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Résumé :

Notre these entre dans la thématique de recherche sur le vieillissement des cables de moyenne
tension (MT) isolés au polyéthyléne réticulé chimiquement (PRC) sous I’action de la
contrainte thermique. Le mode de vieillissement thermique appliqué aux cables en service
constitue un facteur de premicre importance dans la connaissance du comportement
di¢lectrique et mécanique des matériaux isolants en 1’occurrence le polyéthyléne réticulé
chimiquement et de la fiabilité des cables électriques. Pour ce faire, des essais accélérés de
simulation de vieillissement thermique continu et cyclique respectivement durant 2000 heures
et 20 cycles de chauffage et de refroidissement, suivis des essais diélectriques et mécaniques
de diagnostic ont été effectués sur des échantillons de cables en PRC 18/30 kV
(produits par ENICA.Biskra) a quatre températures différentes variant de 80°C a 140°C et ce,
conformément aux recommandations de la CEI 216. Notre investigation se voulait
comparative du comportement diélectrique et mécanique du PRC constituant I’enveloppe
isolante des cables 18/30 kV sous I’influence des deux modes de vieillissement précités.

Mots clés: Vieillissements thermiques continu et cyclique, Polyéthyléne Réticulé
Chimiquement (PRC), Propriétés diélectriques, Propriétés mécaniques, Fiabilité des cables
isolés au PRC.

Abstract:

Our thesis comes into the thematic of research on the aging of Cross-Linked Polyethylene
(XLPE) Medium Voltage (MV) insulated cables under thermal stress. The conditions of
thermal ageing applied to cables under service is a factor of primary importance for the
knowledge of the dielectric and mechanical behaviour of insulation materials, for instance
Cross-Linked Polyethylene and the reliability of electrical cables. To investigate on this
effect, continuous and cycled accelerated thermal ageing tests, followed by dielectric and
mechanical diagnosis ones on 18/30 kV XLPE cable samples (produced by ENICA.Biskra)
were performed in accordance with IEC standard 216 at four levels of temperature ranging
from 80°C to 140°C during 2000 hours and 20 thermal cycles, respectively. In a comparative
investigation, the dielectric and mechanical behaviour of XLPE used as insulation in
18/30 kV cables under the two conditions of thermal aging above-mentioned is showed.

Key words: Continuous thermal ageing, Cycled, Cross-Linked Polyethylene (XLPE),
Dielectric properties, Mechanical properties, Reliability of XLPE insulated cables.
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INTRODUCTION

LA TENDANCE actuelle, et sirement dominante dans les années futures, est de
véhiculer [I’énergie électrique via des cables ensevelis (souterrains) ou
sous-marins. Cette évolution du marché est la conséquence directe de fortes pressions
écologiques et environnementales dans le but de réduire les lignes aériennes. Le besoin en
énergie allant croissant, I’agrandissement du réseau électrique est capital, notamment en zones
urbaines.

Il ne fait pas de doute que le développement des matériaux synthétiques polyméres
présente une importance considérable pour I’industrie des céables de transport d’énergie
électrique, par suite des propriétés particulieres de ces matériaux. Le polyéthyléne réticulé
chimiquement (PRC) ou Cross-Linked Polyethylene (XLPE) dans la littérature anglo-saxonne
est devenu un matériau de choix dans I’isolation des cables haute tension (HT) de nouvelle
génération a cause de ses performances diélectriques, physico-chimiques, mécaniques et
thermiques [1, 2].

L utilisation du PRC comme isolant des cables électriques de haute tension remonte aux
années soixante. En effet, le premier cable PRC 77 kV a été fabriqué et installé au Japon en
1962 [3, 4]. Les progres constants dans la mise en oeuvre des polymeres propres et stabilisés
(granulés extra clean, agents de réticulation et stabilisants d’antioxydant) et la maitrise de la
technologie de fabrication des cables (triple extrusion, étanchéité gonflable, réticulation a
I’azote sous haute pression) ont permis de surmonter les problemes (présence d’eau, de
microcavités, d’impuretés dans [I’isolant et aussi de malformations a [I’interface
semi-conducteur/isolant) rencontres autrefois et d’améliorer les conditions d’opération des
cables isolés au PRC. En effet, actuellement les cables en PRC sont utilisés dans le domaine
du transport d’énergie pour des tensions allant jusqu’a 500 kV et la température tolérée en
service avoisine les 90°C [5 - 9].
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Cependant, malgreé les progres réalisés dans le domaine des procédeés de construction des
cables en PRC et le soin porté lors de leur mise en ceuvre, certaines difficultés en termes de
durée de vie se posent encore a travers le monde [10-24]. En effet, les limitations techniques
des cébles haute tension, a isolation synthétique repose sur des incertitudes concernant leur
fiabilité. Les propriétés fonctionnelles des cables se détériorent au cours de leur utilisation ; ce
phénomeéne est connu sous le nom de vieillissement.

Soumis a la contrainte électrique en service, les cables isolés au PRC peuvent étre
également soumis au vieillissement thermique. La contrainte thermique est I’'une des
contraintes de service les plus sévéres pouvant affecter sérieusement les propriétés du
matériau constituant I’enveloppe isolante en les dégradant et réduisant ainsi la durée de vie
des cables.

Le vieillissement thermique peut se manifester sous deux modes différents : continu ou
cyclique. Dans le premier mode, le cable est soumis a I’action de la température normale de
service alors que dans le second, le cable subit des chocs thermiques suite aux régimes
critiques transitoires (court-circuit, surcharge) caractérisés par de hautes températures. Les
conditions de vieillissement thermique appliquées aux cables en service constituent des
facteurs de premiéres importances dans la connaissance de leur comportement et leur
fiabilité.

La fiabilité des cables isolés au PRC a été et continue d’étre une préoccupation majeure
des producteurs cabliers et des exploitants des réseaux de transport d’énergie électrique. De
nombreux travaux ont été effectués sur ce sujet qui demeure un théme d’actualité [25-50].

L’étude qui nous a été proposée entre dans le cadre d’un projet de recherche programmé
par le Laboratoire de Haute Tension, actuellement inclus dans le Laboratoire de Recherche en
Electrotechnique (LRE) de I’Ecole Nationale Polytechnique (ENP) en collaboration avec
I’Entreprise Nationale des Industries des Cables de Biskra (ENICA.Biskra) et concerne le
vieillissement des cables de moyenne tension isolés au polyéthyléne réticulé chimiguement
(PRC). Les échantillons de céables nous ont été fournis par la méme firme soutenant le
programme de recherche. La pérennité des cébles est liée a la connaissance de leur
comportement sous les conditions (contraintes) de service. Notre investigation se voulait
comparative du comportement diélectrique et mécanique du PRC constituant I’enveloppe
isolante des cables MT 18/30 kV sous I’action de la contrainte thermique continue et
cyclique. Pour ce faire, des essais de simulation de vieillissement thermique continu et
cyclique respectivement durant 2000 heures et 20 cycles de chauffage et de refroidissement,
suivis des essais diélectriques et mécaniques de diagnostic ont été effectués sur des
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échantillons de cables en PRC 18/30 kV a quatre températures différentes variant de 80°C a
140°C.

La présente étude, consiste dans un premier chapitre, a présenter les matériaux
poly-oléfiniques en I’occurrence le polyéthyléne et le polyéthyléne réticulé chimiquement,
devenus des matériaux de choix dans I’isolation des cébles haute tension. La réticulation
thermo-chimique du polyéthyléne et les proceédés de mise en ceuvre des cébles électriques
extrudés au PRC sont également exposés.

Dans le deuxiéme chapitre, nous rappelons les mécanismes et les processus
physico-chimiques intervenant lors du vieillissement thermique du polyéthyléne réticulé
chimiquement. Nous présentons egalement les méthodes d’essai et les techniques analytiques
de caracterisation des polyméres. Des modeles de durée de vie des systemes d’isolation dans
leurs conditions d’utilisation sont donnes.

Le troisieme chapitre est consacré aux techniques expérimentales ou nous donnons une
description détaillée des cables 18/30 kV isolés au PRC, de la station d’essai de vieillissement
thermique, des dispositifs de mesure et de caractérisation ainsi que les techniques
expérimentales que nous avons utilisées au niveau du Laboratoire Controle de Qualité de la
Cablerie ENICA .Biskra.

Les résultats expérimentaux relatifs a I’effet des conditions de vieillissement thermique
sur les propriétés diélectriques et mécaniques du PRC constituant I’enveloppe isolante des
cables MT 18/30 kV sont exposés dans le quatrieme chapitre. Dans une approche
comparative, les résultats obtenus sous les deux modes de vieillissement thermique sont
discutés et analysés avec proposition d’interprétations.

