique
Foooet a Ll Lempdrature T,

*a

noesl le coctficient d’endurance en tension a la température T,

Lhauteur [62) altribue la courbure ascendante dans la reprdsentation
doe L durce de vie sur une échelle logarithmigue A une variation du
coclTicienl d’endurance en tension ne
nC’

B, -E‘)a (I11-26)
EB _ET

(1 -

o B,oest de champ ectrique seuil a la température T.
n. est le cocfficient d’endurance initial: n_, = n{El‘,ts), il dépend de

Ia tempdratuve,
O cab le pariaclre de forme.

Comme chagque matéricu tend vers 1o champ seuil d’une fagon "qui
Tui et propre”, on o introduit le paramétre @. Méme dans le cas ou le
rappart By /B, est identique pour différents matériauy, leurs courbes de
durée de vie peuvent &tre différentes, Donc pour un méme matériau, la
manitre de tendre vers le champ seuil peut varier avec la t'@mpérature
0 = 8(T) : :

L'Cquation Jdo durde de vie donnée par ce modele est donc:

L=t (%)” (11-27)

v modele esl appeld "Modéle de Puissance Inverse A Seuil"(IPTM:
Thyverse Power Threshold Model). Les courbes de durée de wvie qui en
découtent ont le mome point de départ que celui donné par 1'équation (TI-
25), cegendant, lorsque le champ E tend vers le champ seuil Ep les
courbes donndes par Péguation (I1-27), tendent vers une durée de vie
infinic, avee une forme dépendant de la valeur de 8.

L'équation (1T-27) n’est valable que pour EXE.2E, ol E; est la
valeur limite de la contrainte électrique au dessous de laguelle la durée
de vie dépend  uniquement de la température, Car pour ESE; le

vieillissement 8lectrique peut étre négligé et la contrainte électrique est
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considérée comme la "meurtridre" qui provegue le claquage dans un
matériau vieillissant thermiquement [62].

Le modéle de durée de vie obtenu¢ peut &tre considéré comme
Iexpression du paramétre d’échelle de la fonction cumulative de la
distribution de Weibull a{E,T). Le mcdéle statistique de durée de vie est
obtenu en substituant Péquation (I1-27) dans l’équation (11-24):

FUE,BE/T) -1 - encp-[~t£ (-EE) a1 8 (11-28)

L’estimation du temps de claquage pour chaque probabilité P peut
8tre déduite, une fois les paramétres du modéle décrit par I’équation (II-
28) définis, moyennant Vexpression: '

E,\ 1 37  (II-29)
tp. t, —E-) [ln(T:E)] : .

dans laquelle le paramétre de formeB{E,T) est donné par:

- X (II-30)
T

o Y est- le facteur de dispersion en champs de la statistique de
Weibull obtenu lors d'un clagquage A temps constant.

B le paramétre de forme correspondant au paramétre de dispersion _
en temps de la statistique de Weibull appliquée au clagquage a champ
constant.

L'auteur valide cette relation pour la partie linéaire de la eourbe
de durée de vie pour laquelle la valeur de n est pratiquement égale a n..
D’autre part, comme a proximité du champ seuil (E;) la fiabilité tend vers
1, les courbes de durée de vie tendent vers E;, la définition du paramétre
de forme B n'a plus de sens. En tepnant compte de toutes ces
considérations, l'auteur considére le paramétre de forme B(E,T) constant
avec le champ, c’est & dire:

B(E,T) - B, (T) (11-31)

ol 3, est la moyenne des valeurs de praramétre de forme obtenues &
chaque test de durée de- vie (test effectué a champ fixe) i la température
T, ' '

L’estimation des autres parameétres ty; ne, Er, 8 est faite a partir
des résultats expérimentaux moyennant une méthode de régression linéaire

pour le logarithme des temps de claguage de chaque test de durée de vie.

La wvalidité du mod&le proposé a &ts vérifiée par 'auteur sur des
résultats  expérimentaux de vieillissement " de cébles de polyvéthyléne
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réticulé f[62]. Ces résultats ont vérifié les hypothéses de l'auteur:
-valeur de B, constante avec le champ.
~champ sewil diminuant avec la température.
-courbe de durée de vie tendant a coincider a partir du champ
seuil pour n'importe guelle probabilité.

Cependant, Papplication de ce modele qui comprend cing variables
indépendantes: t, n E, @ et B, nécessite un grand nombre de données
expérimentales atin d’estimer de la maniére la plus exacte possible le
paramétre aussi important qu’est le champ seuil [63].

11-2-7-Madéle de Crine:

Ce modeéle est basé sur deux hypothéses:

La plupart des processus de Vlellhsbement des dlelectnqueb sont
activés thermiquement.

Plusieurs propriétés de différents matériaux varient avec ’énergie
libre d’activation AG et non pas avec l'énergie apparente d'activation E,
[64]. Par conséquent, I'entropie d'activation AS qui n’apparait pas dans
I’équalion d’Arrhénius ne peut &tre négligée.

Ces deux points justifient 1*utilisation de la théorie de Eyring [65].
D’aprés cette théorie une énergie libre d’activation AG est requise lors
d’un processus activé thermiquement.

AG - AH - TAS . (11-32)

ol AH désigne V'enthalpie d’activation, I
T la température absolue,
AS Ventropie d'activation.

Le temps t nécessaire pour traverser la barriére d’énergie a
Péquilibre est exprimé par: C

A AG h AS |
- b L - I1-33
= xp O@gg) = 37 P ( ) exp(-7) ¢ )

ou k et h désignent respectivement les constantes de Boltzman et Planck.

L’auteur propose que le temps donné par l’équation (II-33) peut
décrire les variations du temps de claguage ou de linverse de la
fréquence maximale de relaxation en fonction de la température [68]. Sous
I'action d’une contrainte o, la hauteur de la barridre est réduite, le temps
devient alors
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h AG AV g
= Al TI-34
£ Texp( 3r)cscb (—=—= 5 ) ( )

cie AV eal e volume dctivation,

P=2-T-T=Ap olication au_vicillissemen!, Slectrique:

oo o viciHisseameal Electrigue, e temp: de claguage L s'esprime

e AN

h AG ‘ eAE
= AL Phrdudnd IT—-35
t o exp ( kT) csch( o } ( )

it Eocut le champ dlectrigue appliqué.
e dfsigne I charge Sleclroniguce.

A la largeur de la barvicre oo libre parcours Moy e thes porteurs,

A chinep Slevd Pdgnation {(11-35) deviernt:
I a

(M) (I1~36)

hoo
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Figure 11-4: Dépendance du paramétre A du champ pour des cibles de PR
' [67]. :

IT-2-7-2-Interprétation du _phénoméne de vieillisgement électrique:

L’énergie nécessaire pour rompre des liaisons intramoléculaires est
trés élevée (>4eV); la rupture de telles liaisons par collision é¢lectronique
parail. improbable., Ce qui n’est pas le cas des faibles liaisons
intermoléculaires {dont la plupart sont des liaisons de Van Der Waals) qui
requiérent une plus faible énergie (0,1 a 0,2 eV) [64,68), et qu1 par
application d’une contrainte 1mportante peuvent et%re déformées, D’ autres
travaux ont montré que des chﬂmp% électriques | élevés entrampnt une
déformation électromécanique significative dans bOI‘l nombre de polymeres.
Celle-ci semble étre attribuée a la formation d'une arborescence eiectrlque.
L'application d’une contrainte électrique peut engendrer une augmentation
locale du champ et par conséquent un échauffement local des chaines' de
polymeéres. Il en résultera a ces endroits une rupture de segments qhi
S amorcera une submicrocavité de dimension de 20 & 100 A dans la plupart
des polyméres., Ce processus de vieillissement est irréversible. Des
submicrocavités ont été détectées par des mesures $.4.X.5 ("Small Angle
X Rays Scattering") faites sur du PR vieilli sous un champ de 20 kV/mm.

Partant de ces hypothéses, V'auleur associe la taille de ces
submicrocavités a A, et leur formation a des champs supérieurs 4 E_ La

valeur de E_ [68] peut &tre évaluée approximativement comme suit:

L’énergie de cohésion du matériau E..n est attribuée a la durée
de vie si cette derniére dépend de la rigidité des liaisons de Van Der
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Waals, Effectivement E_on ost vne mesure des forces intermoléculnires ef
en particulier des forces de Van Der Waals [69]. On considére qulil v a
rupture s le travail de déformation de la barridre d’énargiec W = oAl est
&zgal ou supéricur a R

“eoht

La valeur approximative du champ critique K,
est donnée par:

E . AV - kT
Ec: ~ : coh - vap (11“38)
e‘lma.x e':\‘nmx
ol AV est la chaleur de vaporisation.

vap

Il existe une corrélation entre la morpvhologie du diélectrique et la
largeur maximale de la bharriére .

En effet, les segments subissant les délformations sont localisés dans
la partie amorphe du palymére, vu gue les chaines situées dans la partie
cristalline sont difficilement déformables. La longueur maximale de ces
segments est par conséquent égale 4 la longueur de la partie amorphe. La
laille de ses submicrocavités est au départ contrdlée par la morphologie
du diélectrique (en particulier le rapport cristallo~amorphe), avec le temps
leur nombre augmente, pour former éventuellement, en s'unissant des
nmicrocavités qui pourront donner lieu a des cavités dont P'ordre de
grandeur est du micron. Les cavités a leur tour peuvent étre le siége de
décharges partielles. Le processus de formation de ses submicrocavités est
irréversible car elles persistent m8me apreés suppression du champ avant
la rupture, '

En résumé, le modéle de Crine est basé sur une théorie rhysique:
C’est la théorie de Eyring. L'auteur a montré que son modeéle s’applique
A différents "types de vieillissement":
~vicillissement électrique [67,68].
—vieillissement thermique [64].
~vicillissement mécanique [65]. -

Il est entendu aussi que quelle gue soit la contrainte fondamentale
de wvieillissement, le temps de claguage donné par ce modéle tient compte
des autres paramétres. En effet, Je terme de Gibbs AG {variation de
Pénergie libre) tient compte des effets de morphologie du diédlectrigue, de
Venvironnenent et de la température.

L'auteur attribue la formation de ses submicrocavités a une
augmentation locale du champ électrique qui entraine un échauffement
local des chaines du polymére. Ce gqui équivaut a dire que l'auteur
considére le champ non uniforme dans le polymére.

S.M.Gubansli [70)] a appligué ce modale aux données de
vieillissement de tilms de PET et il lui a donné satisfaction. Car il a
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trouvé des valeurs de AG et A presque similaives, indépendamment du
type de champ de vieillissement (continu et alternatif). Tout comme il
affirme que les valeurs de AG déterminées en appliquant le modéle de
Crine sont en accord avec les énergies d’activation données par la
méthode du TSD (Thermally Stimulated Depolarisation Currents ou TSDC)
sur le méme type d'échantillons vieillis.

En conclusion, la statistique de Weibull est utilisé dans le but
d’évaluer la durée de vie du PVC vieilli thermiquement, et de vérifier la
dispersion de nos résultats dans le cas de la mesure des temps
d’initiation de ’arborvescence électrique dans le Polyéthyléne. Le modéle
de Crine a été choisi (les raisons de ce choix sont exposées au chapitre
V) comme modéle de durée de'vie. 11 rend compte de la variation de
I'énergie libre AG, caractérisant la morphologie du diélectrique,
Venvironnement et la température, et celle de la taille des submicrocavités
associée & A.

(i 1.1.
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. Dans ce chapitre, nous présentons, d'une part deux techniques
d'investigations qui permettent d’envisager d'importants progrés dans la
comptréhension des processus d'incubation des arborescences électriques
dans les matériaux polymériques. Quelques résultats seront présentés et
commentés dans le cas particulier du polyéthyléne [70). D'autre part, deux
techniques d’évaluation du vieillissement thermigue du Polychlorure de
Vinyle {PVC), ainsi qgue Vinfluence de ce vieillissement sur la rupture par
arborescences électriques de ce matériau (PVC).
[

HI-1-Mise_en oeuvre des échantillons:

Les essais d'arborescence sont, basés sur des tests a aiguilles, Pour
une tension d'’alimentation donnée, le champ é&lectrique est principalement
contrrélé par le rayvon de courbure de 1’8lectrode en pointe [5].

Dans le cas du Polyéthyléne, nous avons adopté dans une étude
préliminaive la configuration double aiguille dans laquelle 1'une des
électrodes présente un ravon de courbure de 500 microns, et 'autre un
rayon de courbure de 3 microns., Cette dernidre est donc le site
d’initiation de Varborescence, Yintensité du champ ¥ étant maximale.
Tandis que pour le Polychlorure de Vinyle, nous avons opté pour la
configuration pointe-plan, afin Jd’éviter les problémes de dissymétrie
axiale. L'¢lectrode initiatrice de Parborescence présente un rayon de
courbure de 3 microns.

Les. aiguilles utilisées sont en acier, elles proviennent de la société
japonaise Ogura-Jewel. Elles font Pobjet d'une norme, car elles sont
utilisées par de nombreuses équipes de recherche. Moyennant un
micraoscope électronique, on contréle systématiquement le ravon de
courbure et 1’état de toutes les électrodes utilisées. La figure IT1I-1,
illustre 1’état des aiguilles avant et aprés nettoyvage,

HT-1-1-Mise en oceuvre des éprouvettes:

Les mécanismes régissant la phase d’initiation de 1’arborescence sont
fortement 1li€s a 1'état de contact entre 1’électrode métallique en pointe
el le  polymére [4,5]. Le probléme majeur réside dans Pobtention
d’échantillons ne contenant pas de cavités gareuses en pointe: dans ce
cas, ce sont les décharges électriques qui gouvernent la transition a
Varborescence. Un bon contrdle des conditions de moulage est par
conséquent indispensable a la réalisation d’échantillons exempts de cavités
gazeuses.

' Nos éprouvettes de Polyéthyléne et de Polychlorure de Vinvle ont
la forme parallélépipédique {(figuve III-2). L’éprouvette baigne dans de
Phuile contenue dans la cellule d’essai. L’huile utilisée est la Rhodarsil
{silicone incolove, véférence huile 47). Ele posséde les propriétés

suivantes:



~trés bonne stabilité thermique ;

-bonnes propriétés diélectriques;

-absence de vieillissement sous  Yaction des agents
atmosphériques;

-bonne résistance a 'oxydation; ,

-variation de la viscosité en fonction de la température plus faible
que dans le cas des huiles non silicones.

APRES

Figure III-1: Etat des aiguilles avant et aprés nettoyage [72].