Dans la conclusion, sont rassemblés les principaux résultats auxquels nous sommes
parvenus. Nous présentons aussi des perspectives de travail concernant une meilleure
approche du vieillissement et de la fiabilité des cables de transport d’énergie électrique.
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Chrapire 7

POLYETHYLENE RETICULE
CHIMIQUEMENT

E présent chapitre est consacré aux matériaux polyoléfines en 1’occurrence le

L polyéthylene et le polyéthylene réticulé chimiquement . Ces derniers présentent

une importance considérable pour I’industrie €lectrique et plus particulierement

dans le domaine d’isolation des cables de transport d’énergie électrique, vu leurs propriétés

intéressantes. Le polyéthylene et le polyéthyléne réticulé chimiquement sont devenus des

matériaux de choix dans 1’isolation des cables haute tension (HT) de nouvelle génération a

cause de leurs performances diélectriques, thermiques, physico-chimiques et mécaniques.

Dans ce chapitre, nous présentons les différents procédés chimiques industriels de

polymérisation du polyéthyléne, sa morphologie ainsi que ses propriétés physico-chimiques.

La réticulation thermo-chimique du polyéthyléne et les procédés de mise en ceuvre des cébles
¢lectriques extrudés au PRC sont également exposés.
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I.1 LES POLYM ERES ISOLANTS

Le terme de polymeére est trés ancien puisque, dés 1866, BERTHELOT mentionnait que
« le styroléne (le styréne actuel), chauffé & 200°C pendant quelques heures, se transforme en
un polymére résineux ». N’était-ce pas le premier polymére synthétique reconnu ? C’est
probable. Il n’en demeure pas moins que la notion de polymére, dans le sens que nous lui
donnons aujourd’hui, a di attendre 1’année 1920, avec les travaux de STAUDINGER
(prix Nobel 1953), pour étre acceptée et ce n’est qu’au cours de la décennie suivante que la
théorie « macromoléculaire» a définitivement triomphé de la théorie «micellaire» a laquelle

elle était opposée [1].

Entre-temps, les polymeres artificiels et synthétiques avaient conquis leur droit de cité et
¢taient utilisés comme succédanés de substances rares (celluloid pour le remplacement de
I’ivoire, soie artificielle...) ou comme matériaux présentant des propriétés nouvelles
engendrant ainsi de nouvelles applications (bakélite...). La wvariét¢ des polymeres
synthétiques découverts par STAUDINGER est impressionnante et nombre de matériaux
polymeéres utilisés couramment de nos jours ont été préparés pour la premiére fois par ce
chercheur. Ses travaux n’ont pas tardé a retenir 1’attention des chercheurs de I’industrie
chimique et, dés 1933, la firme Imperial Chemical Industries (I.C.I), au Royaume-Uni,
obtenait un polyéthyléne dont la production mondiale est actuellement de plusieurs dizaines

de millions de tonnes par an.

A la fin de la seconde guerre mondiale, les polyméres avaient montré leur capacité a se
substituer a de nombreux matériaux traditionnels. Des investigations, menées tant dans les
laboratoires académiques que dans les centres de recherche industriels, ont aboutit a des
améliorations surprenantes de nombreuses propriétés et les polymeres ont maintenant pénétré

les secteurs les plus avancés de la technologie.

Le terme polymére désigne un systeme formé par un ensemble de macromolécules,
c’est-a-dire d’entités moléculaires de grande dimension, issues de I’assemblage covalent d’un
grand nombre d’unités répétitives plus communément appelées unités (ou motifs) monomeres.
Les édifices macromoléculaires ainsi définis ont des dimensions moléculaires (caractérisées
par leur masse molaire) trés supérieures a celles des molécules simples ; il en résulte, pour le
polymere résultant, des propriétés nouvelles utilisables, en particulier, dans le domaine des
matériaux. Le nombre d’unités monomeéres constitutives d’une chaine polymeére est appelé le
degré de polymérisation (DP); il est directement proportionnel & la masse molaire du
polymere. L’assemblage, au sein d’une chaine macromoléculaire, d’un petit nombre d’unités
monomeres, est appelé séquence. Les chaines constituées d’un petit nombre d’unités

monomeéres sont appelées oligomeéres ; typiquement, les degrés de polymérisation des
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oligomeéres varient de 2 a quelques dizaines. L’assemblage covalent des unités monomeres

peut faire intervenir un nombre variable de liaisons ; ce nombre est appelé valence.

Il existe toutes sortes de polymeres caractérisés par des propriétés différentes : certains
sont utilisés pour leurs propriétés élastiques, thermiques ou encore électriques. Différents
polymeéres existent a 1’état naturel, le caoutchouc en est le meilleur exemple. Nous retrouvons
des polymeres naturels jusque dans les cellules vivantes ! En effet, ’ADN, qui constitue les
chromosomes du noyau cellulaire, est lui aussi considéré comme un polymere. La plupart des
polymeéres utilisés de nos jours sont d’origine synthétique (polyéthyléne, polyester,
polystyréne,...etc.) totalement issus du génie de I’homme par polymérisation de molécules
monomeéres. Leur variété est extréme et ce sont les polyoléfines et plus particulierement les

polyéthylénes qui feront 1’objet de notre étude.

Nous désignons par isolant un matériau qui s’oppose a la transmission d’une forme
déterminée d’énergie (¢électrique, thermique, ...). Il existe plusieurs types d’isolants selon la
nature du processus physique considéré. Nous pouvons ainsi différencier les isolants relatifs
aux principales contraintes rencontrées usuellement, a savoir les contraintes thermique,
¢lectrique et mécanique. Comme la plupart des matériaux organiques, les polymeres sont en
général de bons isolants électriques et thermomécaniques. Ils occupent une place essentielle

dans I’isolation des systémes é€lectriques.

I.2 LES POLYETHYLENES

Les polyéthylénes sont des polymeéres qui appartiennent a la famille des polyoléfines.
Les polyoléfines constituent une des plus grandes familles des maticres plastiques. On entend
sous cette appellation les polyméres dérivés de certains carbures aliphatiques a double liaison
[2]. Le polyéthyléne est un polymeére vinylique et représente la plus grande famille de
polymeres en terme de volume de production. Le polyéthyléne est formé de macromolécules

obtenues par polymérisation de 1’éthyléne C,H, gazeux aussi appelé éthéne (figure 1.1).

Figure 1.1. Molécule d’éthyléne.

11



Chapitre | Polyéthylene réticulé chimiquement

La molécule se présente sous forme de chaines contenant 1000 a 2000 monomeres. La

formule chimique du polyéthyléne est [3]:

(-CH,-CHz-),

La polymérisation de I’éthyléne par voie radicalaire a ét¢ découverte fortuitement par la
firme ICI en 1933 qui a réussi a obtenir le premier polyéthyléne en opérant a des pressions
trés élevées (150-300 MPa soit ~ 1500-3000 bars) [4,5]. Le procédé a donné lieu a la
production industrielle en 1939 aux Etats-Unis ; il est encore utilisé, la polymérisation étant
amorcée a I’aide d’un péroxyde organique ou bien d’oxygeéne moléculaire, & une température
comprise entre 140 et 180°C. Les polymérisations sont effectuées en continu soit dans des
réacteurs agités (autoclaves) dont le volume est de 1’ordre du métre cube (m’), soit dans des
réacteurs tubulaires, moins volumineux (~ 0,4 m’), dans lesquels la pression peut étre plus
¢levée que dans les autoclaves. Le polyéthyléne radicalaire est donc un des premiers
polyméres qui a été fabriqué a grande échelle. C’est le polymere le plus important, sa
production mondiale annuelle étant voisine de 54 millions de tonnes [1]. La polymérisation
nécessite 1’ajout de réactifs chimiques appelés aussi catalyseurs ou initiateurs. Ce sont
habituellement des péroxydes organiques tels que le péroxyde de benzoyle et le péroxyde

bi-tertiaire (notés R sur la figure 1.2).

T°C
R— R > 2Ro
()
H H
N/ I
R + C—C » — C—C
/ \ I
H H H H
(b)

Figure 1.2. Polymérisation.

(a) Création de radicaux.
(b) Déplacement du centre actif.
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Ces initiateurs, sous 1’effet de la température par exemple, se décomposent en deux
radicaux. Ces derniers permettent d’ouvrir les doubles liaisons et se placent en téte ou en fin
de chaine. Le centre actif est déplacé en bout de chaine et la réaction peut ainsi continuer.
Apres la polymérisation, les molécules d’éthyleéne sont attachées selon 1’axe de leur double
liaison pour former une longue chaine contenant uniquement des liaisons simples entre les

atomes de carbone (figure 1.3).

T — 00— T
o — 0O — o
oD —O0O— T

H H
]
—C C
|

H H

Figure 1.3. Fraction de polyéthyléne.

Le polyéthyléne est extrudé avec incorporation éventuelle de quelques additifs de
stabilisation thermique de type antioxydant et mis sous forme de granulés utilisables
directement dans 1’industrie [6].

Partiellement cristallin, le polyéthyléne contient deux phases fortement imbriquées [’une
dans I’autre [7,8] :

- une zone amorphe hétérogeéne dans laquelle les chalnes sont disposées de maniere
désordonnée,

- une zone cristalline dans laquelle les chaines sont disposées de maniere ordonnée
formant des cristallites. Les chaines dans les zones cristallines se regroupent sous
forme des lamelles (fibrilles lamellaires) de quelques centaines d’Angstrom [9]. Ces

lamelles sont typiquement arrangées comme des sphérolites [7-9].
Le polyéthyléne est constitué par des chaines macromoléculaires comportant un certain
nombre de ramifications latérales, de longueurs variables, disposées au hasard dans le

squelette carboné de la molécule [10].

Selon la configuration des chaines du polymére, le polyéthyléne est classifié en deux

groupes dont les caractéristiques principales sont énoncées dans le tableau I.1.
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Tableau I.1. Principales caractéristiques des polyéthylénes [11].

PEbd PEhd
Structure ramifiée linéaire
//j<</\ />f\\
Apercu

=

—

Masse volumique

0,915 - 0,935

0,945 - 0,960

Taux de cristallinité

55% - 70 %

65% - 80%

Température de fusion 110 - 120°C 120 - 135°C
Température de transition vitreuse Env -110°C Env -110°C
Température maximale de service 70°C 90°C

Indice de réfraction 1,51 1,54

Permittivit¢ a 1 MHz 22 - 2735 23 - 24

Résistivité (Q cm ) 10 - 10" 10 - 10"

- Le polyéthyléne dit « a haute pression » ou « basse densité¢ » (PEbd) est obtenu par

polymérisation sous des pressions de 1000 a 3000 bars et a une température comprise
entre 130°C et 400°C. Sa densité est de 0,92 g/cm’ et son taux de cristallinité de 70 %.
Sa température de fusion varie de 105 a 110°C [12,13].

- Le polyéthyléne dit « a basse pression » ou « haute densité » (PEhd) est obtenu par

polymérisation sous des pressions inférieures a 50 bars et a une température voisine de
110°C. Sa densité est de 0,96 g/cm’ et son taux de cristallinit¢ de 93 %. Sa

température de fusion se situe entre 130 et 145°C [12,14].
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Les deux produits ont essentiellement les mémes caractéristiques en ce qui concerne le
poids moléculaire et la structure cristalline [15]. Les procédés de polymérisation et de mise
en oeuvre sont variés [2,4,12,16-18]. En raison de leurs structures linéaires faiblement
ramifiées, les polyéthylénes basse et haute densité sont thermoplastiques. D’une facon

générale, la tenue di¢lectrique du polyéthyléne est accrue par un taux de cristallinité élevé.

A cause de ses treés bonnes propriétés électriques (structure non polaire) et mécaniques,
le polyéthyléne est treés utilisé comme isolant dans les cables de transport d’énergie. L’isolant
et les deux couches semi-conductrices du cable sont extrudés au cours de la méme opération.
Le polyéthyléne est porté a 1’abri de 1’air, a une température voisine de 200°C pour acquérir
une fluidité permettant un filtrage des impuretés de taille supérieure a 50 um. La
température des différents bains servant au refroidissement de 1’isolation est
soigneusement contrdlée, afin de minimiser les contraintes mécaniques dans le matériau,
et par conséquent la formation de microcavités. La teneur en eau de I’isolant reste

inférieure a 10 p.p.m [10].

L’adjonction d’additifs a la résine de base est une méthode possible d’obtention
d’échantillons transparents : les molécules de I’additif jouent le role de centres de
cristallisation, favorisant ainsi la croissance de nombreuses sphérolites de petites dimensions.
Ces sphérolites ont été observées dans le polyéthyléne par M. Ishida et T. Okamoto [19]. La
taille de ces sphérolites est corrélée a la densité du polymére [20]. Pour une densité d. ~ 0,95,
le diametre des sphérolites est de 1’ordre de 20 a 30 pm. Le polymére est alors totalement
opaque puisque la lumiere est diffractée par des structures cristallines dont les dimensions
sont nettement supérieures a 1’ordre de grandeurs des longueurs d’onde du rayonnement du
visible. Pour un polyéthyléne basse densité (d.~ 0,92), la taille des sphérolites peut varier de
moins de 1 pum a quelques microns. Ce sont les conditions de transformation du matériau,
température et pression de moulage, et surtout le mode de refroidissement qui déterminent les
dimensions finales des sphérolites. En refroidissant, des zones cristallines ou cristallites se

forment puis s’organisent sous forme de sphérolites [21].

I. 3. LE POLYETHYLENE RETICULE CHIMIQUEMENT

Afin d’améliorer les propriétés thermiques et mécaniques du polyéthyléne, on procede a
une opération dite de réticulation. Ce procédé¢ industriel, consiste en la modification de la
structure du polymeére en créant des liaisons pontales « ponts » entre les macromolécules et a
les transformer en un réseau tridimensionnel qui permet d’éviter le glissement de toutes les

chaines moléculaires les unes par rapport aux autres [22].
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La réticulation du polyéthyléne dans 1’industrie s’effectue suivant trois procédés
[23-26] : la réticulation avec le péroxyde, par irradiation et enfin la réticulation au silane. Les
réticulations avec le péroxyde et par irradiation ont été¢ développées en méme temps durant les
années 1945-1955 [27-30]. En 1970, la réticulation au silane a été introduite par le processus
de Sioplas et Monosil : le vinyle au silane est greffé pendant 1’extrusion jusqu’a 1’obtention

d’un polymeére avec 1’addition d’un catalyseur de condensation [31,32].

Nous nous limitons ici a la présentation de la technique de réticulation avec le péroxyde
étant donné que c’est ce procédé qui est utilisé dans la fabrication des cables en PRC ayant
fait I’objet de notre étude. Historiquement, la réticulation du polyéthyléne avec un péroxyde a
¢été introduite en 1945 par W. L. Alderson [30]. Ce chercheur a utilis¢é des péroxydes
inorganiques. Durant la méme année, P .S. Pinkney et R. H. Wiley ont découvert d’autres
péroxydes de types organiques (benzoyl) pour réticuler le PEbd [30]. En 1955, F. M. Precopio
et A. R. Gilbert [33] ont mis en oeuvre de nouveaux péroxydes. L’agent de réticulation le plus
usuel est le péroxyde de dicumyle (DCP). Ce dernier est un matériau organique
semi-cristallin dont I’énergie d’activation de décomposition est de 37 kcal/mole [34]
(figure 1.4).

Figure 1.4. Molécule de péroxyde de dicumyle.

Cependant, il existe d’autres péroxydes organiques tels que le péroxyde t-butyl cumyle
ou le péroxyde di-t-butyl (figure 1.5). Ces derniers sont parfaitement utilisables en tant
qu’agent de réticulation [35]. La concentration du péroxyde dans le matériau joue un role tres
important dans le processus de formation des pontages de réticulation. D’apres les travaux de
M. Celina et G. A. George [36], la teneur optimale du péroxyde est de 2 % a 3 %. Une
augmentation de la quantité¢ du péroxyde au-dela de 3 % n’a pratiquement aucune influence
sur la structure du matériau. D’autres travaux effectués par I. Ghasemi et al.[37] montrent
qu’on peut réduire la quantité du péroxyde en ajoutant au polyéthyléne des co-agents de
réticulation (méthacrylates par exemple) dans le but d’augmenter le nombre de doubles

liaisons sieéges des pontages de réticulation.
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CH; CH; CH; CH;
C—O0—0—C—CH;s CH; C— O0— O0—C—CH;
CH; CH; CH; CH;

(a) (b)

Figure 1.5. Molécules de péroxydes organiques.

(a) t- butyl cumyle.
(b) di- t- butyl.

Le principe de réticulation est ici décrit a partir du DCP. Néanmoins, il est applicable a
tout autre type d’agent de réticulation. Les cables en polyéthyléne réticulé sont fabriqués en
extrudant un mélange de polyéthyléne basse densit¢ (PEbd) et de DCP
(environ 2 % en teneur). Cette opération se fait sous pression et a une température avoisinant
les 180°C, sous une vapeur d’eau ou d’azote. Sous I’effet de la température, le DCP se

décompose en deux radicaux cumyle (figure 1.6).

CH3 CH3

‘ ‘ T =180°C

C O @) C >
CH3 CH3

CH;
|
O
|
CH;
Figure 1.6. Formation de radicaux cumyle.

17



Chapitre | Polyéthylene réticulé chimiquement

Ces radicaux sont instables chimiquement, par conséquent, ils vont prendre un atome
d’hydrogéne de la chaine polymeére pour former une molécule d’alcool cumylique (figure 1.7).
La chalne se trouve maintenant avec un atome de carbone insaturé. Le processus de

réticulation est ainsi amorcé.