I11-1-2-Mode d’insertion des aiguilles dans le polymére:

La phase d’initiation de 'arborescence est aussi régie par le mode
d'insertion des aiguilles dans le polymére. 11 existe plusieurs modes
d’insertion des aiguilles dans lé matériau:

l-enfoncement & froid de Vaiguille dans le polymére [731.

2-effectuer un recuit de ’éprouvette aprés insertion & froid des
aiguilles [73].

J-enfoncement progressif sous contrdle thermique trés strict afin
d’éviter les fractures [74].

4-moulage des électrodes: méthode développée au LGE/UPS de
Toulouse, _

C'est cette derniére méthode qui a été adoptée pour préparer nhos

éprouvettes dans le cas du polyéthyléne. Car elle permet d’obtenir un
trés bon contact entre le polymére et 1’électrode.

Notre choix s'est fixé sur le moulage par compression étant donné
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gquer Pinjection présente cartaing inconvénients:

-tors de Pinjection de Visolant dans le moule froid, il se fige
presque lnstantanément. au contact du moule, ce qui est a Vorigine de ce
gqu'on appelle "la peau de moulage" provoquant ainsi la création de
conlraintes résiduelles (contraintes de traclion au coeur et de compression
dans la peau) capables de nodifier les caractéristiques électriques des
parties du malériau ot elles existent [75)

~en effectuant  linjection  sous  pression, ceci  occasionne
probablement, lors de arvivée d’un courant de matiére, une détéricration
mécanigue des électrodes, plus précisément leur extrémité [5).

La méthode d'insertion de Paiguille dans le Polychlorure de Vinyle
consiste a enfoncer progressivement Maiguille dans le matériau aprés avoir
effectud au préalable un recuit. Le recuit présente Pavantage de ramollir
le matériau facilitant ainsi Penfoncement de aizuille.

i
24 mm o
P
Electrode N
@ rayonde courbure Electrode
500 microns ’ a rayon de courbure
B " - 3 microns
y -2 ,
f‘f“r :
t
t
; 24 mm
1
i
- - I
Plarr metallique — -
g Electrode |
a rayon de courbure:
3 micron - "7

Figure IT1-2: Configuration des électrades et dimension des échantillons
de Polyéthyléne et de Polychlorure de Vinvle,
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ITT-1-3-Mode opéraloire du moulage:

Le moule wtiliaé  pour la  réalisation de nos éprouveties en
configuration double aiguille pour le Polyéthyléne et pointe-plan pour le
Polychlorure de Vinyle, est proche de celui utilisé par Pervelb el Recoupe
[T6] pour une insertion mécanique,

Lo Jdispositif est composé de deux hémisphéres de 30 mm d’épaisseur
nsinées dans de acier. Le serrage entre ces deux parlies esb assurdé par
honlonnage extérieur. La parltie centrale du moule est évidée suivant les
dimensions 25 mm x 25 mm. Le vide ainsi réaligé sert Jde réceptacle a la
matiére rvecouvert de part et d’autre de plagues métalliques permettant la
compression de la matifre. Chague hémisphére est percé d’un trou fileté
dans lequel sera vissé un canon. Chaque canon est fileté intérieurement
ab extérieurement {un seul canon est représenté 4 la figure TIT-3). Une
vis tournant dans le filetage intérieur comporte un btrou axial dans lequel
est introduite Maiguille [5].

Lors du moulage du DPolyéthyléne, nous réglons la distance
interélectrode avant de disposer, de part et dlautre des aiguilles, deux
plagques de Polyéthyléne coupé suivant les dimensions Jdu moule (26mm x
25mw). Nous introduisons alors le moule dans une étuve portée a la
température de 1680°C pendant uns heure. Le moule est comprimé A Paide
d’un poids en guise Jde presse. A la sortie de I'8tuve, le moule est pressé
mécunicquement, et laissé refreoidir durant 30 mn., Aprés démoulage, nous
vérifions sous microscope (grossissement X 5) la distance interélectrode,
¢lest cebbe dernifve mesure gqui sera prise en considération, la coaxialité
des aiguilles (noug ne tiendrons compte lors de nos essais d’initiation de
Varborescence que des éprouvettes dont les aiguilles sont coaxiales), ainsi
que le contact aiguille-polymére afin de s’assurer qu’il n’y a aucun
décollement au niveau de la pointe.

Le processus de réalisation des éprouveties de Polychloruré de
Vinyle est le suivant: une aiguille est insérée dans le filetage intérieur
de 1un des canons, une plague de PVC est introduite dans le réceptacle
du moule, ce darnier est placé dans une étuve portée i la température de
160°C et est comprimé par un poids. Au bout d’une heure le moule est
retiré de I'étuve. Nous procédons alors a V'enfoncement trés progressif de
Paiguille dans le PVC de telle fagon que la distance entre la pointe et le
plan soit de 2 mm. Ftant donné que le PVC est opaque, nous ne disposions
dlaacun moven de vérification de la distance interélectrode finale {donc
nous prenons en considération la distance fixée initialement), ni de P’état
de contact de la pointe avec le matériau. C'est 'un des inconvénients de
travailler sur des matérviaux opaques du fait de leur épaisseur importante
(quelques millimetres) et de Vadjonction de colorants et de pigments.
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ITI-2-les dispositifs d'essais:

Des techniques d’investigations sont utilisées dans le but:

e
*Pour le Polyvéthyléne:

~de mettre au point une méthodologiec pour la mesure des tenips
oul tensions d'incubatinn des arborescences éleclriques sous rampe linéaive
de tension et sous tension constante. '

-de vérifier Vexistence d'un champ critique pour le vieillissement
électrique du matériau,

#Pour le. Polychlorure de Vinyle:

~d’étudier la variation de la température de Lransition vitreuse
cen fanction du temps de- vieillizsement,

~de déterminer les niveanx de tension et des temips de rupture
en fonction des temps de vieilllissement et de corréler éventuellement les
résultals de mesures aux propriétés physico-chimiques nesurées o
déterminées antériearcment. .

~de corvéler &ventuellement les tensions et les Lemps de rupture

a la température de transition vilreuse.

Ces différentes Lechniques participent & un programme plus vaste
sur Pétnde du vieillissement  &lectrigue et thermigue des isclations
polyéthylgne el polychlorure de vinyle des ¢ibles de transport d'énergie:l
Clest & cette élude que nous apportons notre modeste contribution.

HT1-2-1-Détermination des temps Jd'incubation:

Les essals  dlinitiation’ des arborescences électriques dans le
polyéthyléne ont &1é effectués a 'aide du dispositif de la figure ITIT-4,
constitué des dléments suivanta:

—un  générateur de rampe de tension (Q) dont la vitesse est

réglable, ) :
~un Lransformateur haute tension (THT) pour le circuit exenipt de

décharges parvielles, ddlivrant une tension variant de 3 & 30 KV s

~un veltméire (V) pour relever le niveau de tension.
—uneg callule usinde dans du plexiglass, lacilitant la visualisabion

du phénoméne. Las contacts entre las canons du dispositif de maintien des
alguilles et les entrées de la cellule sont réalinés par sauduare,

b}
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-un microscope optique (M)} a4 grand champ est utilisé pour la
visualisation du phénoméne. L’appareil est pourvu d’un dispositif
d’éclairage permettant l’observation de lobjet par réflexion ou par
transmission. Toutes les parties du microscope susceptibles de se charger
par influence sont mises & la terre. Le grossissement utilisé lors de
I'observation du phénoméne est x 5. C'est le seul grossissement qui
permet de visualiser les faibles distances interélectrodes, cependant il
présente l'inconvénient de ne pouvoir conserver une distance frontale
importante. L’adaptation d'un appareil de prises de vues se fait au moyen
d'une bague de raccordement disposée au sommet du microscope.
L’appareil de prises de vues est soit du type appareil photographique soit
une caméra cinématographique (Ca). :

~une capacité (Cp) de valeur 1500pF doit supporter la tot,ﬁlité de
la Lension alternative sans étre le siége de décharges partielles mais qui
permet, par sa faible impédance en haute fréquence, de capter la totalité
des impulsions liées au phénoméne de décharge [5].

-un mesureur de décharges partielles-type 316— est relié 4 la
borne haute tension par 'intermédiaire de la capacité Cp.

111-2-2-Mesure des tensions seuils:

L'idée de base est ’existence probable d'un champ électrique, dit
champ Ec, au dessus duquel des porteurs de charge sont injectés
massivement dans le diélectrigue [77]. La relaxation de ces porteurs
dissipe de 1’énergie dans le diélectrique et la structure du polymére
évolue.

L'existence du champ critigue serait liée & un changement abrupt
de la mobilité des porteurs: En dessous de Ec, la mobilité est faible
(transport par hopping), et peut &tre négligée. Au dessus du seuil, les
porteurs sont injectés dans la bande de ‘conduction de l'isolant et
possédent une mobilité beaucoup plus élevée (= lem?/V.s) [78]. En
pratique c'est une tension que I’on mesure. Elle est reliée a ce champ (Ec)
par la géométrie du site a partir duquel se produit l'injection [78].

La charge totale aux bornes d'une é&prouvette ayant une
configuration double pointe, pour une tension V appliquée inférieure a la
tension critique V¢, peut s’écrire:

ot = Qc + Op (III—1)
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cu:  Qe: charge capacitive résultant du produit de la tension appliquée
par la capacité géométrique de P’échantillon.
Qp: charge de polarisation liée a la dépendance fréquentielle de la
constante diélectrique € .(w). ‘ '

Lorsque la tension appliquée V est supérieure a Ve, 'expression de
la charge totale devient alors:

Ot = Oc + Pp + Qce (III-2)

ou le terme ajouté Qce représente la charge d’espace injectée ainsi que
les charges images induites sur l'électrode injectante,

Afin de déterminer cette quantité Qce dont Yordre de grandeur est
extrémement faible par comparaison avec Q¢ (Qc/Qee = 104), un montage
adégualb a été réalisé au LGE el est en cours d’expérimentation [77]. I
permet la compensation de la charge capacitive et de la charge polaire,
la charge injeclée apparaissant comme une forte non linéarité de la charge
en fonction de la tension. Sur le plan théorique, on aurait donc:

gt =0 . 81 V< Ve
(IT1I-3)
Ot = Qce s1 .V Ve

ITI-2-3-Détermination des tensions et des temps de rupture:

Les essais de rupture par arborescences électriques des
éprouveltes de PVC ont éié effectués a l'aide du dispositif présenté a la
figure IIT~5 qui comporte les éléments suivants:

-urn autotransformateur permettant de fixer la tension par pallier
-constank.

—un voltmetre (V) pour relever le niveau de tension.
-un Lransformateur haute tension (THT) exempt de décharges
partielles délivrant 3 a 30 kV ;¢ (le méme que celui du dispositif de la

figure I11-4).

~un disjoncteur de 1A qui se déclenche dés que le clagquage se
produit, ‘

~la cellule d’essai est celle utilisée pour la détermination des tensions
d’incubation (figure III-4).

-un chronomélre actionné manuellement indique le temps de rupture.
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I-2-4-Détermination de la Ltempérature de Lrangition vilreuse par
analyse calorimétrique différentielle:

La calarimétrie différentielle en anglais DSC (Differential Scanning
Calorimetry) est une technique calorimétrique dynamique qui connait
actuellement beaucoup de succés dans Panalyse thermique des polymeéres,
Elle consiste 4 mesurer en fonclion de la température et du temps, la
différence d'énergie thermique qu’'il faut fournir & un échantillon et & une
référence pour les maintenir & une température identique. La différence
d’énergie thermique est généralement obtenue en faisant varier 1'intensité
du courant électrigque qui traverse des résistances noyées dans des
supports échantillon et référence [80:83].

Cette technique est accessible grédce i des appareils sophistiqués,
permettant de mettre en geuvre deg programmes complexes de température
{par exemple: -150°C, +1000°C) et pouvant fonctionner en atmosphére
contrélée et éventuellement sous pression (simulation de mise en oeuvre)
[83].

I111-2-4-1-Appareillage:

Le chauffage de D’échantillon est ‘indépendant de celui de 1la
référence. Il est assuré, la plupdart du temps par des résistances noyées
dans les éléments qui supportent les capsules métalliques dans lesyuelles
sont contenus 1’échantillon et. la référence. La mesure des températures
est assurée par des thermocouples ou des thermométres a résistances. La
mesure de la différence d'énergie nécessite V'utilisation de chaines
électroniques qui différent d’un appareil 4 un autre mais qui, en général,
comportent deux parties (figure 11T-6),

“une partie assurant le contrdle de ia température et délivrant une
méme puissance moyenne a chacun des supports en fonction du programme
de température choisi. Un signal proportionnel a la température est émis.

—une partie assurant le contrdle de la différence de température
entre 'échantillon et la référence. Un incrément de puissance est envoyé
sur le support de P’échantillon si le phénoméne est endothermique, ou de
la référence s'il est exothermique afin de réaliser I'équilibre. Un signal
proportionnel a4 cet incrément est envoyé a ’enregistreur (80,81,82,83].
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11-2-4-2-Facteurs expérimentaux affectant la précision des résultats:

Le bilan des échanges thermiques au niveau de la téte de mesure
peut s’écrire pour Péchantillon:

dar dH

ml ( Cl _Cf—E + Ft + Pl - .?1 (III—4)
Pour la référence:
%c2%+ﬁ2-Pz (I11-5)
ou; m est la masse de Péchantillon ou de la référence.

o

est la chaleur mise en jeu au cours de la transformation.
est la capacité calorifique.
est la température
est la puissance fournie.
P’ représente les pertes thermiques si les conditions de travail
sont adiabatiques,

g3 o0

Par différence’ des deux relations précédentes, il vient:

mld—djti+ (mlcl—mzcz)-%i:+1517152-P1—P2
soit;
aH daT
— —— - III_G
m, dt+K(T) T +h-AP ( )

Le terme K(T).dT/dt, explique la dérive de la ligne de base qui peut
signifier une dissymétrie du systeme {porte échantillon non situé dans
'axe du four par'exemple) Ou une variation de la masse ou de la capacité
the‘rmique des échantillons [83]). Cette dérive. peut &tre annulée soit
électriquement soit en utilisant une référence de méme capacitd calerifigue
gue I’échantillon, Nous pouvons la négliger et écrire:

ml_gftf+h-Ap (III-7)

Au cours d’une transition, aire du pic P=f(t} est donc directement
proportionnelle a ’énergie mise cn jeu et n’est pas affectée par la vitesse
de montée en température, par la capacité calorifique, la conductivité

-

thermique et la forme de ’échantillon et de la référence,
Par contre la détermination de la température présente certaines

difficultés car les mémes facteurs influent sur Yallure du thermogramme
{80,81,83].
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TIT-2-4-3-Mesuere des lempéralbures de transibion:

a-Délarminabion d'une tempiratuve Je Lransibion:

Frorai=en de Pexistence d’une certaine e

stance thernique entra
"dchantiDen et b source thermigue, une différence entre la température
Jdo bransition indiguée par PVinstrument eb la température de transition

réelle we amnifoste,

Dour une mesure précise, il est possible d'évaluer expdérinentalenent
ce ddcainge an &tudiant, par exemple, la fusion de 2 4 5 mg d’un matériau
teras pur el gue 'Indium, conditionnd de la méme manidre que Péchantillon
eir utilisant les mémes conditions denvegistrement et de vitesse de montée

e bempdratigg,

Tre adhre cause dlevreur esl la vaviation non lindaire de la force

Clectromotrice fournie par le therwocouple en fonction de la Lempérature.