CH;
Lr \
—$—(\?—C—C—C— + @— c— O >
bk |
CH;
CHs;
P \
—c—c\:—c—c:—c— + — c— OH
1\{ H H ‘H C|H3

Figure 1.7. Formation d’alcool cumylique a partir de radical cumyle.

Lorsque deux chaines contenant des atomes de carbone, et dont les liaisons ne sont pas
saturées, se trouvent assez proches, une liaison est créée entre ces deux atomes. Les chaines se

lient comme cela est indiqué a la figure L.8.

H H H H H
I
LY T RN
2 —C—C—C—C—C— ——»
| | H H H H
H H H H | |
—C—C—C—C—C—
.
H H H H H

Figure 1.8. Processus de réticulation.
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Le taux de réticulation est caractérisé par le nombre de pontages qui se substituent aux
groupes réactifs (doubles liaisons, atome d’hydrogéne allylique,...): il est évalué par des

méthodes chimiques ou des essais mécaniques [10].

Chimiquement, le taux de réticulation se mesure a partir de la quantité de matiére non
soluble dans le xyléne bouillant ou le toluéne [38], le polyéthyléne non réticulé étant soluble.

Le taux de réticulation est donné par la formule :

T (%) = (1- Am / mo) x 100

Ou Am est la masse restante de polyéthyléne aprés le traitement et my la masse de

I’échantillon initial.

Une autre méthode physico-chimique appelée Analyse Enthalpique Différentielle
permet de mettre en évidence la relation existant entre la température de fusion cristalline du
polyéthyléne et son taux de réticulation [39].

La méthode mécanique consiste en la mesure de la déformation a chaud sous contrainte
« Hot-Set-Test » [40, 41].

Le taux de réticulation est théoriquement proportionnel a la dose de DCP. Cependant,

les réactions de réticulation sont complexes et font apparaitre des résidus.

1.3.1 Réactions secondaires de la réticulation

Dans cette partie, nous décrivons simplement les réactions secondaires relatives au DCP,
¢tant donné sa large utilisation en milieu industriel. Le principal produit dérivé de la

réticulation est bien entendu 1’alcool cumylique qui est le résidu attendu (figure 1.9) :

CH;
Ot
i
Figure 1.9. Molécule d’alcool cumylique.

19



Chapitre | Polyéthylene réticulé chimiquement

Toutefois, les conditions de fabrication du polyéthyléne réticulé font que d’autres
résidus sont synthétisés pendant ce processus. En effet, I’alcool cumylique présent dans le
matériau se déshydrate a haute température et donne naissance alors a des molécules d’eau et
se transforme en o —méthyl-styréne [42, 43]. Ce résultat a été obtenu par Y. Miyashita et al.
[44] et 1. Ishikawa et al. [34]. Les chemins de réaction typiques peuvent étre formulés comme
le montrent les figures 1.10 a 1.12, et donnent alors des molécules de : a —méthyl-styréne,

acétophénone, eau, éthane et méthane.

e Formation d’ a —méthyl-styréne et eau :

CH;

CH,
) el
— C— OH — — C + H0
| \
CH;

CH;

Figure 1.10. Molécule d’ o —méthyl-styréne et d’eau.

e Formation d’acétophénone et de radical méthyle :

CH; O
| /
C Oo # @ B C< + CH3
| CH;

CH;

Figure 1.11. Molécule d’acétophénone et de radical de méthyle.
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e Formation d’éthane et de méthane a partir du radical méthyle :

2 CH; » C, H
—C—(\j—(\j—(‘i—C— + CH; —» —(‘:—é—lﬁ (\:—c\— + CH,

Figure 1.12. Molécules d’éthane et de méthane.

Tous ces produits résidus de la réticulation sont plus ou moins volatiles. Ainsi, la
présence d’eau, de méthane et d’éthane est négligeable (< 0,001 %). L’existence
d’ o —méthyl-styréne n’est pas conséquente mais non négligeable (= 0,02 %). En revanche,
I’alcool cumylique et I’acétophénone sont bien plus présents (> 0,5 %). Leur concentration
respective varie en fonction des conditions de la mise en forme du PRC, notamment au niveau
de la température et de la dose de DCP [45].

La présence des produits de décomposition en particulier 1’alcool cumylique dans le
polyéthyléne réticulé avec un péroxyde, peut influencer fortement 1’apparition des
microcavités remplies d’eau. Il a été montré expérimentalement par F. Ciuprina et al. [46] que
la présence de I’acétophénone dans le polyéthyléne réticulé chimiquement joue le rdle
d’inhibiteur d’arborescences d’eau et améliore la résistance du matériau aux arborescences
¢lectriques. Des travaux entrepris dans différents laboratoires de recherche sur I’influence des
produits de décomposition sur la formation et la distribution de la charge d’espace [42,47-52],
ont abouti a ’hypothese que la charge d’espace est fortement influencée par la présence de
produits de décomposition. Ces derniers jouent un role de piégeage et contribuent ainsi a la
formation et a la distribution d’une densité trés importante de 1’hétéro-charge a ’interface

entre I’isolant et les électrodes.

1.3.2. L antioxydant et ses produits de décomposition

Compte  tenu  des conditions de fabrication des  polyéthyleénes
(température, oxygene, humidité,...etc), I’oxydation du matériau est inévitable. Pour contrer

ce processus, les fabricants introduisent des composés antioxydants (Voir tableau 1.2).
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Tableau 1.2. Structures moléculaires d’antioxydants classiques.

Type d’antioxydant Structure moléculaire
CH CH
3 H 3
Amine | | |
CH; CH;

Phénolique
(Santonox R) HO —Q— S — @ — OH

CH,CH,COOC,H;s

Sulfure S

CH,CH,COOC2H;s
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L’ajout d’antioxydant (AO) se fait pendant la phase d’extrusion. En effet, lorsque le
polymeére est mis a chaud et entre en contact avec 1’air ambiant, les conditions d’oxydation du
polymére sont favorisées grace a 1’action combinée de la température et de I’oxygene.
L’antioxydant présent a ce moment-la permet de fixer la majeure partie de I’oxygene, et ainsi
de prévenir la dégradation par oxydation du polymere. En présence d’antioxydant et aprés un
vieillissement thermique, le taux de carbonyles reste constant a la périphérie du matériau. A
I’inverse, dans les mémes conditions, un matériau dépourvu d’antioxydant présente un taux de

carbonyles sept fois plus €levé pres de la surface [53].

I1 existe plusieurs types d’antioxydants dont les principales structures, données dans le
tableau 1.2, sont de type phénolique, amine et sulfure. Bien évidemment, ces différentes
compositions vont entrainer des variations de proportion des produits dérivés issus de la
réticulation [54]. Par ailleurs, I’antioxydant engendre lui aussi des produits dérivés. En effet,
il s’oxyde a la place de la matiere a protéger. De 1a naissent de nouveaux composés de nature

complexe.

1.3.3. Morphologie du polyéthyléne réticulé chimiguement

Dans une étude effectuée sur des trongons de cables [55], des chercheurs ont pu
observer en microscopie électronique a balayage, une morphologie sphérolitique. La mise en
ceuvre des cables s opérait suivant le procédé de réticulation Stream Curing Process et la taille
des sphérolites s’étendait de 40 a 10 pm, de I’intérieur vers ’extérieur suivant le rayon de
I’1solation [55]. Ceci est en relation avec le fait que, au cours du refroidissement, un gradient
de température s’établit de telle sorte que la couche externe se refroidit plus rapidement et
donne lieu a des sphérolites plus petits [56]. Certains auteurs ont, par ailleurs, pu mettre en
évidence la présence de micro-cavités de quelques microns de diamétre, formée par la vapeur

d’eau, au centre méme des sphérolites.

J. Muccigrosso et P. J. Philips [57] ont mis au point une technique permettant 1’étude de
la morphologie de I’isolation des cables en PRC, technique qui associe le polissage et le
décapage de la surface du matériau par jet de tétrachlorure de carbone, a I’observation par
microscopie électronique a balayage. La morphologie s’avére étre typiquement celle du
polyéthyléne non réticulé, c’est-a-dire une morphologie de sphérolites imbriquées les unes
dans les autres. Comme dans un polymere réticulé idéal, toutes les molécules doivent faire
partie intégrante du réseau, et donc étre insolubles, le matériau qui a été ¢liminé sur le
pourtour des sphérolites ne peut étre attribué qu’a deux types de substances solubles : les

produits de décomposition aromatiques du péroxyde, et les molécules de la partie non
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réticulée du polymere, de faible poids moléculaire, rejetés durant la cristallisation.
L’observation révele la présence de cavités de diametre compris entre 5 et 10 pm aux points
de rencontre de trois sphérolites ou plus. Ce résultat a d’ailleurs été confirmé par d’autres
auteurs [58], qui ont utilisé la microscopie optique a transmission. Il est admis que, dans le
PRC, ces cavités sont le résultat de la pénétration de vapeur d’eau dans I’isolant, lors du

processus de réticulation, par condensation sous forme de gouttelettes aprés refroidissement.

Le dernier point d’observation des auteurs [58] concerne le pourtour du sphérolite ou
apparaissent des cavités de taille inférieure aux précédentes (Imicron de diameétre), dont
I’origine n’est pas I’absorption d’eau, mais plutot la présence de contaminants organiques
solubles tels les produits de décomposition de I’initiateur. Etant donné la relation qui existe
entre la morphologie sphérolitique du produit et la localisation de ces deux types de cavités, il
est évident que les conditions de cristallisation employées lors de la mise en ceuvre jouent un

grand réle quant a la taille et au nombre des sphérolites et par conséquent des cavités.

En résumé, la morphologie du PRC observée par cette technique rappelle celle du
polyéthyléne, c’est-a-dire un ensemble de sphérolites, mais au sein desquels existe un
dispositif de cavités et microcavités dues respectivement a 1’absorption d’eau et la

contamination du péroxyde lors du processus de mise en ceuvre.

1.3.4. Procédés de fabrication des cables isolés au PRC

Jusqu'a la fin des années 1970, le seul procédé utilisé industriellement était la
réticulation par voie chimique en présence de péroxyde et sous pression de vapeur d'eau.
Depuis le début des années 1980 sont apparus de nouveaux procédés dont certains

s'affranchissent du péroxyde [22].

1.3.4.1. Réticulation a la vapeur d'eau

La ligne a vulcanisation continue utilisée pour la mise en ceuvre des cables isolés au PRC
est constituée de l'association d'une extrudeuse suivie d'une ligne tubulaire divisée en deux
sections ; I’'une, correspondant a la zone de chauffage ou la mise en température du matériau
est obtenue en utilisant de la vapeur d'eau sous pression (10 a 15 kg/cm?), la deuxiéme étant
la zone de refroidissement par l'eau également sous pression [55]. Ce procédé, le plus
fréquemment mis en ceuvre industriellement, est appelé Steam Curing Process (S.C.P) dans la
littérature anglo-saxonne. Pendant la réaction de réticulation, des produits de décomposition
gazeux sont libérés, donnant lieu a des microcavités dont le nombre est de l'ordre de 10%/mm’

et la taille varie de 1 a 20 pum, ce qui laisse introduire de l'eau en quantité notable dans
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l'isolant (jusqu'a 200 ppm en masse) [59]. Afin d’empécher qu’il ne se forme des occlusions
dans I’isolation, il est nécessaire de maintenir une haute pression de vapeur sur tout le cycle

de réticulation.
1.3.4.2. Réticulation en gaz inerte chauffé

Le principe est le méme que précédemment, seulement la vapeur d'eau est remplacée par
un gaz inerte, I'azote porté a 300°C sous une pression de 10 kg/cm®. Ce procédé permet
d'atteindre des températures de réticulation plus élevées que dans le procédé S.C.P.
Néanmoins, cette méthode présente un inconvénient, car I'énergie thermique entre le gaz et la
surface du cable s'avere moins bonne que lorsqu'on utilise la vapeur. Il faut réduire les
phénomenes de convection thermique en utilisant un flux de gaz. Certains auteurs montrent
[55] que le transfert de chaleur, de la surface a la couche interne du cable, dépend de
'épaisseur de I’isolant et de la vitesse du fluide. Ce procédé permet de réticuler une épaisseur
importante d'isolant presque aussi rapidement que dans le cas ou 1'on utilise la vapeur d'eau, si
'on dispose d'une vitesse de gaz convenable. L'utilisation du chauffage par gaz sous pression
¢limine le risque d'inclusion d'humidité dans l'isolant et du fait que le gaz est porté a haute
pression, le nombre et la grosseur des vacuoles diminuent sensiblement, ce qui est tres

important pour les cables MT et HT.

1.3.4.3. Réticulation par radiation

Le procédé, désigné sous les termes de «Radiant Curing Process (R.C.P)», utilise un
chauffage par infrarouge d'un gaz inerte (N, ou SF¢) sous pression, de sorte que la réticulation
se produise a une température voisine de 300°C, alors que dans le procédé S.C.P, la
température que I'on atteint pour scinder le péroxyde dépend de la pression de la vapeur et se
trouve limitée a 200°C environ par la tenue mécanique du tube de réticulation. Le
refroidissement s'opere ici par l'eau a une pression égale a celle du gaz inerte. Les vitesses de
réticulation du procédé sont supérieures a celles du procédé¢ S.C.P [60]. L'avantage de ce
procédé réside d'une part dans I'absence de vapeur qui a pour conséquence une diminution
importante du taux d'humidité et des microcavités (vacuoles) dans 1'isolation ; d'autre part, le
chauffage et la pressurisation étant indépendants, la température et la pression peuvent étre

réglées séparément.

1.3.4.4. Réticulation aux ultrasons

L'idée de base de la méthode est de réduire le temps de réticulation en utilisant un

chauffage par mise en vibration du milieu. Elle met a profit les propriétés viscoélastiques du
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polyéthyléne conduisant, comme dans la plupart des polymeres, a la production de chaleur
lorsque ce matériau est soumis a des vibrations dynamiques telles que les ondes sonores ou
ultrasonores. On utilise 1'eau comme milieu d'irradiation de sorte que l'onde sonore est
transmise en quasi-totalité. Les fréquences utilisées sont comprises entre 400 et 500 kHz.
Cependant si I’on ne met en ceuvre que les ultrasons comme moyen de chauffage, la
température est plus importante prés du conducteur et la réticulation se trouve plus compléte
au centre ; c’est pourquoi, pour la partie extérieure du cable, on est conduit a adjoindre un
chauffage classique par vapeur d’eau. Les avantages de ce procédé sont doubles : d’une part
la longueur du tube de réticulation peut étre réduite de moitié, d’autre part la vitesse de
production peut étre augmentée d’un facteur de 1,5 par rapport au procédé¢ S.C.P. Dans ce

procédé, la taille des cavités est comprise entre 1 et 15 um [55].

1.3.4.5. Procédé de réticulation SIOPLAS

La technique de réticulation au silane est la plus récente des méthodes utilisées. Elle a été
introduite par Dow Corning a la fin des années soixante [61], en utilisant des
organofonctionnels silanes non saturés (généralement vinyltrimethoxysilane). C’est
uniquement en 1970 que cette technologie a été utilisée dans la fabrication des cables. Ce
procédé se distingue totalement des précédents car il ne fait pas intervenir la décomposition
d'un péroxyde. Ici, une premicre réaction chimique a pour effet de greffer des groupes
polyfonctionnels du type organosilanes (dérivé organique du silicium) sur la chaine du
polyéthyléne. Dans une deuxiéme réaction, les pontages sont établis aprés condensation de
groupes alkoxy. La caractéristique de ce procédé est telle qu'aprés la premicre étape,
l'isolation est toujours thermoplastique et peut étre extrudée sur un conducteur. L'extrusion sur
le conducteur est réalisée a partir d'une ligne classique alimentée par le mélange suivant: d'une
part des granulés de polyéthyléne greffés, du silicone et de l'initiateur de greffage, d'autre part
des granulés formés par le mélange de polyéthyléne, d'antioxydant et d'un catalyseur. Les
pontages entre chaines de polyéthyléne se font lors d'une opération ultérieure. Le cable est
mis sur le touret apres extrusion et stocké dans un lieu humide a la pression atmosphérique ou
immergé dans 1'eau chaude a environ 90°C. La durée de réticulation dépend de 1'épaisseur de
l'isolant; elle est de 1 a 4 heures pour les cables B.T [22]. La réticulation en une seule étape
(procédure MONOSIL) est comparable a la précédente, mais les réactions de greffage et de
pontage sont faites en une seule phase a chaud. La teneur en humidit¢ dans I'isolant
(20 a 200 ppm en masse) est inférieure a celle obtenue par la réticulation par les péroxydes en
phase vapeur car la réticulation par les silanes s'effectue a une température inférieure a 100°C
ou l'eau est moins soluble dans le polyéthyléne. Le polyéthyléne réticulé au silane est

dénommé PRS.
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1.3.5 Avantages du PRC sur le PE

Dans l'optique des usages ¢€lectriques, le PE est apprécié¢ pour sa légereté, sa stabilité

chimique, sa bonne résistance a 1'ozone, sa flexibilité, son absence de fragilité aux basses

températures et ses grandes qualités diélectriques dans la gamme des matieres plastiques

connues. Néanmoins, il est a noter quelques points faibles :

1.