Pour foutes oes raisons, il est bon d'dtalonner Pappareil avee des

maldrinny purs, an point de fusion hien défini.

La sonrce d’erreur la plus  importante lors des mesures de
tempdratires est la  variation de  la résistancde de  contact entre
'échantillon  #t 1o zource  thermigee provoaqués  par  un  mauvais

conditionnenent ou par une cellule polluée [80,31].

b—-Tempdrature de traonsition du deuxiéme ordre dans les polyméres:

On appelle ainsi la température de transition vitreuse car elle o lieu
sans échange de chaleur. Blen que sa signification physique soit encore
tras canbroversée, i1 faut indiquer qu’elle constitue une des propriétés
caractéristiqrues d'une phase amorphe, puisqu’elle correspond au passage
de  1Pétat  vitreux & 1'état  viscodlastique., A cette température, de
nembreuses caractéristiques du matériau varient de fagon discontinue et
en parbticulier sa chaleur spécifique [RO+32].

La tewmpérature de transgition viktreuse notée T, se manifeste sur un
diagramme ’analyse thermigue différentielle par un changement subit de
la ligne de hase (figure ITT-T).
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Figure 1I-7: Analyse thermique différentielle appligquée A la
détermination de la température de transition vitreuse
du Polychlorure de Vinyle [81].

Indépendamment de la méthode de mesure, la valeur de la
température de transition vitreuse dépend de la vitesse de refroidissement
du matériau. En effet, a 1’6tat vitreux, les interactions moléculaires sont

. suffisamment importantes pour bloquer tout mouvement des chaines

susceptible de se produire sous ’effet de Pagitation thermique et capables
de conduire a4 une configuration plus stable. Aussi plus la température de
refroidissement wvarie lentement, plus la chaine peut prendre une

configuration la plus probable et plus le point de transition vitreuse

apparait 4 une température plus basse. Il est donc nécessaire de mesurer
une température de transition vitreuse en élevant la température. La
précision de la mesure dépend de toutes les variables que nous avons
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énumérées a propos de la détermination des températures de transition.
Sur un thermogramme deux températures peuvent 2tre choisies comme
valeur de la température de transition vitreuse (figure III-7).

—-celle qui correspond au point d’inflexion de la courbe,

~celle qui corvespond a Pintetsection de la ligne de base du coté
des basses ltempératures avec la tangente au point d’inflexion de la
courbe. ,

Cetle seconde valeur est la plus reproductible, c’est elle gui est

habituellement choisie [81].

II1-2-5-La speclroscopie d’absorption infra-rouge:

IT1-2-5-1-Généralités:

La spectroscaopie ou spectrophotométrie infra-rouge est basée sur
Tétude des interactions entre la matiére et un rayonnement
électromagnétique.

Une molécule posséde un certain nombre de fréquences de
vibrations fondamentales et & chacune d’elles peut correspondre
Pabsorption d’un rayonnement de méme fréquence, Ces fréquences varient
de 100 & 4000 cm™' et les bandes d’absorption se situent dans l'infra-
rouge. Le specltre infra-rouge d’une molécule complexe peut présenter un
grand nombre de bandes d’absorption d’intensités variables, situées a des
fréquences quelconques, Le speclre, dans sa totalité, est caractéristique
d'une molécule. Deux molécules différentes n'ont pas le méme spectre, ce
qui fait qu’un spectre infra-rouge peut-8tre utilisé comme un moyen
d'identification.

A une longueur d'onde donuée, Mabsorption d’un composé est définie
par  le rapport enbre llintensitd I du  rayonnement transmis par
Péchantillon el PYintensité Ty de la source. Ce rapport est appelé

Lransmission.

T o — (III-8)

T est fréquemment exprimé en pour-cent. Dans certains appareils,
Tabsorption est donnée en densité optique D:
Lo, (I11-9)
I

D - log(=) = log(
: T
D’aprés la loi de Beert Lambert, la densité optique d'une bande
d’absorption est proportionnelle i la concentration. l.’application de cette
loi permet done de déterminer la concentration d'un corps en solution
dans un solvant non absorbant. '
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Les spectres infra-rouge ne permettent pas toujours de déceler
avec certitude la présence ou l’absence de certains groupements, mais les
indications qu’ils donnent peuvent accélérer considérablement les
déterminations structurales réalisées avec d’autres méthodes (diffusion
Raman par exemple) [83 + 88].

III-2-5-2-Appareillage: .

Comme le montre la figure III-8 un spectrophotométre se compose
de quatre parties principales: la source de rayonnement, le compartiment
A échantillon, le systéme optique et le systéme de mesure et
d’enregistrement.

Les appareils actuels sont & double faisceau, c’est-a-dire que le
rayonnement émis par la source est fractionné en deux faisceaux, 1'un
traversant l'échantillon, lautre constituant la référence. Le détecteur
compare en permanence leurs intensités lumineuses [84,85,87).
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CHAPITRE IV
T"TINCUBATION DES ARBORESCENCES
ELECTRIQUES

DANS 1LLE POLYETHYLENE"
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Bien que tous les systémes d’isolation électrique socient concernés
par le processus de dégradation qu’est 'arborescence, une attention toute
particulidre est cependant apportée aux iselations de cables de transport
d’énergie, c'est la raison pour laquelle nous avons utilisé pour nos essais
préliminaires le Polyéthyléne Basse Densité (PEBD)‘.

IV-1-Le polymére étudié:

Malgré ses excellentes propriétés diélectriques, le polyéthyléne
soumis & Maction d’un champ électrique peut étre le siége de phénoméne
de dégradation pouvant provoquer & plus ou mwoins long terme la
destruction de lisolation par rupture.

La formule théorique .du polyéthyléne est:

(-CH,—), ol n = 10
La wvaleur de la densité d'un polyéthyléne est principalement
déterminée par son mode de polymérisation. Un polyéthyléne basse densité
(de ~ 0,92), comportant donc de nombreuses ramifications latérales, sera
obtenu par un procédé de polymérisation haute pression (1000 a 3000
bars) : le catalyseur de réaction est oxygéne. On dit aussi polyéthyléne
radicalaire.

De part sa transparence, le polyéthyléne nous permet de visualiser
Ja phase d’initiation de P'arborescence électrique.

Une analyse en spectroscopie infra-rouge'de différents films de
palyéthyléne- de 100 pm d’épaisseur (8P2) prelevés sur une plaque a
" divers endroits, sur le nombre d’onde 1800 a 1700 em™! {(figure VI-1)
réviéle que notre polyéthyléne n’a été que trés sensiblement oxydé (pas
de présence d'oxygéne ou de groupes qui le composent) comparé a un
spactre de polyéthyléne (SPT) sur lequel nouéi*elevons plusieurs pics sur
la méme bande. '

IV-2-Mesures sur la phase d'incubation:

Les phases d'incubation el de propagation des arborescences
élactriques se distinguent par existence de décharges partielles.
Plusieurs mesures permettent en théorie de discriminer une phase de
Pautre. ‘

-La visualisation directe de l'extrémité de la pointe par
observation en microscopie optique: c’est une technique que nous avons
utilisé dans le cas du Polyéthyléne. Une cellule permettant Pobservation
de Yéchantillon sous tension est alors nécessaire.
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~La détection des impulsions de courant lides aux décharges dans
Parborescence naissante: cette technique nécessite un mesureur de
décharges. Ces mesures doivent &tre faites dans une cage de Faraday afin
de s'affranchir des perturbations électriques d'origines diverses.

~La détection des impulsions acoustiques liées aux décharges:
cette technique, qui n’est cependant pas trés sensible ne nous a pas été
accessible.

~La détection des émissions lumineuses accompagnant le courant de
décharge: cette méthode met en oceuvre un photomultiplicateur qui permet
une détection trés sensible et présente Vavantage d'Btre découplé du
réseau électrigue. 11 n’y a donc pas de problémes de parasites.

Nous avons opté pour la visualisation directe de 'extrémité de la
pointe par observation en microscopie optique afin de relever les niveaux
de tension correspondant A linitiation de arborescence dans le
polyéthyléne.,

Des essais de mesure de temps dlincubation ont été réalisds sous
rampe de tension de vitesse de montée 1,5 kV ff/mln.

Le principe de mesure est le suivant: nous apphquons la rampe de
tension a chaque éprouvette de polyéthyléne jusgu’a apparvition. de
Parborescence. A partir de cet instant qui est préalablement enregistré
ainsi gue le niveau de tension lul correspondant, nous maintenons le
niveau de tension constant jusqu’au claguage. Le tableau IV~] récapitule
les différentes mesures effectuées.
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Distance Tension V Temps
interélectrode d’initiation E(MV/cm) E.(MV/cm) d'initiation
(ram) {(kV) .
2.46 8.47 4.08 0.43 4mn b
2.10 11.6 5.76 0.43 S5mn
(claquage) '

2.06 8.73 4.35 0.43 4mn
2.00 14.46 10.27 0.43 9mn38s

{ 2.00 7.60 3.81 0.43 4mn
2.00 9.44 6.70 0.43 6mni7s
1.95 .'].4.87 10.61 0.36 Smnb4s’
1.95 11.19 7.98 0.43 Tmn27s
1.95 9.89 7,02 171 “4mn
1.86 8.30 8.45 0.50 Smn
1.86 10.69 10.89 I0.54 5mn
1.86 8.60 8.75 0.43 Smn
1.86 8.03 4.08 / 4mn
1.45 9.33 5.00 / aon__
1.23 12.63 14.00 0.59 6mn
0.50 6.39 4.35 0.43 Pmn

; 0.35 5.18 3.85 0.50 - 2mn

I

Tableau IV-1: Résultats de mesure des tensions d’ mcubatlon de

-

Pavborescence électrique dans le PERD (le rayon de

courbure

Les différentes

est de 3 pm).

phdses de la propagation d une
' r]trtnqm sont décrites aux figures IV-2 et IV-3. :
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V = 11,8 kV-50 Hz

Flgure IV-3: Evolution de la forme de ’arborescence pour
V = 10,69 kV et V = 11,8 kV :
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TV=3-Traitement, statistique de la_phase d'incubation dans le

polyéthyléne:

‘Pour analyser nos résultats nous avons eu recours a la statistique
de Weibull. Bien que tous les aspects de cette statistique aient été déja
discutés au chapitre II, nous tenons cependant & décrire le mode
d’exploitation de cette statistigue.

Les essais effectués sont du type dynamique, sous rampe de tension
de 1,5 kV,,¢/min. '

Nous considérons seulement les tensions d’incubation abtenues pour
des éprouvettes de distance interélectrode de 2 * 0,15mm dans des
conditions expérimentales identiques.

La premiére étape consiste 4 classer les niveaux de tensions
d’incubation par ordre croissant, et a4 attribuer &4 chaque niveau G
(i=1,i.,n (n étant le nombre total d’éprouvettes)) la probabilité P; donnée

par la relation A-3.

P, =100 x —*. en % (A-3)
n"-l . ' B

La seéonde étape consiste a4 porter les points expérimentaux (Gi,
In(1/1-P;)) sur une échelle logarithmique, figure IV-4.

En conclusion, la courbe obtenue (figure IV-4) laisse supposer
qu'un. modéle de Weibull a4 trois paramétres, qui intégre donc la variable
(E-E), serait plus approprié a la description des résultats. Le calcul du
seuil n’a pas été effectué compte tenu du petit nombre de points
expérimentaux collectés. Cependant, cette courbe traduit' une faible
dispersion statistique des résultats et permet de confirmer le bien fondé-
de la procédure expérimentale choisie pour déterminer les tensions
d'incubation -des arborescences électrigques [71].-
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P {X) Log Ln &/ (1-P)

2.2+ 0.41

65.7r 0.03

36.2+ ~0.35

17.2+ -0.72 —_

0.80 0.87 0.66 1.02 1.08 Log B8
e i 5 t | 7T
6.34 7.47 8.83 10. 48 12.37 @ \/U

Figure_ IV-4: Analyse de Weibull des tensions d’incubation obtenues sur

des éprouvettes de deux millimétres de distance
interélectrode.
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IV-4-Discussion-Eagais_d’interprétation:

Cette partie sera consacrée a I'analyse de nos résultats de la
phase d'incubation de l’arboresce‘nce électrique dans le Polyéthyléne,

IV-4-1-Détermination du champ électrique dans le polyéthyléne:

Le champ électrostatique en pointe d’électrode, qui est aussi le
champ maximum dans la configuration choisie {pointe-pointe), a 8té calculé
a partir de la tension d’apparition de arborescence selon la formule
calculée par Mason pour 1'étude présentée par Griac et al [89]:

2 Vv
Emax"
2d (1 + 29 (IV-1)
rlnf| = R 1

Les diverses mesures réalisées sur des échantillons présentant
différentes distances interélectrodes sont portées i la figure 1V-5,

Les valeurs du champ électrostatique d'apparition de Parborescence.
électrique sont distribuées de 4 MV/cm & 14 MV/cm. Elles ne prennent pas
en compte 'effet de la charge d’espace qui est un facteur déterminant du
vieillissement électrique. De plus, et dans la mesure ol ces valeurs ont
été obtenues sous rampe de tension, elles intdgrent effet de deux
variables champ et temps. Nous avons cependant montré que les mesures
de tensions d'incubation pouvaient 8tre réalisées selon la technique mise
en osuvre [71],

IV-1-2-Détermination des tensions critiques:

Nous avons constaté une grande variabilité des tensions critiques
mesurées sur échantillon. Un certain nombre d'entre eux ne présentent
pas de sewil, La figure V-6, donne la représentation tension d’incubation-
chawmp -critique dans le cas des échantillons de deux millimdtres de
distance . interélectrode, Les champs critiques sont distribués autour de
I MV/em ce qui est un bon ordre de grandeur. Aucune corrélation
cependant ne. peut &tre établie entre les tensions d'incubation et Jes
tensions critiques,

73



/“;
el
A ( ' e
E ‘MYYm) N
1.51 ' ' Y
A
Sa
7N
1.0] -
- A
a
N
o
A
A
0,51 o
Pa < AAA o
d( mm)
0.0 ; 2 —>

Figure IV-5: Champ électrostatique d’apparition des arborescences. en

fonction de la distance interélectrade.