Une température de ramollissement pateux suivie de fusion, relativement basse, ce qui lui

confére une mauvaise tenue en cas de court-circuit du cable a isoler.

Sous l'effet d'une contrainte mécanique, une tendance a fluer lentement et d'autant plus

que la température s'éléve, pour s'écouler franchement au dessus de 120°C.

Une médiocre résistance a l'action de 1'oxygene de 1'air, au vieillissement thermique et aux
rayons UV. Ces inconvénients sont toutefois efficacement atténués par l'incorporation

d'antioxydants et de noirs de carbone.

. L'aptitude a se fissurer au contact de certaines matic€res organiques telles que les liquides

détergents.

La réticulation du Polyéthyléne a pour conséquence les principaux avantages suivants :

La réticulation confére au PEbd des propriétés mécaniques améliorées et en particulier
une meilleure résistance au fluage (déformation a chaud). Celles-ci peuvent également
étre améliorées par l'incorporation de charges renfor¢antes au polymeére. Le produit obtenu
est un thermoplastique. Sa tenue au vieillissement thermique est améliorée par rapport a
celle du PEbd [6].

La réticulation fait disparaitre complétement la tendance qu'avait la résine a se fissurer au
contact d'atmospheres agressives du type oxydant.

Le PRC posséde une meilleure résistance a la fissuration sous l'effet de contraintes
mécaniques extérieures.

Du fait de la réticulation, la température d'utilisation a la corde est de 90°C et la
température tolérée en court-circuit est de 250°C [6].

Le PRC chargé de noirs de carbone appropriés ne propage la flamme que difficilement.
Les propriétés thermiques et électriques du PRC ne sont pas trés différentes de celles du
PE. Il semblerait méme quun PRC résiste mieux a la propagation des arborescences

¢lectriques qu'un PE [6].
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Les principaux avantages du PRC sur le PE sont résumés dans le tableau I.3.

Tableau 1.3. Principaux avantages du PRC sur le PE [62].

PEbd PRC
Structure ramifiée réticulée
Densité 0,91 - 0,93 0,91 - 0,93

Taux de cristallinité

55% - 70 %

55% - 70 %

Température de fusion 110 - 120°C 120 - 135°C
Température de transition vitreuse Env -110°C Env -110°C
Température max de service 70°C 90°C
Température tolérée en surcharge 90°C 130°C
Température tolérée en court- circuit 150°C 250°C
Permittivit¢ a 1 MHz 22 - 24 22 - 24
Résistivité (Q cm) >10'° > 10'°
Résistance a la traction (kg/mm?) L5 - 2,0 L8 - 3,0
Allongement a la rupture (%) 300 - 700 300 - 700
Rigidité diélectrique (kV/mm) 30 - 50 30 - 50
Facteur de dissipation di¢lectrique <0,0005 < 0,0005
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1.3.6. Inconvénients du PRC

Bien que la rigidité diélectrique de la résine de base soit supérieure a 800 kV/mm, la
rigidité di¢lectrique pratique liée aux conditions de fabrication a limité le champ moyen des
cables d’énergie a 4 kV/mm. Les principaux défauts responsables des valeurs relativement
basses de la rigidité sont classées en deux catégories : ceux qui conduisent a accroitre le
champ électrique dans des régions ponctuelles de I’isolation, et ceux qui conduisent a une
faiblesse di¢lectrique locale. Parmi les premiers, on peut citer les défauts tels que des
protubérances des écrans semi-conducteurs et des inclusions conductrices dans 1’isolant.
Parmi les deuxiémes, des inclusions ionisables, gazeuses ou liquides, créées principalement
par une mauvaise dispersion des agents de réticulations dans le PE et par une exécution

incorrecte des opérations d’extrusion et de réticulation.

On a pu constater en effet que la morphologie de I’isolation en PRC comportait des
cavités ayant pour origine la pénétration d’eau et la présence de produits de décomposition du
péroxyde, de telle sorte que, au sein du matériau existe un réseau de défauts. A titre
documentaire, nous reproduisons les données de B. Yoda et K. Muraki [58], qui ont remarqué
une distribution radiale du nombre de cavités dans le cas de I’isolation PRC d’un céble dont la
tension de service est de 154 kV. L’observation des cavités est faite au microscope sur des
échantillons de 0,2 mm d’épaisseur. La taille de ces défauts est comprise entre 3 et 4 um. On
constate que le nombre maximum de cavités est situé aux trois quarts de 1’épaisseur de

I’isolation en partant du conducteur.

Les divers procédés de fabrication décrits plus haut (§ 1.3.4) ont plus ou moins de
propension a créer des microcavités dans 1’isolation des cables. Le cas le plus défavorable est
celui du procédé S.C.P ou ’on utilise de la vapeur d’eau comme moyen de chauffage et de
I’eau pour le refroidissement. La taille de ces cavités varie de 1 a 20 pm, leur nombre étant de
’ordre de 10° par m® [59]. Le procédé de réticulation en gaz inerte chauffé est celui ou le
nombre de défauts semble étre le moins important. Néanmoins on estime [59] qu’ils ne
peuvent complétement disparaitre, méme par un dégazage des granulés d’origine, et le
minimum observé pour ces cavités reste de I’ordre de 10" par m’. La méthode R.C.P, ou la
quantité d’eau en présence provient essentiellement du refroidissement par I’eau, produit aussi
un nombre de microcavités inférieur a celui qu’entraine le procédé S.C. P. Leur taille est
voisine du micron mais quelques unes dépassent 5 microns. A titre de comparaison,
S. Nagazaki et al. [60] donnent le pourcentage en poids d’eau contenue dans I’isolation pour
les procédés S.C.P et R.C.P : les valeurs obtenues sont respectivement de 0,204 % et 0,031 %.

Enfin dans le procédé¢ par I’utrasons, la taille des cavités est comprise entre 1 et 5 pm.
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Le polyéthyléne réticulé chimiquement connait actuellement un grand développement,
et devant I’importance croissante de I'utilisation du PRC en tant qu’isolation d’une nouvelle
génération de cables et compte tenu de la présence de défauts, facteur décidant de la tenue de
I’isolant, il est trés important que le mélange polymere-antioxydant-péroxyde utilisé soit le
plus pur possible et que les conditions technologiques de réalisation du cable, extrusion et
refroidissement, soient bien définies et controlées de maniére a éviter la formation de

vacuoles et de fissures qui pourraient nuire a la qualité du cable.
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Chapitre 97

VIEILLISSEMENT
THERMIQUE DES
MATERIAUX POLYMERES

E chapitre est consacré au vieillissement des matériaux polyméres et a la

méthodologie d’essai et de prévision des durées de vie dans les conditions

d’utilisation. On peut appeler vieillissement toute altération lente et irréversible
(dans les conditions d’utilisation), d’une ou plusieurs propriétés du matériau considéré [1,2].
Cette évolution peut résulter de modifications de la structure des macromolécules qui assurent
sa cohésion mécanique, de sa composition chimique ou de sa morphologie. Le vieillissement
pose bien entendu des problémes lorsqu’il se traduit par une altération des propriétés
fonctionnelles comme 1’aspect, la résistance mécanique, ou des propriétés plus spécifiques de
’utilisation (isolation électrique, perméabilité gazeuse ou liquide,...etc). Le phénomene de
vieillissement des matériaux polymeres et ses répercussions sur la fiabilité des systémes
d’isolation, en I’occurrence les cables électriques ont fait et continuent de faire 1’objet de

nombreuses investigations [3-17].
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11.1 ASPECTS THEORIQUES DU VIEILLISSEMENT

Dans le domaine du vieillissement, trois questions récurrentes se posent toujours :

- pourquoi le matériau polymere exposé aux conditions de service et de 1I’environnement
est- il défaillant, c’est - a - dire pourquoi ses propriétés d’usage se dégradent-elles avec
le temps ?

- Comment peut-on espérer le stabiliser pour augmenter sa durée de vie ?

- Quelle est la durée pendant laquelle le matériau pourra étre utilisé, quelle sera sa
durabilité ?

On peut représenter le matériau polymeére exposé a I’environnement et aux conditions de
service par un systéme sur lequel sont appliquées de multiples contraintes, diélectriques,
mécaniques, thermiques,...etc. L’évolution des propriétés est le résultat d’'une modification de
la structure chimique des macromolécules. Cette modification présente plusieurs aspects : soit
une fonctionnalisation des macromolécules, soit un changement de fonctionnalité soit des
coupures du squelette, soit enfin des réticulations. C’est I’ensemble de ces modifications qui
provoque a terme la dégradation des propriétés macroscopiques.

Les études qui ont été faites de manicre rationnelle plutdt qu’empirique montrent qu’il
existe une conjugaison entre les différents facteurs, et finalement le vieillissement apparait
comme une compétition entre différents processus, électriques, thermiques,
photochimiques,...etc. Il est alors nécessaire d’identifier les événements chimiques qui
interviennent sur les chaines macromoléculaires et qui sont responsables de la dégradation
des propriétés [18].

La dégradation des polymeres correspond a une limitation importante de la variété de
leurs applications et la notion de durabilité a d étre introduite pour adapter au mieux les
caractéristiques du matériau polymere a celles requises pour ses applications.

Dans le domaine de I’isolation électrique, la contrainte thermique constitue une
contrainte séveére de service pouvant affecter sérieusement les propriétés du matériau
polymeére en les dégradant et réduisant ainsi la durée de vie des cables électriques. On traitera
ici le vieillissement thermique des polymeéres ainsi que les mécanismes conduisant a leur
dégradation.

11.2 VIEILLISSEMNT THERMIQUE

On appelle vieillissement thermique toute altération lente et irréversible des propriétés
d’un matériau, résultant de son instabilité propre ou d’effet de I’environnement et qui ne fait
intervenir que le matériau, I’atmosphere et la température [19]. Le vieillissement thermique
est caractérisé par des mécanismes complexes faisant intervenir des phénomeénes purement
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physiques (migration de plastifiants, évolution de la morphologie, dégazage) ou des
phénomenes chimiques parmi lesquels I’oxydation par I’oxygeéne atmosphérique, qui joue
souvent un réle prépondérant [20,21].

11.2.1 Vieillissement physique

Le terme vieillissement physique englobe tous les processus conduisant a une altération
irréversible des propriétés du matériau sans qu'il y ait modification de la structure chimique
des macromolécules et autres constituants du matériau [19,22, 23]. Le vieillissement physique
peut résulter :

- de modifications de la configuration spatiale des macromolécules (cristallisation,...);
- de phénomenes de surface (fissuration en milieu tensioactif);

- de phénomenes de transport (pénétration de solvants, migration d'adjuvants).

On distingue deux grandes catégories de phénomeénes selon qu'ils impliquent ou non un
transfert de masse, c'est-a-dire un transport de petites molécules du matériau vers
l'environnement (perte d'adjuvants) ou de l'environnement vers le matériau

(absorption de solvants).
11.2.1.1 Vieillissement physique par transfert de masse

Les phénoménes de transfert de masse font essentiellement appel aux notions de
solubilité, de diffusion et de plastification. Le transfert peut s’opérer dans les deux sens

comme il est illustré a la figure I1.1.

Absorption

1

—  — —_
W

O O
T~ N — OO ¢ \—JO\—/\/

Polymere Petites molecules Migration Polymere

Figure 11.1. Schématisation des phénomeénes de transfert de masse.
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Le nombre de petites molécules susceptibles de s’installer dans le réseau
macromoléculaire, ¢’est -a- dire leur solubilité dans le polymeére, dépend du nombre de sites
(accessibles) portés par les macromolécules, capables d’établir des interactions avec elles et
donc les retenir. Ces interactions sont essentiellement déterminées par la polarité électrique
des groupes en présence. C’est pourquoi les polymeres peu polaires (PE, PRC) ont peu ou pas
d’affinités avec la majorité des solvants. Les phénomeénes de transfert de masse peuvent étre
appréhendés quantitativement dans le domaine de la pratique par des mesures gravimétriques
(figure 11.2).

Masse

Perte d’adjuvants

¢ Absorption de solvant

v

Temps

Figure 11.2. Allure des courbes de variation de masse dans les deux sens de transfert [22].

L’intérét des méthodes gravimétriques réside dans leur simplicité et leur précision
¢élevée (précision relative: couramment 10™). D’autres méthodes, en particulier

spectrométriques et chromatographiques, peuvent alors étre mises en ceuvre.

i) Pénétration de solvants

Si une espece de faible masse moléculaire (vapeur, liquide) se rencontre dans
I’environnement et présente une solubilité non nulle, on constate qu’elle va pénétrer dans le

polymeére en provoquant des effets indésirables dés que la concentration devient importante.
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Le solvant le plus courant dans I’environnement est évidemment 1’eau, qui peut poser des
problémes parce que les matériaux ne sont pas totalement hydrophobes [24]. Le solvant
péneétre dans le polymere selon une loi de diffusion qui peut varier avec le cas étudi¢. Deux
cas se présentent :

- Le solvant n’induit pas de modification de la structure du polymere : sa concentration
tend vers une limite correspondant a la saturation (limite de la solubilité), qui dépend,
dans le cas d’un environnement gazeux, de la pression partielle du solvant dans
I’atmospheére.

- Le solvant induit une modification de la structure du polymeére ou de sa morphologie
(fissuration liée a un gonflement différentiel) : dans ce cas, on peut observer une

variation continue de la concentration en solvant.

La pénétration du solvant dans un polymeére est influencée par les facteurs suivants :

e la structure chimique du motif structural élémentaire :

C’est elle qui détermine essentiellement I'affinité du polymeére pour le solvant considéré.
A la limite, le solvant peut dissoudre totalement le polymere (s’il est linéaire). Des
considérations de thermodynamique permettent de prévoir 1’affinité d’un polymere pour un

solvant d’apres le coefficient d’interaction polymere solvant Xgp [22] :

Xsp= Vs (8s — 8p)* / RT + X, (FLORY- HUGGINS) (IL.1)
Ou
Vs : volume molaire du solvant
R : constante des gaz parfaits
T : température absolue
ds : parametre de solubilité du solvant
Op : parametre de solubilité du polymere
X, : terme de correction entropique (négligeable si les interactions polymeére solvant
sont faibles).
L’affinité est d’autant plus faible que Xgp est fort. A titre indicatif, le paramétre de
solubilité de 1’eau (8s) est de 23,2 (cal/em®) ? et celui du polyéthyléne (3p) est de 7.9
(cal /em®)"? [25].

e la morphologie :

Les zones cristallines peuvent étre considérées comme imperméables. La solubilité
globale décroit donc avec le taux de cristallinité. Dans les polymeéres amorphes, 1’état de
gélification, qui détermine la compacité du réseau macromoléculaire, joue également un role

important.

41



Chapitre 11 Vieillissement thermique des matériaux polyméres

e e taux de réticulation :

La pénétration de solvants est d'autant plus aisée que le taux de réticulation est faible,
sauf si la réticulation fait apparaitre de nouveaux groupes fonctionnels ayant une affinité
¢levée pour le solvant. Notons que dans les réseaux tridimensionnels (PRC), ce sont les zones
les moins réticulées qui constituent les sites d’accueil plus ou moins favorables pour un
éventuel diffusant. Autrement dit, la distribution de ce dernier au sein du réseau sera
hétérogene, ce qui peut influencer le comportement a long terme. La pénétration du solvant a
pour conséquence la plastification qui se traduit par une modification du comportement
mécanique du matériau a savoir la diminution du module d'élasticité et de la contrainte a la
rupture ainsi qu’une augmentation de l'allongement a la rupture. Une autre conséquence de la
plastification est la diminution de la température de transition vitreuse T, ; en effet dans le
cas de I’eau, on estime que 1 % d’eau diminue la T, de I’ordre de 10 a 20°C (ramollissement

du polymeére en déplacant sa T, vers le bas) [24].

ii) Perte d'adjuvants

La perte d'adjuvants résulte de la migration de ces derniers hors des matériaux. Dans
tous les cas, le départ de l'adjuvant se traduit par la perte des propriétés qu'il était censé
apporter au polymeére. La migration d’adjuvants se produit par les surfaces, la quantité est
proportionnelle au volume et par conséquent, la vitesse moyenne de diminution de la
concentration en adjuvant est une fonction décroissante de ’épaisseur [22]. En d’autres
termes, le coeur de 1’échantillon sert de réservoir alimentant les zones superficielles en
adjuvant. Dans le cas ou I’adjuvant est un stabilisant, la diffusion n’est pas nécessairement un
inconvénient, elle peut devenir un avantage, car le stabilisant est consommé par la réaction
dans les zones superficielles, mais le cceur alimente en continu celles-ci jusqu’a la disparition
de la totalité du stabilisant initialement présent dans le matériau. Dans le cas d’un stabilisant
non diffusant, la consommation sera totale dans les zones superficielles qui se trouveront a
terme non protégées et pourront se dégrader fortement, alors que la majeure partie du
stabilisant restera inutilisée dans les zones internes. Les praticiens ont, depuis longtemps,
remarqué que certains stabilisants, en particulier anti-UltraViolet (UV), dont D’efficacité
devrait, en fait, dépendre peu de la matrice, ont des performances beaucoup plus
spectaculaires dans les polyoléfines (PE, PRC) que dans des polymeéres plus polaires
(par exemple PVC). Ce phénomeéne peut €tre expliqué, au moins en partie, par le fait que, peu
solubles dans les matrices hydrocarbonées, ces stabilisants ont une nette tendance a exsuder
hors de ces polymeres, ce qui n’est pas le cas pour les matrices polaires. On peut distinguer

trois mécanismes principaux :

42



Chapitre 11 Vieillissement thermique des matériaux polyméres

e [|’évaporation

C’est le cas le plus fréquemment rencontré dans les applications électriques
(isolation des cables). Les molécules du plastifiant se trouvant a la surface peuvent donc
passer dans I’atmosphere, d’ou I’existence d’un gradient de concentration dans 1’épaisseur du
matériau. L’apparition de ce gradient entraine la diffusion du plastifiant du cceur vers la
surface. Le mécanisme entraine la disparition progressive du plastifiant. Lorsque les adjuvants
sont de petites molécules, ils sont susceptibles de s’évaporer et de migrer rapidement hors du
polymeére. La capacité d’évaporation du plastifiant est intimement liée au poids moléculaire de

ce dernier [26].