T4




E. (MV/mm)
&
0154
010 -
. A
0‘05' AN A
' e O
A
VI(KV)
0 v v - >
S 10 - 15

Figure IV-6: Tension d’incubation et éhamp critique d’injection des
perteurs. .

"En conclusion, ces premiers essais effectués sur le polyéthyléne
nous ont permis de nous initier au phénoméne d’arborescence électrique.

Lors de notre étude sur linitiation de ’arborescence électrique
dans le polyéthyléne, nous nous sommes fixés deux objectifs:

Le premier est de mettre au point une méthodologie pour la
détermination des temps (ou tensions) d’incubation, objectif réalisé avec
succés. '

Le second est d’envisager les corrélations éventuelles entre
tension d’apparition de arborescence é&lectrique et tension seuil
- d’injection de charges. Aucune corrélation n’est obtenue au cours de ces
essais préliminaires.
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Nous pouvons conclure que le paramétre a corréler 4 la tension
critique d’injection est le temps d'incubation sous contrainte constante,
et non la tension d'incubation mesurée comme nous Yavons fait sous rampe
de tension. Cette étude est actuellement en cours au LGE..
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CHAPITRE V
T"INFLUENCE DU VIEILLISSEMENT
THERMIQUE SUR LA
RUPTURE PAR ARBORESCENCIE

ELECTRIQUE DANS LE PVC"™
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La dégradation d'un polymére est principalement provoquée par
'action combinée de Poxygéne, de la chaleur et de la lumiere. Ce
pPracessus se trouve acceleré quand un vieillissement électrique Jui est
combiné [1,2], Dans le cadre d'un projet de recherche entre I’ENICABR of
le Laborateire de haute tension de PENP, nous nous sommes interessés
lors de notre étude sur la rupture par arborescence électrique aprés un
vieillissement thermique préalable du Polychlorure de Vinyle.

V-1-Le_polychlorure de Vinyle:

Le polychlorure de Vinyle -CH,-CH-{ est trés utilisé comme isolant
C‘] n
{Jusqu’a 10 kV environ) et matériau de gaine de protection des cibles de
haute tension, d’une part pour son fajble prix de revient et d'autre panrt
rour ses bonnes gualités d'isclement électrique [83,90+93],

Le PVC soumis & l'action d’un champ &lectrique peut 8tre le sidge
d’une dégradation pouvant s’acheminer a plus ou moins long terme a la
rapture de 1isolation,

I.& PVC est une matiére thermoplastique de synthése obtenue par
pelymérisation du monochlorure de Vinyle. Le mécanisme de polymérisation
conduit & une courbe de répartition des masses moléculaires gaussienne,
assymétrigque,

La stéréochimie de la chaine moléculaire peut présenter plusieurs
formes: isctactiques, syndiotactiques, ou atactiques. En pratique les
polymeres de PVC sont toujours atactiques et Tour cristallinité est fonetion
de Vimportance de la phase isotactique {de l'ordre de 5 & 10% en masse)
f83,91,92,94],

La difficuité majeire dans la fabrication du PVC destinég a I'solation
clectrigque réside dans la stabilisation des composés du PVC lequel,
géndralement, renferme de la résine de PVC et des additifs tels que:
charges, plastifiants, stabilisants, lubrifiants, etc...

Les méthodes de fabrication introduisent dans la chajne du polymeére
de faibles taches (spots), lesquelles sont sensibles a la chaleur, la lumigére
UV, et Voxygéne, entrajinant un phénoméne de vieillissement lequel est
caractérisé par des pertes dans les propriétés mécaniques, électriques,
optiques et rhéologiques attribuées A la transformation du PVC. Au sens
large "la stabilité du PVC isolant électrique"” signifie sa résistance aux
variations physiques et chimiques desquelles dépendent les propriétés
électriques et mécaniques et bien d’autres. Cependant, il faudrait insister
sur le fait que la stabilité du PVC ne dépend pas seulement du composant,
stabilisant mais aussi des autres additifs qui formulent le PVC ainsi que
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des différents brocessus de transformation {extrusion, calandrage,
injection, ete).

Jusqu’a nos jours, le phénoméne de vieillissement et les techniques
de stabilisation du PVC utilisé dans 1'isolation électrique sont 'objet de
nombreux travaux d’investigations [2,95,96].

Pour nos essais nous avons utilisé des échantillons de PVC destiné
a Pisolation de cables de tension 6/10 kV, et formulés au laboratoire de
chimie de PENICAB. La réalisation d’une plaque de PVC se déroule en deux
étapes: :

~Le mélangeage: la résine de PVC et les différents adjuvants sont
introduits dans un mélangeur A cylindres duy type F~H. PAPENMIER.
L'ensemhle PVC et adjuvants sont chauffés & la température de 140°C
pour une meilleur adhésion des différents composants dans la résine,

~La mise - en oeuvre: le mélange ainsi obtenu est découpé en
Plagques. Chaque Plaque est pressée en exerc¢ant une force de 400 kN sous
une température de 180°C pendant 5mn pour Vobtension de Vépaisseur
désirée. Sorties de la presse, les plaques sont refroidies a la température
ambiante,

Les adjuvants introduits dans la résine de PVC sont:

-les plastifiants, qui ajoutés a doses variables (quelques % &
guelques dizaines de %) & la résine de PVC vont conférer une souplesse
bPermanente aux produits finis [83,91]. Ils font décaler la température de
transition vitreuse initiale du polymére vers les basses températures. En
ajoutant 30% de Dioctyle phtalate {DOP) au PVC 1a température de
transition vitreuse T, (a) se déplace de 74°C a -10°C [80]. Les pl?istifiants
incorporés dans notre PVC sont le Dioctyle phtalate (DOP), le Diisononyle
de phtalate (DINP) ainsi que le diisodécyle de phtalate (DIDP).

-les charges: le Carbonate de Calcium traité (B5H) et le Carbonate
de Calcium non traité oy naturel (EV) sont incorporés au mélange afin
d’améliover leurs pPropriétés de résistance électm’que, résistance aux chocs
tenue A la chaleur, etc, Leur taux d’utilisation est variable suivant.
I'application prévue (quelques % jusqu'a quelques 100% dans certains cas)
[83,91]. En augmentant la charge la température de transition est déplacée
vers les basses températures [91].
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V—2-Vieillissement thermique du PVC ¢t histoire thermique:

V-2-1-lLe vieillissement:

On appelle vieillissement tout phénoméne (a VPexclusion des
phénomdnes purement mécanigue tels que le fluage ou la fatigue) se
traduisant par une évolution lente el irréversible des propriétés du
matériau. Le terme vieillissement n'implique pas un mécanisme précis, on
est, méme souvent en présence de phénoménes complexes faisant intervenir
simultanément plusieurs mécanismes tels que Voxydation 4 température
modéréde, hydrolyse, migration d’adjuvants,...[83,94],

Lo vieillissement est souvent un phénoméne de surface, autrement
dit e degré de dégradation est plus fort au voisinage de la surface des
objéts exposés que- dans la masse. C'est en général vrai pour les
vieillissements thermique et photochimique [83]

L'appréciation de la stabilité du matériau sera donc fonction de
Vépaisseur de celui-ci, et du type d’essai pratiqué {831

V-2-2-Viecillissement thermique du PVC:

On convient d’appeller vieillissement thermique tout phénomeéne
traduisant une évolution qui ne fait intervenir que:
-le nmatériau,
-’atmosphére,
-la température.

L.e vieillissement thermique peul. faire intervenir des phénoménes
purement physiques {dégazage, migration de plastifiants, évolution de la
morphalogie) ou des phén.oménes chimiques parmi lesquels le plus
important. est l'oxydation. Ces phénoménes peuvent affecter la structure
chimique du polymére, ou, dans certains cas, concerner seulement les
additifs (problémes d’incompatibilité d’adjuvants) [83,95]. Le vieillissement
est d’autant plus rapide que la température est élevée [83,95]L

Nous avons exposé différentes éprouvettes de PVC dans des étuves
a différentes températures de vieillissement: 80, 100 et 120°C pendant des
durées d'exposition différentes. Pour chaque temps de vieillissement fixé
nous effectuons un prélevement de plaques. Les étuves utilisées pour le
vieillissement sont & circulation d’air. L'’atmosphére n’étant pas inerte le
phénoméne de dégradation sera due a l'effet combiné de la température
et de l'oxygéne. C'est une dégradation oxydo-thermique [2,80,95+97].

1
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V-2-3-Histoire thermique du PVC:

La structure physique globale ou la texture, du polymére, laguelle
est trés proche des propriétés macroscopiques, est déterminée par la
structure moléculaire et la méthode de transformation, ainsi que 1’histoire
thermique et thermomécanigque de 1'échantillon,

Les propriétés macroscopiques des plastiques (polyméres) varient
avec le temps, pas seulement du fait de 'existence de réactions chimiques,
mais aussi 4 cause des changements subis dans la structure physique,
ainsi que certaines propriétés macroscopiques telles que: les contraintes
mécaniques, la densité, la conductivité électrique (volumique et
surfacique), et les caractéristiques thermiques.

De plus durant le stockage, 1'utilisation ou bien la transformation,
deux processus de base se développent parallélement: une modification
dans la cristallinité (taille des cristallites, structure des agrégats,
charges, volume libre, etc...), et une modification de la structure
moléculaire [80,98,99].

I1 était admis gue les plastiques se solidifient et atteignent une
rigidité vitreuse pour des températures de refroidissement inférieures a
T4 Nous savons actuellement que cette idée est partiellement juste car la
solidification n’est pas véritablement achevée dans les limites de la courte
rériode de refroidissement & travers ’intervalle de Tg, mais continue pour
plusieurs années durant la vie pratique et l'utilisation du produit
plastique [80,99]. Le matériau est, par conséquent, dit vieillir
physiquement. Sa rigidité, sa résistance au fluage, sa fragilité (le matériau
devient cassant) croissent, tandis que son amortissement mécanique, les
pertes diélectriques, sa conductivité, décroissent [80,98,99].

L'’effet du stockage & la température ambiante pour des périodes
croissantes a fait le but d'une étude sur le PVC plastifié avec 27,6% de
DOP, par Juijn et al (1969) [80]. L’analyse calorimétrique différentielle
{(DSC) montre un maximum endothermique au dessus de Tg» lequel est
déplacé (Tg} vers les hautes températures en augmentant le temps de
stockage. Ce décalage est attribué au processus d’aggrégation. Les
représentations du module de Young et de la densité en fonction du temps
de stockage &4 la température ambiante montrent gue ce processus
d’aggrégation progresse sans manifester aucun signe de stabilisation méme
aprés 6 mois de stockage [80].

En conclusion, le stockage peut &tre interpreté comme un
vieillissement dans la sucture physique du matériau [80,98).

I1 est admis que l’histoire thermique a un certain effet sur les
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propriétés macroscopiques, méme sur les réactions chimiques en cours
dans le polymére [80,99,100].

Un prétraitement thermique ou un éventuel recuit influent sur
cerfaines propriétés macroscopiques (fluage par exemple) et sur Vallure
de la courbe de rigidité diélectrique d'un matériau (80,99,100].

Le temps de recuit ainsi que la température de recuit infuent aussi
sur certaines propriétés telles que le fluage, le module de Young, la
rigidité diélectrique, etc... II a été wvu qu’'un chauffage d'un matériau
détruit en premier lieu la "structure formée lors du stockage" antérieur
de ce méme matériau [99].

Le recuit affecte en premier lieu la mollesse, mais dés que la
température et le temps de recuit. augmentent. un phénoméne inverse se
produit & saveir la solidification ou la raideur du matériau [98].

Nos plaques de PVC vieillies aux températures de 80 et 120°C ont
8L8 slockées a la température ambiante pendant une période de deux
annécs environ tandis que celles vieillies 4 )a température de 100°C ont
été stockées durant 6 mois dans les mémes conditions. Lors de la
réalisation de nos éprouvettes pour les essais électriques, nous avons dil
effectuer un recuit a la température de 160°C pendant une heure pour
faciliter Yinsertion des aiguilles.

V-3-Mesure des tensions et des temps de rupture du PVC_ vieilli
thermiquement:

L'idée originale était d'effectuer des mesures sur - la phase de
propagation des arborescences électrigues dans le PVC  vieilli
thermiquement, Nous avons effectué des mesures de décharges sur un
Gchantillon de PVC non vieilli, dont la distance interélectrode est de deux
millimitres, sous pallier de tension constant de 2 KV ../5min moyennant
la détection des impulsions de courant liées aux décharges dans
Parborescence électrique naissante. La figure V-1 représente amplitude
maximale des décharges en fin de pallier en fonction du temps
d'application de la tension (c’est-d-dire 5 min pour chaque pallier). La
tension est ramenée a zéro avant le claquage afin d’observer 1'échantillon.
11 vient d'une telle représentation que les phases d'initiation et de
propagation de arborescence électrique dans le PVC ne peuvent étre
discriminées l'une de l'autre car les niveaux de décharges sont trop
importants, révélateurs de sidges de décharges & lorigine dans le
matériau. '

L'observation sous microscope optique d'une éprouvette coupée
perpendiculaire A la direction de propagation de l’arborescence électrique
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nous révele la présence de vacuoles asses importantes, visibles a oeil nu.
Le cliché de la figure V-2 met en évidence la présence de plusieurs
tiches (spots). Ces spots sont “dus soit. & des prolongements de
I'arborescence (arbre ramifié), soit a des défauts de structure (lors
transformation de la résine), soit 4 la nature méme du
(cristallinité). Ces spots peuvent dtre A leur Lour sie
initiatrices d’arborescence.

de la
matériau
ges de décharges

Tension efficace
kKVeff

400 pC

50 pC

O L L i L |

0 5 10 15 20 25 Temps
' min

Figure V-1: Amplitude maximale deg décharges en fin de pallier.
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Figure V-2: Forme d’une arborescence électrique dans un échantillon de
PVC non vieilii.

Etant donné que la phase d’initiation ne peut &tre dissociée de la
rhase de propagation, vu le niveau trop élevé des décharges, et comme
I’étude de la phase de propagation est trés fastidieuse et nécessite pour
une température et une durée de vieillissement données un nombre d’essai
assez important, nous avons donc opté pour la mesure des tensions et
temps de rupture, car la rupture est la ph;ase finale de la propagation de
V'arborescence électrique.

Pour une température de vieillissement et un temps de vieillissement
donnés, nous effectucns quatre essaig en moyenne sur des éprouvettes
de PVC, dont la distance interélectrode est en générale pour tous les
échantillons de deux millimétres, et dans d’autres cas variables (voir
tableau V-1A et V-1B). Nous appliquons des palliers croissants de 2
kV, ,;/15min et nous relevons pour chaque éprouvette essayée le niveau
de tension de rupture ainsi que le temps de rupture lui correspondant.
Des essais préliminaires ont été effectués sur des éprouvettes en faisant
varier la durée d'application de la tension soient 5, 10 ou 15 min. Pour
les durées d'application de 5 et 10 minutes les éprouvettes claquaient trop
rapidement car la transition est trop rapide. Donc nous avons finalement
choisi la durée de 15 minutes pour ’application de la tension. Le niveau
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2 kV_;s/15min a été supprimé car jugé non significatif.

Aprés claguage d’un échantillon (nQ7) vieilli a la température de
80°C pendant 500 heures, nous avons effectué une coupe perpendiculaire
a la direction de ’arborescence sur cet échantillon et observé sous
microscope optique. Les différents clichés sont portés a la figure V-3.
Nous relevons sur les clichés la présence d’arborescences qui se sont
développées dans d’autres parties du matériau indépendement de celle qui
a résulte de la simulation, ainsi que la présence de plusieurs taches
{spots). Ces derniéres résultent soit des processus de fabrication et de
transformation du PVC, soit des prolongements de l’arborescence, soit ils
sont dus & la nature méme du matériau. Le canal de rupture de
Parborescence présente un diamétre de 0,3pm.




Temp. No Dist. Temps

vieil Ech interél | wvieil E v, t

(‘c) d{mm) t (h} {MV/mm) (KV o) (s}
80 1 3.0 200 2.05 17.9 7440
// 7/ 0.5 /7 0.26 1.8 30
// // 2.0 // 1.07 8.96 3600
80 2 3.0 250 2.05 17.9 11640
// /7 2.0 250 1.29 10.75 3660
/7 // 0.5 250 0.33 2.26 60
80 3 2.0 300 1.43 12.0 3933
/7 /7 2.0 300 0.86 7.17 2170
80 4 2.0 350 | 1.07 8.96 2790
// /7 /o // 1.29 10.75 3900
// /7 // // 1.29 10.75 3840
// // // /7 1.07 8.96 2880
// // // // 1.29 10.75 4089
// // // // 1.29 10.75 3991
80 5 2.0 400 1.53 12.54 4800
7/ // // // 1.53 12.54 4680
// // // /7 1.29 10.75 3780
/7 /7 // // 1.53 12.54 4700
// // // // 1.53 12,54 4890
80 6 2.0 450 1.71 14.32 5430
/7 /7 // // 1.53 12.54 4809
// // // /7 1.92 16.11 6390
// // 0.5 // 0.52 3.6 5
80 7 2.0 500 1.53 12.54 5100
// // // /!l 2.13 17.60 7820
// // 0.5 // 0.50 3.45 15
/7 // 1.0 // 0.80 6.15 960

Tableau V-1A: Résultats de mesures des ‘tensions et temps de rupture
(rayon de courbure de 1’électrode 3 um).
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|
Temp. NO Distance Temps
vieil Ech. interél, vieil., E. V. t.
(°C) (mm) (h) {MV/mm) (kV_..) (s)
100 1 2.0 648 1.07 8.96 2710
/7 /7 // /7 1.29 10.75 3900
// /7 // // 1.29 10.75 4260
// // // // 1.07 8.15 2160
100 2 2.0 1015 1.45 12.17 4140
/7 // // // 1.92 16.11 6445
// // // // // // 6335
// /7 // /7 // // 6400
// // // // // // 6390
100 3 2.0 1560 1.92 16.11 6940
// /7 // // 2.35 19.69 8580
// // " 1.5 // 0.76 6.15 1980
// // // // // // 1200
100 4 2.0 2012 1.07 8.96 3000
// // // /7 2.35 19.69 8550
/7 /7 /7 /7 1.45 12,17 3900
// // // // 1.45 12.17 3660
100 5 2.0 2643 1.92 16.11 6360
// /7 // // 1.53 12.54 5100
/7 /7 // // 1.92 16.11 6360
// // // // 1.29 10.75 3780
100 6 2.0 3660 1.53 12.54 4510
// // // /7 1.53 12.54 4740
// /7 // // 1.07 8.96 3300
// // 1.5 // 0.89 7.17 2520
/7 /7 2.0 // 1.53 12,54 4600
// // // // 1.53 12.54 4500
PVC 1 6.0 2.09 20.00 6900
non 2 3.0 - 1.58 14.00 2100
vieil 3 2.0 1.92 16.11 6375

Tableau V-1B: Résultats de mesures des tensions et temps de rupture
(rayon de courbure de ’électrode 3 pm).
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Cliché 1: Observation en
fmicroscope électronique a
balayage d'un échantillon de
HPVC vieilli 4 80°C durant 500h
{(x 5).

g
!

ICliché 2: Observation en
microscope électronique du
méme échantillon. Présence de
spots (x 20).

liché 3: Observation en
microscope électronique a
balayage d’un canal
#ld’'arborescence. Diamétre du
canal ~03 pm.

-

Figure V-3: Etat d'un échantillon de PVC vieilli & la température de 80°C
pendant 500 h aprés claquage.
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V-4-Mesure des températures de transition vitreuse:

La détermination de la température de transition vitreuse est
réalisée par analyse calorimétrique différentielle (DSC) a aide du
dispositif Perkin-Elmer de la figure IIT-6, La vitesse de montée et de
refroidissement est fixée a 8°C/min, nous avons effectué un balayage en
température de -40°C A4 +120°C., Nous avons utilisés deux matériaux purs
comme référence possedant chacun une température de fusion de 65 et
90°C. La figure V-4 donne la courbe de DSC d’un échantillon de PVC sur
laquelle on observe une variation abrupte de la ligne de base.

Figure V-4: Thermogramme d'un échantillont de PVC vieilli & la température
de 100°C pendant 2643 h.

Les résultals de mesure de la transition vitreuse sont
récapitulés dans le tableau V-2.
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Température de | " Temps de Température de
y vieldlizsanent vieillissement, transition
T, (°C) t, (h) . vitreuse
: T, (°C)
80 450 69.25
f 80 500 104,25
100 ; 648 52,89
100 1015 84.89
! 100 1560 115,27
! 100 2012 - 81.11
100 2643 71.60
100 3660 . 42.09
120 216 38.91
120 696 6.67
PVC nan - ~7.43
|_viein . |

Tableau V-2: Résultats de mesures de la température de transition
vitreuse du PVC vieilli el non vieilli,

V-5-Traitement statistique de la rupture dans le PVC:

lies essais étant effectués sous palier croissant de 2 kVeff/lSmin,
nous ne prendrons en considération, pour une t'empéra‘tur-e et un temps
de vieillissement donnés, que les éprouvettes qui auront claqué pour un
meéme niveau de tension,

Les mesures ont été faites pour deuyx températures de vieillissement,
et pour chacune d’entre elles deux temps de vieillissement seulement ont
été considérés,

Pour un champ de rupture donné, nous classons les temps de
clagquage bar ordree croissant, et nous attribuons ay temps t, (i=l,...,n (n
étant le nombre total d’éprouvettas)) la probabilité P, donnée par la
relation (A-4). '

;= — == 4 - - 2 A-4
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Nous portons l'ensemble des points expérimentaux {t; In{1/1-P}))
sur une échelle Allan-Plait pour une détermination rapide des paramétres
d’échelle ty(m) et de forme B(m), (figure V-5).

Petit estimateur de 8 7 Origine A
0D ' o
999
o I
R . [
cbﬁsg : ur
S 209 ' I
200 f
(o)
A0 4 s 3
©5.0 ]
"¢ 2.0} ,
15 35740
005 / ;
= l o
£02 | 1
20 1 04

?{600"_ o 10000

- Temps (s

}

Figure V-5 Représentation des données de vieillissement d'échantillon de
PVC sur du papier de probabilités de Weibull,

L'estimation de ty{m) est donnée par le temps correspondant a
F(t) = 63,2%.

L’estimation B(m) consiste & mener a partir du point "origine A" une
paralléle 4 la droite ajustée. L’intersection de cette paralléle avec l'axe

appelé "petit estimateur de beta" donnera la meilleure estimation de B{m).

Dans le tableau V-3 sont portés les différentes valeurs de to(m) et
de B{m).
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i Température Temps de Durée de Paramétre
i de vieil vieil, VL vie t, de forme
1 T, (°C) (h) (kV_..) {s) ' B

/ £0 350 (+) 10.75 4040 = 13

H

! 80 400 (x) ' 12,54 4819 x 14

| .

| 100 1015 (o) 16.11 6514 2 15

f 100 3660 (*) 12.54 4623 = 16

Tableau V-3: Valeurs des paramétres d’échelle t, et de forme B du PVC
vieith.

La méthede graphique nous a permis de vérifier rapidement que la
distribution de Weibull est bien adéquate (figure V-5). Dans tous les cas
considérés le paramétre de forme B est supérieur a 1, ce qui correspond
a un vieillissement normal donc a une fatigue nulle a lorigine et qui
s'accentue dans le temps. Pour établir d’autres critéres de conmparaison,
par exemple &dtudier I'évolution de la durée de vie, il aurait fallu effectuer
d’autres types d'essais "dynamiques" ou "staliques", dans ce cas pour
une rampe ou une tension données, mesurer les temps de claquage et
comparer pour une température de vieillissement donnée cette évolution
en fonction du temps de vieillissement, ou bien pour un temps de
vieillissement donné comparer la variation de la durée de vie en fonction
des Lempératures de vieillissement. Done pour la durée de vie de notre
matériau nous ne pouvons rien conclure a 1'issue des essais effectués.

V-6-Détermination du _champ électrique dans le PVC:

Le champ électrostatique en pointe d’électrode, qui est aussi le
champ maximum dans la configuration adoptée pour le PVC (pointe-plan)
a &té caleulé a partir de la tension de claquage d’aprés la formule établie
par Mason dans 1’étude présentée par Griac et al [89]:.

E:ma_x' 2V e, (V“‘)

rlinf[ 1 + ==
r

La représentation champ de claquage-distance interélectrode (figure
V-6) pour le PVC vieilli 4 la température de 80°C pour trois temps de
vieillissement montre que selon la procédure adoptée, le champ augmente
quand la distance intevélectrode croit aussi. Ce résultat est prévisible, vu
que la distance parcouru par les porteurs de c'harges est de plus en plus
grande,

Las valeurs du champ de rupturve sonl distribuées de 3,3 MV/cm A
20,5 MV/cn, Eles intégrent Peffet de deux variables champ et temps.

Pouwr une distance interélectrode donnée la valeur du champ de
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!
rupture augmente sensiblement avec le tenips de vieillissement. Ce
phénoméne résulte d’une meilleure rigidité diélectrique acquise par le
matériau vieilli pour des temps courts, il sera mis en évidence dans les
paragraphes qui suivront.

A . T,
EctMYmm) o
25 | ¢ 80°C '
o}
2.0 1 A ‘
1.5 1 '
° - 200h
10 o o - 250 h
’ a- 500 h
FAY
0.5" a ~ ] .
3 d(mm')' ‘
: ' »
0 1 2 3 |

Figure V-6: Champ électrostatique de rupture en fonction de la distance
interélectrode,

V-7-Modélisation du phénoméne de vieillissement du PVC:

L’application des modéles tels que les modéles de Fallou ou de Ramu
nécessite d'une part des résultats de vieillissement & plusieurs
températures, d’autre part des contraintes combinées. Clest ‘aussi le cas
de la représentation géométrique de Simoni. Cependdnt,. ce dernier pour
une température constante, aboutit i la droite de durée de vie donnée par
le Modéle de Puissance Inverse, Vu la procedure adoptée {palli'er croissant
de 2 kV,;./15min), nous ne pouvons appliquer tous les modéles énumérés.

Le modéle statistique de Montanari est impossible & appliquer car
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il nécessite un grand nombre d’essais afin de mettre en évidence un
champ seuil. Dans la limite des mesures effectudes, il nous est impaossible
d’affirmer que notre matériau montre une tendance vers un champ seuil,

V-7-1-Application du Moddle de Crine:

Pour des valeurs de champs électriques élevées (E > E. ou E, est
le champ critique), la relation entre le temps et le champs de clagquage
donnée par ce modele est:

h AG - eAE
- ——————— 11_36
t T Xp { T 1 ( )

Les valeurs de lenergle libre AG et de la largeur de la barriére A
se déduisent respectivement de l'ordonnée i I'origine et de la pente de

la droite:

h AG e '
int - In kT * kT kr E (11 )

Le champ critique E, est donné par:

E, - Zeon (II-38)
7 =Y S

Ou E_, désigne ’énergie de cohésion du matériau. D’aprés cette
équation le champ critique définie par Crine est proportionnel a lenergle
de cohésion.

Ce modéle s’applique a des contraintes (champ et température)
combinées. Il est valable pour la température ambiante. Clest notre cas,
car notre matériau a été préalablement vieilli aux températures de 80 et
100°C, et les essais effectuds sous champ électrique & la température
ambiante du bain d’huile.

Les représentations des différents résultats de vieillissement dans
le diagramme Lnt = f{(E)} sont données aux figures Vv-7,8,9. De ces
représentations sont déduites les valeurs de AG et A gui sont fonction de
la température et du champ ({64,101}, ainsi que de la morphologie du
polymére [68,101]. '
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Ln( I'C )
100 80 °C _ d - 2mm
0.75 1 9
Q
0,50
éo 0 -300 h.
0.25 | A - 350 h
O - 400 h
§° Q - 450 h
0.00 ¢ - 500N
-0,25 2
Ec{MYmm)
- 0.50 = > ; >
1 2 3

Figure V-T: Représentation Lnt = f{E,) pour le PVC vieilli a la

température de 80°C, pour des durdes différentes.
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Ln(te)
1.001 100°C _d -2mm
8
0.75 - |
o
; g8
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o A 1015 K
0. 1560 h
0.251 g o 20121
O’—\D v_. 2643 h
9 { 3660 h
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. - 050 o , -
_ 1 ; :

Figure V-8: Représentation Lnt = f(EI_) pour un PVC vieilli 4 la
température de 100°C pour différentes durées de vieillissement.
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Figure V-9: Exemple de détefmination des différentes valeurs de AG et A.
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Les variations de AG et de A en fonction du temps de vieillissement

sont portées aux figures V-10,11.
s

A
, ANG(eV)
1,00-
0.754{
Q
0.501 80 °C
0,251 N
tv(h)
0 - . . . —>
200 400 600
A
L AG(ev)
1.001
) O
o O O Q 0]
0754
050 100 °C
0.25-
k (h)
0 . : . ' —
1000 2000 - 3000 4000

Figure V-10: Variation de AG en fonction du temps de vieillissement pour
les températures de 80 et 100°C.
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Figure V-11: représentation de A en fonction du temps de vieillissement .
pour les températures de 80 et 100°C.
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Pour la température de vieillissement de 80°C et des temps de
vicillissement variant de 300 & 500 heures, nous observons une trés légere
variation de AG, presque imperceptible, et une diminution de la valeur de

A.

Par contre, pour des périodes de wvieillissement de 600 3 3800
heures, et une température de vieillissement de 100°C, 1’énergie libre AG .
montre une légére augmentation jusqu’a t, = 1560h, puis diminue de
nouveau. Un phénoméne inverse est observé pour les variations de A, qui
atteint sa plus petite valeur pour t, = 1560h.

Il est évident que des changements dans la morphologie de notre
matériau se sont opérés comme nous le verrons plus loin.

La dégradation thermique d’un polymére est influencée par deux
facteurs prindipaux [1027:

-la température qui, en s’élevant, a pour effet de rendre
accessible & un plus grand nombre de systémes les niveaux d’énergie
correspondant a une rupture de liaison.

~la nature des liaisons dans la chaine macromoléculaire. En
particulier, tous défaut de constitution de la chaine peut entrainer un
abaissement du niveau d’énergie nécessaire a la réaction de décomposition
et, par la méme, contrdler la stabilité thermique du polymére,

Pour un vieillissement a la température de 100°C, ’énergie
nécessaire a franchir la barriére de potentiel, initialement augmente avec
le temps de vieillissement, ce qui correspond 4 une meilleure rigidité du
matériau [90] pour atteindre une valeur limite puis diminue de nouveau
quand la période de vieillissement croit, car la rigidité du matériau
décroit elle aussi de la méme maniére [90]. Ce phénoméne sera mis en
évidence dans les paragraphes qui suivront.

Nous ne pouvons en dire autant pour la température de 80°C car
notre plage de variation des temps de vieillissement n'est pas aussi
élendue. Mais 4 prime abord, nous observons une légére augmentation de
I'énergie libre pour les temps expérimentés, ce qui correspond & une nette
amélioration de la rigidité diélectrique du matériau [90].

Quant & la valeur de A qui doit &tre au maximum é&gale & la
longueur de la phase amorphe, nous pouvons dire que la diminution
initiale de cette valeur-est due au phénoméne de réticulation qui résulte
de la déshydrochloruration (réaction d'élimination de HCl} du PVC vieilli
thermiquement, ainsi qu’a la perte de plastifiants. La valeur de A
augmente sensiblement aprés une durée de vieillissement de 1560h. Nous
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supposons qu'da partir de cet instant d’autres phénoménes interviennent
telles que la rétification et les ruptures de chaines.

Nous ne pouvons comparer ce résultat obtenu pour une t_’.empérature
de 100°C a celui obtenu pour la température de 80°C vu que les périodes
de vieillissement ne coincident pas. Nous pouvons seulement dire gque A
a tendance & diminuer et cette décroissance dans la valeur de A est
attribuée au méme processus a savoir la réticulation.

En conclusion, nous avons essayé de montrer gue le medele de
Crine peut &tre appliqué a Yétude du vieillissement de notre matériau
{PVC)., Une explication qualitative quant au sens des grandeurs
déterminées, A savoir énergie de Gibbs et la longueur des
submicrocavités de la phase amorphe A, est suggérée et est relie a la
durée du vieillissement et au changement de la morphelogie du PVC vieilld
a savoir la réticulation, la rétification et la rupture de chaine dans le
matériau.

V-8-Essais d’interprétation du mécanigsme régissant le claquage:

V—B—leésu]tats de mesure:

Les mesures des tensions et des temps de rupture ont été faites a
Paide du dispesitif de la figure {III-5) selon la procédure déja décrite
(pallier croissant de 2 kV _,./15min), ‘

Les essais ont  été faits seulement pour les températures de
vieillissement de 80 et 100°C. Il nous a été impossible d’effectuer des
essais électriques pour la température de 120°C vu que ’épaisseur de nos
rlagues étaient de deux millimétres, épaisseur trop faible pour linsertion
des pointes.

Les représentations tension de rupture (valeur moyenne) et temps
de rupture (valeur moyenne) en fonction du temps de vieillissement sont
portées aux Tigures V-12,13.
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Figure V-12: Représentation tension de rupture en fonction de la durée
de vieillissement pour des vieillissements a 100 et 80°C.
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Figure V-13: Représentation temps de rupture en fonction de la durée de
vieillissement pour des vieillissements de 100 et 80°C.
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Pour la température de 80°C, la tension de rupture augnente avec
le. temps de vieillissement (dont la période maximale est de 500h), Ce
résultal, est attendu étant donné que la rigidité diélectrique du matériay
vieill a4 la méme température durant la méme pPériode présente la mame
allure [90], 11 en est de méme pour les temps de rupture. Ce temps tend
A augmenter avec la durée de vieillissement. 11 est interprété par une
meilleure rigidité acquise par le matériau. Un matériau rigide résiste plus
@t pendant longtemps A Paction d'un champ électrique [80,90,91].

Los périodes de vieillissement & 1a température de 100°C sont plus
importantes, 11 en résulte une modification dans les allurea de la tension
de rapture et du temps de rupture. Nous observons’ d’abord une nette
aungmentation dans les valeurs des tensions de rupture et des temps de
ruplure donk les valeurs maximales sont atteintes pour une durde de
vieillissement de 1560h, puis une diminution plus ou moins abruple de ces
valeurs, Ce vésultat est prévisible vy que la variation de la rigidité
ditlectrique en fonction de la période de vieillissement pour la méme
Lempérature de vieillissement, suil la méme allure, La valewr maximale de
Ia rigidité di¢lectrique est, atteinte pour la méme durde de vieillissement,
c’est-d-dive 1500h [90).

V-8-2-fssaid'interprétation:

I est maintenant généralement  reconnu que  la dégradation
Lhermigque du PVC st initide par une réaction d’sutooxy dation conduisant
A une zévie de mécanismes responsables du dégagement de gaz acide
chlorhydvigue  du polymére, puis & la réticulation de ce  dernier
[2,80,95,102,103],

Une interprétation de ce phénomene {(allure de nos courbes) peut
clre tronvée en se rapportant. a la déscription du mécanisme radicalaire
douvernant In dégradation de nombreux polyméres., Nous savons, d'une
party, que la propagation de radicany peroxydes présents dans le PVe
conduit A la formation de :;;"J'oupes carbonyles, lesquels reuvent &hre
rrésents dans un  état Electronique excité el antrainer Vinstabilité du
maldriag, L’abstaction séquentielle d'HCl contribue A la décolovation du
Polymére ot A 1a formation de cétones polyconjuguées [2,95], Dlautre et
le vieitlissement se manifeste par la perte de plastifiant entrainant une
augmantation initiale de la rigidité didlectrique du matériau (mis en
évidence par la mesure de ’I‘g) et la tendance plus ou moins forte qu’a le
polymére A se réticuler [80]. L’oxygéne et les radicaux libres ont Ja
réputation d’attaguer la formation de sites de réticulation entrainant, des
madifications dans la structure du matériau pendant la réticulation [2]. 11
en résulte la  déeroissance plus ou moinsg abrupte de la rigidité
diélectrique parp conséquent des tensions de rupture et des temps de
ruptute,
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La déshydrochloruration se manifeste déja aux basses températures
(60-70°C) mais avec une cinétique plus lente, aux températures élevées
supérieures A 100°C, le phénoméne est abérrant,. il s'autocatalyse.
Initialement, c'est-a-dire en début de réaction de déshydrechloruration,
les stabilisants thermiques contenus dans le PVC piégent progressivement
'acide chlorhydrique. Ce processus prend place si la cinétique de la
réaction est suffisamment lente. Tant que les stabilisants contenus dans .
le PVC ne sont pas tous consommés, les propriétés du PVC notamment
électriques sont en majorité conservées. Des mesures. sur le matériau ont
montré que la consommation des stabilisants est faible et est linéaire aux
basses températures. Mais dés que l'autocatalyse se déclanche, tous les
stabilisants sont consommés et on observe une nette diminution de la
résistance d’isolement {103,104].

I1 est A noter aussi que l'augmentation de la concentration en
plastifiant croit la conductivité ainsi que la mobilité des porteurs [95,105],
par conséquent la rigidité diélectrique ainsi que la résistivité volumique
diminuent. Donc une perte en plastifiant se manifeste par une meilleure
rigidité diélectrigue [95,105). '

La décroissance de la courbe serait due notamment 4 des ruptures
de chaines, la rétification accélérée par la présence d’oxygéne qui se fixe
sur certains produits de réaction. Il en résulte la formation de peroxydes
instables, d'alcool, d’aldhéhydes, de cétones,...[102]. Le matériau devient
& la limite cassant, friable (c'est le cas du PVC vieilli 4 la température de
120°C pendant environ 700h). Ce phénoméne se répercute plus sur les
propriétés mécaniques telle que l'allongement a la rupture. D'aprés des
travaux antérieurs, il a été observé une diminut,de l’allongement a la
rupture qu'on attribue sans équivauque & la ruptu‘re' de chaine et a la
perte de plastifiant (ces deux processus seront mis ‘en évidence par la
mesure de Tg) [80,90,95,104].

‘ Des hypothéses peuvent étre émises quant aux mécanismes de
claquage. La théorie de claquage d’origine thermique est souvent utilisée
pour expliquer la rupture des isolants dans les essais & court terme.
Celle-ci suppose qu'il n'y a pas d'accumulation de charges dans le
matériau et que le champ interne résultant du champ appliqué, est
considérée comme uniforme, Dans le cas du vieillissement, nous supposons
que l'étape finale de la rupture diélectrique est un processus d’origine
thermique, c’est-a-dire qu'il y a un effet cumulatif et combiné de
l'augmentation de la température et de celle de la conductivité électrique
du matériau. A champ constant, la conductivité peut &tre augmentée
lorsque la température & I'intérieur du matériau augmente. Ceci peut donc
se produire si la conductivité thermique du matériau est trés faible (cas
des isolants) de telle sorte que l’échange thermique entre ’échantillon et
les électrodes ne peut se faire de fagon parfaite. Dans ces conditions, a
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cause de l'existence des défauts dans le matétiau, des échauffements
locaux peuvent apparaitre et faire augmenter la conductivité électrique
qui, a son tour, fait croitre la température locale. Ce processus cumulatif
continue indéfiniment dans le temps jusqu’au moment ol la température
locale atteint la température de fusion du matériau. A cet instant, le
claguage peut se produire au niveau de ces défauts, soit par
augmentation du champ local due & une diminution de l’épaisseur de
I'échantillon, soit par une augmentation de la conductivité due au
changement d’état du matériau pour provoquer un court-circuit.

L'exitence de la charge d’espace peut également expliguer la
rupture des matériaux. Lors de 1’application d'une différence de potentiel,
I'isolant est caractérisé d’abord par le phénoméne de polarisation, c'est-a-
dire une orientation de dipdles (si la molécule est polaire} et une
séparation de charges de signes contraires qui vont migrer vers les
€lectrodes de signes opposés, ce sont les hétérocharges: Si la tension est
suffisamment élevée, il peut y avoir transfert de charges & partir des
électrodes. Ces charges sont soit déposées a la surface oll elles peuvent
élre piégées, soit injectées dans le volume ou elles se comportent de
maniére analogue aux porteurs d'origine interne. Elles sont du méme signe
que celui de 1’électrode ol elles sont émises: on les dénomme homocharges,
De ces effets résulte la formation d’une répartition de charge d’espace.
A D'échelle microscopique, le signe de la charge d’espace est fixé par les
porteurs majoritaires. Le champ électrique est alors modifié localement
conformément a l’équation de Poisson:

A(eE) - p (v-2)

E: champ local;
p: densité de la charge d’espace totale au point considéré,
€' permittivité du diélectrique.

C’est cette charge d’espace, quand son existence est mise en
évidence, qui est 'une des causes essentielles du claquage diélectrique
dont l'effet dépend de 1'amplitude des contraintes appliquées {(champ
électrique, température, pression). Car elle induit dans les matériaux des
champs locaux qui peuvent soit renforcer le champ appliqué ou 'atténuer.

Plusieurs méthodes ont été mises au point pour la mesure directe
des distributions de charges ou de champ dans les diélectriques. Parmi
ces méthodes, nous pouvons citer la méthode de 'onde de pression induite
par laser, la méthode de l'onde de pression électro~acoustique et la
méthode de ’onde thermique [4,5,24,28,54],
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V-9-Analyse des résultats de mesure de la température de transition
vitreuses:

V-9-1-Résultats de mesure:

Les mesures de détermination de la température de transition
vitreuse par analyse calorimétrique différentielle (DSC) ont été effectuées
a l'aide du dispositif de la figure 17I-6. Les différentes valeurs de cette
mesure sont représentées par la figure V-14 sur laguelle sont portées
les variations de Tg en fonction de la durde de vieillissement.

Pour la température de 80°C seules deux mesures ont pu &tre faites
vu lindisponibilité des capsules renfermant les échantillons.

Il nous parait important de noter que les plaques vieillies a4 la
température de 120°C présentaient une épaisseur de 2 mm. Car ’épaisseur
de Péchantillon influe a la fois sur la diffusion des gaz et sur la diffusion
thermique. D'une fagon générale, plus un film est mince et poreux, plus
il se dégrade facilement et plus nous nous rapprochons des conditions
idéales pour étudier un phénoméne de dégradation thermique [83,103,106].

A premiére vue, la température de transition vitreuse Tg montre une
tendance vers une augmentation au début du vieillissement puis tend a
diminuer quand la durée du vieillissement croit.

Ces wvariations sont mises en évidence pour un vieillissement de
100°C car les mesures de T, ont pu &tre efféctuées pour toute la période
de vieillissement (de 648 A& 3660h).

Initialement, c'est-a-dire en début de vieillissement Tg augmente
puis a4 fur et a mesure que la pér‘iodg}_ de vieillissement croit Ty se
stabilise plus au moins pour chuter brutalement a la fin du vieillissement.
Nous observons une trés nette amélioration de T, pour un temps de
vietllissement de 1560h. Ce résultat est prévisible, vu que pour cette
valeur du temps de vieillissement, une nette amélioration est acquise par
notre matériau concernant la rigidité diélectrique, la tension de rupture
ainsi que le temps de rupture.
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Figure V-14: Variation de la température de transition vitreuse en fonction
de la durée de vigillissement pour un vieillissement de 100°C.

V-9-2-Tssail dlinterprélation:

efficacité d'an plastifiant veutl, dire sa wpaciléd de ramener la
Lempéralure  de  transition  vitreuse o’un polyméee vers  les  basses
tempcratnres [80) Bu ajontant 4 Likre Pexemple 30% de DOP au PVC, Ia
Lempdradure do bransition vitregse T, ou pic didlectrique o, se déplice de
T17C A =10°C, Le PVC ainsi plastific esb un matériau flexible. 11 en est de
mome cn o augmentant les charges, T:::‘ esh déplacée aussi vers les basses
Lempdratures [80]0 11 est important de noler aussi que 'histoire thermique
du PVC intervient dans la variation de Ty Ty croit gquand la période de
stockage  croit  aussi. Ce  processus  eslt  atiribué  au rhénomeéne
Pauvidgeation [80,98,99].  Les transilions di¢lectriques, netamment T
dépendent de Ja teneur en plastifiant. Pendant la transformation ot
Putilisalion, le plastifiant, diffusc lentement, en dehors du polymere, La
conscquence est le déplacement, de 'Tg vers les hautes lempératures et
paralldlement une augmentalion de la rigidité diédleetrique du matéviag
[80,90,91].

Notre matériau aughie]l a 646 ajouté une certaine quantité de
plastifiants DOP, DINP et DIDP est caractérigé par une température de
transition vitreuse mesurée de -7°C. En vieillissant & la température de
100°C pour des périodes croissantes notre matériaun présente des valeurs

différentes de Tg L'augmentation de T, est diredtement attribuée a la
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perte de plastifiant. Comme le vieillissement thermique s'’est fait en
présence d'air, le pic diélectrique a (ou T,), s’éloigne de sa position
initiale et est inattaquée du faitlyl’existence du radical OH™ (mis en
évidence par mesure effectuée sur les résidus). Au fur et & mesure que
la période de vieillissement augmente, le pic a est décalé vers des
températures plus basses, ce qui correspond A4 une augmentation de la
perte de masse [80,90]. Cette diminution de la température de transition .
vitreuse est aussi interprétée par effet Coke qui correspond a la
formation du monooxyde de carbone. Les molécules possédent dans ce cas
un moment dipolaire permanent et la liaison intermoléculaire nait de
attraction entre dipdles permanents. KEESOM [107] a montré que 'énergie
d'interaction entre dipdles permanents est de la forme:

B, ~ S (V-3)
Lt T

p est le moment électrique des dipdles supposés identiques.
L. est la distance entre dipdles.
T est la température absolue.

Ce dernier pcint exprime gque les collisions moléculaires détruisent
les associations de molécules d'autant plus aisément gque la température
est élevée. Ces associations seront donc favarisées par un abaissement de
températures [107].

Nous pouvons mettre ainsi en évidence par la mesure de T, les
ruptures de chaines quand la température et le temps de vieillissement
augmentent.

Une décroissance dans les intensités des pics diélectriques a {(ou
Tg) est aussi attendue si le processus d’élimination se poursuit [80].

Il reste cependant a interpréter un dernier point a4 savoir la valeur
maximale de T, atteinte pour une durée de vieillissement’de 1560h. Nous
pouvons l’associer & une perte probable maximale de plastifiant et & un
processus maximum de réticulation. Puisque de cette perte résulte une
augmentation de la valeur de la rigidité diélectrique, qui atteint sa valeur
maximale pour cette durée de vieillissement {1560h). La perte de plastifiant
affecte aussi les propriétés mécaniques telle que l'allongement a la
rupture. Pour un vieillissement de 1500h la valeur de l'allongement a la
rupture décroit puis augmente de nouveau pour diminuer ensuite d'une
maniére spéctaculaire [90]. Cette valeur de vieillissement, 1560h. parait
&tre un "tournant" déterminant dans la variation des propriétés du
matériau, de part et d’autre de cette valeur les propriétés du matériau
varient. Elle apparait étre "un point de fonctionnement nominal” du PVC
vieilli & la température de 100°C.
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Lia transition vitreuse étant lide auy motvements des segments de
chatiies entre deux points conséenlifs, T, est d’autant plus élevée gquo les
redmnents osonb courts, autrement dit que le degrd de vétieulation ou
Pindice de réseau eat dlevie [B2]. Ce qui vient confirmer  noljo
stpposition pour la o valeur masimale de T,

V-9-3-Corrélation tensions ot _temps d e_rupturc_avec T :

Les reprisentations Lensions de rupbure ol temps de puplure en
fonction de o température de transition Vitrense sont pedsontées dux

ficures v=15,10.

Les temps de rapture aqugmentonl, iniliclement avee In tempdratire
de reanaition vitreuse, puis se stabilisent sensibloment poyyp augmenter
avee Pacerolssement de T Cos variations slinterprétent de la maniore
suiviante: quand le matériau n'est affecls aue par ke perte de plastifiants
ol I processas Félimination, lo Lemps de claguage o lendance A
Addmenter mais dés qu'il vy oa rupture de chaime le temps de ruplure
diminee considérablement car T, diminue aussi, Quand T, décroit, celd
signific que Pindice de réticulation [83] est peu e, done la rigidité du
materica ne s'esl améliorde que  sensiblement. Par conséquent les
varintions  des  temps  de rupture sont. relativement peuimportanies,
tnitinlewent 1o morphologie du matéring et amcliorde par le processus de
raticalntion ot Ia perte de plastifiant cnbrainant par conséquent une
mettlevee rigidité didlectvique day Mad Sl a8 Gue de processos de
viedlhe cment s'nceentoe dares (e temps; une netbe dotorioratlion est PerCe
dans b morphologic du maléring se manifestant par o diminution de- T,

cfdes femps de oraplure. Lo tetmps nécessnive 40 L rupture dovient de

Plas e plus faible, metbant ainsi on Cvidence T dégradalion «du mealériau,

Lo teansition vitreuse cst allribuade au mouvemen! microbrownion
doss coments de chatine principale. A T, une e artie de la chalne
da sy e devient mobite, Cotte mobilte enteaine un changement, doans
Lo ctraeture du ned Gring, Don T, est démionde par transition strucbosoe
[0 O L mohilitd déepoit avee e faux de plastifiant. Quand ce Loy et
mwinincle (dgal A wdra), ln mobitite décrait plus abiraplement [105). Donc In
Lompcrature de Lransition Vil pegse atgniente,

Comine nous Tavons ddéja soutignd, T, est d’autant plus &levie qe
len sevments de chaines sonl courts, autrement. dit que le degrd de
réticulation est grand [RB2]. Quand .Tg avgEmente le matériau devient plus
rigide of la mobilité des porteurs décrolit. Par conséqguent, la Lension de
rupture du matériau devient plus élevée pour les valeurs dlavées de Ty-

L’augmentation de Ty confére au matérian un comportement presgue
similaire au PVC non plastifié [8O].

T elagquage par arborescence est associa aux ruptures de chaines
[108],
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V-10-Mesures effectuéesa sur le résidu de dégradation:

Les résidus lourds de dégradation sont toujours difficiles & étudier.
Pour leur attribuer une structure, il faut s'adresser & des techniques
d’analyse telles que la spectrographie infra-rouge ou 'ultra—violet,
Panalyse chimique élémentaire, les rayons X, la résonnance paramagnétique
électronique, ete... [83,85,86,102). Nous avens opté pour la spectroscopie -
infra-rouge car d’'une part, c’est une méthode disponible au LGE
(Toulouse), d'autre part, c'est une technique qui ne nécessite pas
beaucoup de préparation ni de temps. Cependant, 'analyse trés profonde
des spectres infra-rouge, demandent énormément de temps et des
connaissances assez approfondie en chimie organique.

Lors de notre analyse des spectres de PVC vieilli aux températures
de 80, 100 et 120°C, nous nous contenterons de repérer les changements
fondamentaux, évidents ayant eu lieu dans nolre matériau,

Les spectres infra-rouge ont &té réalisés sur des copeaux prelevées
sur chague plaque de PVC, a 'aide du dispositif de la figure IIT-8.

L’analyse faite sur 17 spectres (dont un spectre seulement est
donné A la figure V-17) montre que des changements se sont opérés dans
la structure de la molécule aux différentes températures de vieillissement
en fonction des durées de vieillissement. Certains sont trés perceptibles
(vieillissement a 100 et 120°C), car les pics sont prononcés, tandis que
dans d’autres cas (température de vieillissement A 80°C) pour certaines
périodes de vieillissement, les pics ne varient que sensiblement.

La bande 700-600cm™ qui correspond a la vibration C! (a
correspond a 690cm ™) [84,85,86,87,107,109,110]) indique une croissance dans
les pics diélectriques en fonction du temps de vieillissement. Le
phénoméne inverse est normalement atiendu car le processus de
dégradation du type élimination évolue dans le temps. Celte croissance des
pics  est attribuée au fait que la conjugaison partielle de la chaine
principale entraine une croissance trés rapide de la conductivité. En
priésence d'une conductivité élevée acquise par le matériau vieilli, il
devient  difficile de mesurer de faibles modifications de la transition
didlectrique [80].

La mise en évidence de la conjugaison partielle de la chaine
principale (réticulation} peut se faire moyennant la dissolution de chaque
segment d’éprouvette dans du THF (Tétrahydrofuranne) puis séparation
des phases constituantes par chromatographie. La guantité du produit
réticnlé insoluble récupérable est inversement proportionnelle & la
fluorescence du segment avant dissolution [2).
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La bande 1600 cm™ correspond au groupe C=C (isolé, conjugué ou
aromatique) montre une trés nette augmentation en fonction du temps de
vieillissement, Elle pourrait étre éventuellement attribuée 4 la conjugaison
partielle de la chaine principale. Sa mise en é&vidence est possible
moyennant ja méthode décrite au paragraphe ci-dessus.

L'oxydation se manifeste surtout aux niveaux des groupes alcool,
aldhéhydes, cétones ou acides dont la bande s’étend de 1800 jusqu’a 1600
cm™, ainsi que les groupements carbonyles auxquelles correspond un
nombre d’onde 1740 cm™l .Or la détection de ces groupes est rendue
difficile par la présence de plastifiant phtalate au lieu du phosphate. Le
plastifiant phtalate absorbe trés fortement dans cette bande [110]. Nous
remarquons sur 'ensemble de nos spectres gque cette bande présente une
trés forte absorption. Pour mettre en évidence l'existence de ces groupes.
dans notre matériau. vieilli, il aurait fallu disposer du spectre du Dioctyle
phtalate, le prendre comme référence et procéder a la soustraction entre
le spectre de chaque PVC vieilli et le spectre de DOP, par exemple.

De plus, il est impossible de distinguer'entre les charges en
"argile" et le stabilisant silicate, car tous deux absorbent trés fortement
a 1100 cm™ [110].

La région de 650 & 1500 cm™' montre une absorption intense due & °
un grand nombre, trés peu résolu, de bandes superposées des différents
ingrédients,

) o -1 L |}

Le pic observé a 3020 cm est attribué au groupe -C-H
correspondant aux vibrations d’allongement des liaisons C-H. L'intensité
de ce pic augmente en fonction du temps de vieillissement,

D’autres pics observés a 2390, 2780 et 2620 cm™' pouvant &tre
attribués éventuellement, aux groupes -5=0H, SOa'HaO+, CO,” ou CFQ'—OH,
présentent des intensités wvariables é&n fonction de la ‘durée® de
vieillissement.

Le pic relevé au nombre &’onde 3400 cm'l, correspond au groupe
ou au radical OH, pouvant provenir d’un alcool, un acide ou un phénol,
et présente une forte intensité d’absorption en fonction du temps de
vieillissement. Ce pic pourrait éventuellemt expliquer la croissance initiale
de la température de transition vitreuse.

En conclusion, pour définir la structure réelle des résidus de
dégradation, il est nécessaire de connaitre la formulation compléte de
notre matériau. Or, en général les fabriquants sont Lenus de gardew leur
formule "secréte". ‘
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Dans le cas ol tous les adjuvants et leur proportion dans la résine
de base sont connus, il devient possible de définir les résidus, voire
méme leur taux réspectif aprés dégradation, en se basant sur les spectres
de chaque adjuvant. :
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Le travail que nous présentons dans ce ménoire s'inscrit dans le
cadre d’un projet de recherche sur le comportement diélectrique du
Polychlorure de Vinyle PVC sous vieillissement thermique utilisé dans
isolation des cibles haute tension 6/10 kV. 1] porte essentiellement sur
Pélude des claguages aprés vieillissement thermique du PVC ot des
inhomogéndités ont été simulées an laboratoire par des systémes a aiguille.
L'utitisation d’aiguilles convenablement moulées permet de soumetbire -
localemoent le polymére aux effets  d'un champ électrique divergent de
niveau connu b reproductible. Llinitiation de Parborescence électrigque
dans le Polyéthyléne est aussi étudide of des inhomogénéités ont é&té
simulées de Ja méme manidre que pour le PVC.

Des essais préliminaires sur Minitiation de ’arborescence électrique
dans 1 Polyéthyléne nous ont permis de nous initier A ce phénoméne el
de mettre au point une méthodologie pour la détermination des tensions
ou des temps dYincubation de Varborscence électrique. Un traitement
statistique de nos résultats nous permet de confirmer le bien fondé de la
procéduare expérimentale adoptée pour la détermination de ces tensions.

A partivr des essais de ruptuyre effectués sur le PVC  wvieilli
thermigaement, un  traitement statistique de nos 1résultats est aussi
entrepris, Tt nous permet d’affirmer que notre matéviau vieillit dans le
temps ce qui correspond 4 YVorigine & une faligue nulle et qui s'accentuc
avee lo temps, Pour ce qui est, des durées de vie déterminées, nous ne
pouvons comparer Jes pésultats trouvés, ni en fonction du temps de
vicillissement  pour une température donnée, ni en  fonction de la
tempcrature pour un temps de vieillisement donnée, La procédure adoptée
(palicr crolssant de 2 kV /10min) ne nous le pevmet pas, Pour établir un
crittre de comparaison, il faudra adopter d'autres techniques de mesures,
A savoir des essais du type dynamigques ou statigues. Dans e cas
seulemenl, nous pounrrons évenbuellement trouver des corrélations telles
que durdse do vie en Tonction de la température de vieillissement, ou bien
dunée de vie en fonction des temps de vieillissement.

L'application du modéle de Crine basé sur Pénergie de Gibhs et
Vexistenee des submicrocavités de longueur A a permis d’expliquer
gualitativement le sens de variation des droites de vie on fonetion du
“temps de vieillissement. La variation de Vénergie libre AG en fonction du
temps de vieillissement, est similaire a celle de la rigidité didlectrique pour
une température de vieillissement de 100°C. L'augmentation, en premier
lieu, de AG est attribuée au processus de réticulation et a la perte de
plastifiants. Sa diminution quand le temps de vieillissement devient trop
important est associée aux ruptures de chaines, Pour la température de
vieillissement, de 80°C les périodes de wvieillissement étant courtes, nous
ne pouvons anticiper sur la variation de AG pour des temps longs.
Cependant, pour les valeurs de temps expérimentées AG montre une
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tendance vers une augmentation. La variation de A en fonctiorj Flu ter’nps
de vieillissement nous permet aussi d’affirmer que le materlau. s'est
réticulé voire méme scindé puisque la valeur de A décroit en fonlcFlon du
temps de vieillissement. Cette théorie tient compte d'un champ cr:1t1qu.e de
formation de submicrocavités par la rupture des liaisons intermoléculaires.
Ces submicrocavités peuvent s’unir dans le temps pour former des
macrocavités et plus tard des cavités qui amorcent des décharges pour
aboutir finalement & la rupture.

Les essais de rupture par arborescence ont montré que les tensions
de rupture ainsi que les temps de rupture en fonction des temps de
vieillissement varient de fagon similaire que la rigiditédiélectrique du
matériau vieilli. Les niveaux des tensions de rupture ainsi que des temps
de rupture augmentent car le matériau vieilli pour des temps courts (<
1560h) acquidrt une trés bonne rigidité du fait de la réticulation et de la
perte de plastifiants, buis décroit quand la période . de vieillissement
devient assez importante (> 1560 Jusqu’a 3660h). Cette diminution est
attribuée a la déterioration du matériau dans lequel des ruptures de
chaines se produisent.

Ces processus de dégradation ont Pu étre mis en évidence par la
mesure de la température de transition vitreuse des éprouvettes de PVC

transition vitreuse est attribuée sans €quivauque aucune a la perte de
pPlastifiants. Nous Vattribuons aussi a la formation de radical OH™. Tandis

que sa diminution egt associée a l'effet de Coke ou formation du
moncoxyde de carbone, qui entraine des ruptures de chaines,

Il a été vu aussi que les temps et leg tensions de rupture croissent
en fonction de Ts' Quand Tg augmente, par suyite de perte de plastifiant
et de réticulation, le matériau devient plus rigide. Cette rigidité confére
au matériau une plug grande résistance oy "robustesse", améliorant ainsi
ces niveaux de rupture, La mobilité desg porteurs, elle par contre diminue,
Les porteurs ont donc moins de facilité a Se mouvoir, augmentant ainsi les
temps de rupture. Un comportement similaire i celui du PVC non plastifié
est conféré ay pyc plastifié vieilli, Mais, dés que les temps de
vieillissement deviennent asses importants, essais a long terme, le
comportement du matériay change radicalement. Nous observons de trés
nette diminution dans les valeurs mesurées oy déterminées, Notamment la
rigidité diélectrique, la résistance €lectrique, les valeurs des tensions de
rupture et deg temps de rupture, Nous bouvons affirmer que la
détérioration atteint, a ce stade, sa valeur maximale,

Certains de ces résultats ont PU &tre confirmés par analyse
Spectroscopique infra-rouge, Tout comme, nous nous sommes confrontés

a

a des résultatg contraires. Par exemple le processus d’élimination
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caractérisant la formation d’acide chlorhydrique n’a pu &tre mise en
évidence par spectroscopie infra-rouge, Nous avons au contrajre remarqué
de forte absorption & la bande 700-600 cm™. Ce résultat est interpreté
par une augmentation de la conductivité continue et alternative du fait
de la conjugaison partielle de la chaine principale, rendant inaccessible
la mise en évidence par spectroscopie infra-rouge du processus de
déhydrochloruration.

En définitif, il est nécessaire afin de déterminer avec exactitude les
mécanismes moléculaires responsables des propriétés diélectriques
observées, d'envisager une étude approfondie de la structure et de la
morphologie du matériau ainsi que son examen en propriétés mécaniques’
dynamiques dans un grand domaine de températures et de fréquences.
L’exploitation comparative de ces différentes expérimentations devrait
permettre de cerner d’une fagon rigoureuse les mécanismes moléculaires
responsables des phénoménes observés. Certains essais telles que la
détermination de la charge d’espace, les mesures des conductivités
thermiques, sont nécessaires afin de définir les mécanismes intervenant
dans la rupture diélectrique du matériau ainsi vieilli. Il nous parait
judicieux d’insister sur l’histoire thermique du matériau, son stockage, qui
influent de beaucoup sur les résultats de mesure. Par conséquent afin de
déteriminer le véritable rdle du vieillissement thermique il est préférable
d'eflfectuer les essals aprés chaque durée de vieillissement et non pas de
stocker le matériau comme nous Yavions fait. Le vieillissement devrait se
faire sous atmosphére inerte, afin de dissocier les effets dus
principalement a4 la température de ceux dus a l'exydation. Tout comme
nous devrons essayer de trouver de nouvelles méthodes de moulage afin
d’ccarter existence de défauts du aux imperfections des méthodes de
moulage,
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I-Présentation de la loi_de Weibull:

Pour un volume donné i contrainte de tension constante le modale
de Weibull a trois paramétres est définj par [58,59]:

Flt) - l—exp—[——ttg 18 (A-1)
0

L est la variable aléatoire, représentant le temps de claquage a
tension constante,

ty est le paramétre d’échelle

B est le paramétre de forme

Y est le paramétre de localisation

F(t) est la fonction de probabilité cumulée de claguage ou
défaillance, elle représente la proportion d’échantillon qui clagqueront au
bout d'un temps inférieur ou égal a t.

La fonction de répartition F(t) est nulle pout O<tgy. Elle augmente
lorsque t croit. Quand le temps t tend vers 'infini la probabilité de
claguage approche la certitude F(a)=1.

Le paramétre de localisation {y) représente une valeur en dessous
de laquelle la probabilité de claguage est nulle. En général le parameétre
de localisation est pris égal i zéro (on dit que le phénoméne & Vétude
présente un seuil égal a zéro), la loi de Weibull & deux paramétres s’éerit
alors:

F(t) = 1-exp-[_f 18 (A-2)
CO

Le paramétre d’échelle (t,} représente le temps requis pour gque
63,2% des é&chantillons claguent, Tl est analogue A4 la moyenne de

distribution normale a argument logarithmique. Les unités de ty sont celles
du temps.

Le paramétre de forme (B) est une mesure de la dispersion du
logarithme des temps de clagquage. Le paramétre de forme, sans dimension,
est analogue a 1/010gt ol O10gt @8t 'écart-type de la distribution normale
A argument logarithmique.

Si le paramétre de forme est inférieur a 1 la probabilité de claguage
diminue avec le temps, ceci correspond & une "mortalité infantile" des
échantillons qu’on dénomme "défaut de jeunesse" des échantillons.

51 B=1 la loi de Weibull est équivalente & une loi exponentielle et la

probabilité de clagquage est indépendante du temps (d’application de la
tension).
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Si B est supérieur a 1 la probabilité de claguage augmente avec le
s b s i s
temps ce gui correspond a4 un vieillissement normal c’est-a-dire a une
fatigue initialement nulle et qui s'accentue avec le temps.

II-Estimation des paramétres de Weibull:

I} n’existe pas de méthode précise d’estimation des paramétres ty et
B de la distribution de Weibull. Cependant deux méthodes d'estimation sont
utilisées:

I1-1-Estimation graphique:

Pour utiliser cette méthode, il faut d’abord ranger les temps de
claguage par ordre croissant. La probabilité F(t; })=P, associée & la i*™®
plus petite valeur du temps est donnée par [54}:

~Lorsque n est suffisamment grand:

P, = 100. nil en¥ (rangs moyens) (A-3)

-Lorsque n est faible de 'ordre de la dizaine ou moins:

0,69
n

$(1-1) (—2--_2:38 4y on e

P.=100.
=1 [ n-1 n(n-1)

(A-4)
{rangs medians)

ou n est le nombre total d'échantillons testés. !

La méthode graphique consiste a porter sur une échelle log-log le
logarithme néperien de 1/{1-F(t)) en fonction du temps t. A partir de
I’ensemble des points (t,1/{1-F(t))), on djuste une droite appelé droite de
Weibull soit a "l'oeil” soit par la méthode des moindres carrés. Puisque la
variable aléatoire est sur I’axe horizontal, les déviations horizontales des
données de la droite de Weibull doivent &tre minimisées. )

L'estimation tolm), olt t (m) est la meilleure estimation de tg du

paramétre d’échelle est alors donnée par le temps correspondant &
F{t)=63,2%.

L'estimation 8{m), ou B(m) est la mejlleure estimation de B, est
donnée par:

leg(lnx,) - log (1lnkx,)

B (m) -
log(%) {A-5)

2
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X =1/(1-F(t,)) et X,=1/(1-F(t,))

{(ty F(t,)) et (t, F(t,)) correspondent a deux points de la droite
.de Weibull. :

Remarque:

Il existe dans le commerce du papier a échelles fonctionnelles dits
d’Allan~Plait. La représentation graphique sur celui-ci revient a ajuster
sur une droite ’ensemble des points (t,, F(t,)). (figure A-1),

oo Petit estimateur de f CORIGINE A
99,9~ : /O
X 98.0 ]
o 90.0¢ e
0.5 4 €a39.9 <] -
bt et e e e o e om — - e I I W
2,50.0 - pube
.g!o.o pea iR
|.0J ,,/’ﬁ :
]
B =1150% s.0 r
= . |
Tr2.0 -
s 210 :
71 0.5 T
§ to = 125 heures
0.2 .
b 0.1 | : l
7,01 3 10 1@ - 100 300 1 000

Figure A-1: Représentation de données de vieillissement de résine
d’époxy sur papier de probabilité de Weibuyll [54].

L’estimation to(m) est donnée comme rrécédemment.

L'estimation B(m) consiste a mener a partir du point "origine A" une
pvaralléle & la droite ajustée. L’intersection de cette paralléle avec Vaxe
appelé "petit estimateur de béta" donnera la meilleure estimation de B(m).

Pour conclure, la méthode graphique est une méthode simple
rPermettant de wvérifier rapidement, si la distribution de Weibull est bien
appropriée; Ce qui a fait d'elle la méthode la plus utilisée. Par contre,
Pestimation des paramétres de cette loi par cetfe méthode n’est pas
satisfaisante, car d'une part, i1 ¥y a impossibilité de détermination d’un
intervalle de confiance des pParamétres ainsi estimés, d’autre part, sl la
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droite de Weibull a été ajustée a l'oeil, l'estimation des paramétres devient
subjective (elle dépendra de l'opérateur).

Si la droeite de Weibull a été ajustée par la méthode des moindres
carrés, la détermination de Pintervalle de confiance sur cette méthode ne
tient pas compte du caractére double exponentiel de la distribution de
Weibull.

Notons aussi que la méthode graphique n'’est pas valable pour des
données tronquées.

II-2-Estimation des paramétres par la méthode du maximum de
vraisemblance:

La "méthode du maximum de vraisemblance" due i Fisher, est une
technique analytique utilisée pour I’estimation du ou des paramétres d'une
distribution de probabilité [54]:

a-Principe de la méthrode:

Soient f (x) la fonction de densité de probabilité de la distribution
de la variable aléatoire x dépendant du parameétre c et X1y Xgp eonsX, les
valeurs de la variable aléatoire x {les x; variables sont indépendantes)
on définit la fonction de vraisemblance par:

L= O£, (x,) (A-6)
i=1

elle correspond A la probabilité d’avoir toutes les valeurs X)Xy geens X,
observées dans le méme échantillon au sens statistique du terme par
application de la régle du produit.

Le principe d’estimation du paramétre "¢ par cette méthode
consiste a chercher la valeur de "¢" rendant maximum Jla fonction de
vraisemblance tel que:

dL/dc = 0
En pratique on utilise:

dlogL/dc = 0, avec d’logL/dc? < 0;
L’estimateur s’écrit alors:

¢ = B(X ;X p00e05x,)

b-Application_a la loi de Weibull:

L'application de la méthode du maximum de vraisemblance pour
Pestimation des paramétres ty et B de la loi de Weibull 2 deux paramétres
se raméne a la résolution du systéme suivant:
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CO n n 8
(A7)

L1
2-B oo avec As (-8
A ia L

qul est un systéme de 2 équations non lindaires A deux inconnues B et
A. On peut le résoudre, par exemple, par approximations successives.

Sovient les équalions finales qui permettent de déterminer tolm) et

B{m}:

A 1
f(py - 2-=-c=0 (A-8)
SO W
AI
t(m) = (=2) B (A=9)
Ir

avec:

Ak-if_slr:f(lnci) -V (n-1) £8 (1ne,) K1)

pour k=1,2,3. (A; est utilisé pour la résolution par itération).
et

1 r

Ii-z
t; est le temps de claguage du i*™° &chantillon
L, est le temps auquel a été arrété l’expérience .
n correspond au nombre total des échantillons
r est le nombre d’échantillons qui ont clagué,

La résolution de Péquation (A-8) perméttant la détermination de
fait par itérations. La méthode choisie est celle de Newton-

B{m) se
Raphson. o
B - By - ;%;—;— (A-10)
avec
£B,) - f%f - ({%f)z e (A-11)
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et j est le nombre d'itérations.

Celte méthode nécessite au préalable une estimation de B3 par la

méthode graphique.

Les estimations des paramdtres t, et B3 selon cette méthode sont en
général réalisées sur micro-ordinateur, ‘

Une fois ces paramétres déterminés, on porte sur un graphe de
Weibull les données et on trace la meilleure droite déterminée a partir de
tol) et B(m).

En conclusion:

—les estimations de t, ot 8 par cette méthode sont nettement
meilleares que celles données par la méthode graphique,

-La méthode du maximum de vraisemblance peut é&tre appliquée
pour n’importe quel nombre (n}) d’échantillons et n’importe quel taux de
tronguage (r) (des donnédes tronquées se présentent lorsqu’un test
comprefiant N échantillons est arréts avant le claquage de tous les
Echantillons), ' |
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