La solubilité des adjuvants dans les polymeres constitue un facteur important. En effet,
les anti-oxygenes (anti-oxydants) sont entiérement solubles dans le polyéthylene a 1’¢état
liquide (fondu), mais leur limite de solubilité a 1’état solide, est nettement inférieure a 0,2 %,
il y a donc séparation de phase, I’exces d’anti-oxygeéne exsude a la surface du matériau ou il

s’évapore.

La masse molaire de I’adjuvant joue également un role majeur dans le phénomene de
I’évaporation. La vitesse de migration et d’évaporation augmente lorsque la masse molaire
diminue. La vitesse de perte de plastifiant dépend essentiellement de 1’épaisseur du matériau
(la vitesse est inversement proportionnelle a [D’épaisseur), de la température
(la vitesse augmente quand la température augmente), du confinement de 1’atmosphere

(la vitesse augmente quand le confinement diminue), et de la structure du plastifiant.

Le probléme de migration et d’évaporation des adjuvants se pose essentiellement pour
les polyoléfines (faible solubilité) dont fait partie le polyéthyléne réticulé chimiquement, et
pour les polyméres mis en ceuvre a température élevée. Le phénomeéne d’évaporation se
manifeste dans la dégradation des polymeéres utilisés dans 1’isolation des cables et se traduit
par une perte de masse [22,27,28] et une chute brutale et considérable des propriétés

mécaniques du matériau polymere [29-32].
e [ ’extraction

Les phénomenes d’extraction sont a prendre en compte dans le cas de contact entre un
polymere et un milieu liquide. Ici, c’est la stabilit¢ de 1’adjuvant dans le liquide qui est
susceptible de jouer le role le plus important et qui sera en tous cas le premier paramétre a

prendre en compte lors du choix du matériau [19,33].
e [’exsudation

L’exsudation n’est autre que le résultat d’une évolution vers 1’équilibre. Dans certains
cas, le mélange (polymeére + adjuvant) peut étre déstabilisé¢ par un corps tiers provenant de

I’environnement [19, 33].
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Les effets les plus importants de la migration des adjuvants se situent au plan mécanique.
Ils sont a I’opposé de ceux observés en cas de pénétration de solvants et se traduisent dans le
cas de plastifiants par [22] :

- une augmentation du module d’¢élasticité (Young) et des contraintes au seuil et a la

rupture ;
- diminution de I’allongement a la rupture ;
- augmentation de la température de transition vitreuse.

Dans le cas de stabilisants, c'est la stabilité chimique qui diminuera. Dans de nombreux

cas, la stabilité globale est gouvernée par la résistance a la migration des adjuvants.

Les propriétés de surface: aspect, résistance électrique superficielle, adhésivité,
pourront étre modifiées par une exsudation du plastifiant : ce dernier migre vers la surface
mais, peu volatil, forme un film liquide sur celle-ci [22]. Les isolants de cables électriques,
souples a I’origine, se rigidifient avec le temps en allant jusqu’a la fissuration suite a la perte
de plastifiants.

11.2.1.2 Vieillissement physique sans transfert de masse

i) Fissuration sous contrainte en milieu tensioactif

En milieu tensioactif, les polymeres et plus particuliecrement le polyéthyléne sont le
siége de fissurations dans les zones les plus contraintes et cela aprés un temps pouvant varier
entre quelques minutes et quelques jours, selon les conditions et la qualité des polyméres. Le
phénomene de fissuration est li¢ au développement de forces de tension superficielles a
l'interface polymeére-liquide. Il dépend de plusieurs paramétres a savoir la contrainte
mécanique (la durée de vie augmente lorsque la contrainte diminue), la température et la
tensio-activité du liquide dont la viscosité détermine la vitesse de pénétration dans les fissures.
Aux parameétres externes, s'ajoutent les parametres internes ; nous pouvons citer la structure
du polymere, la distribution des masses moléculaires et la morphologie du polymere
(distribution de tailles de cristallites et sphérolites) [22].

ii) Vieillissement physigue interne (évolution de la morphologie)

Le vieillissement physique interne est uniquement li¢ a des causes internes au matériau
(mobilité moléculaire), c'est-a-dire au fait que le matériau est, au terme de sa mise en ceuvre,
dans un état thermodynamiquement instable. Le vieillissement résulte alors d'une évolution

plus ou moins lente vers un état plus stable. Le vieillissement physique est donc li¢ a la
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mobilité moléculaire, on peut prévoir qu'il sera d'autant plus rapide que la température est
¢levée, et d'autant plus faible que I'histoire thermique en fin de mise en ceuvre aura permis au
matériau d'atteindre I'état de stabilité (refroidissements lents). Le vieillissent physique se
traduit par une augmentation de la compacité du réseau macromoléculaire, autrement dit par
une réduction du volume spécifique qui peut étre expliquée par le concept du volume libre
(volume disponible par les mouvements de segments de macromolécules). Il est un
phénomene auto-ralenti puisque la vitesse d’évolution est liée a la mobilité moléculaire, elle-
méme liée au volume libre qui diminue au cours du temps. Le vieillissement physique affecte
toutes les propriétés dépendant du volume libre et la mobilit¢é moléculaire. La masse
volumique augmente, le coefficient de dilatation diminue, le facteur de pertes dié¢lectriques
diminue [22,34]. Le vieillissement physique se traduit par le développement d’un pic
endothermique, dans la zone de la transition vitreuse, sur le thermogramme obtenu par
analyse enthalpique différentielle (AED). L’évolution de 1’aire de ce pic donne une image de
I’histoire de I’échantillon. On considére généralement qu’il s’agit d’un pic de relaxation des
contraintes internes induites par le vieillissement (la réticulation peut avoir le méme effet).
Certains auteurs [22] en donnent cependant une interprétation purement thermodynamique.
Le matériau perd de 1’énergie au cours de son vieillissement physique et récupére I’énergie

perdue dés qu’il est chauffé au-dessus de sa transition vitreuse.

iii) Chocs thermiques (variations de température)

Les chocs thermiques peuvent entrainer des ruptures mécaniques induites par dilatation
différentielle. Lorsque la température du milieu varie rapidement, un gradient de température
s'instaure dans 1'épaisseur du matériau d'ou dilatation différentielle de la zone superficielle -
zone interne. Dans le cas d'un choc thermique de grande amplitude, une seule excursion en
température peut entrainer la rupture. Dans le cas de cycles de plus faible amplitude, la

dégradation peut intervenir a terme, le matériau étant sollicité en fatigue.

11.2.2 Vieillissement chimigue

On appelle vieillissement chimique tout phénomene impliquant une modification
chimique du matériau (polymeére ou ses adjuvants) sous l'influence de l'environnement. Dans
la pratique, le vieillissement chimique se superpose souvent a un vieillissement physique
et les deux phénomenes s’interférent [22]. Les principaux types de réactions intervenant lors
du vieillissement chimique sont les suivants :

- Coupure de chaines statistiques ;
- Dépolymérisation ;
- Réticulation ;

- Oxydation.
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i) Coupure de chaines statistigues

Les coupures de chaines statistiques se produisent sur des sites distribués de maniere
aléatoire dans le réseau macromoléculaire. Une grande variété de mécanismes chimiques peut
étre la cause de coupure statistique des chaines. On peut citer la thermolyse, coupure f3,
I'hydrolyse, et la radiolyse [33]. Les coupures de chaines peuvent étre schématisées de la

maniére suivante (figure 11.3) :

(a) polymere linéaire

| ’\’\—I/\'/ _
. \ ""l\ . 1
(b) Polymere tridimensionnel

Figure 11.3. Coupures de chaines statistiques

Il est généralement admis que la dégradation d’un polymére commence toujours par une
rupture de liaison (scission primaire). Cette coupure résulte d’un apport d’énergie
(chimique, mécaniques, photo- ou radiochimique, thermique) a la macromolécule ; lorsque
cette énergie est concentrée sur une liaison et qu’elle est supérieure a 1’énergie de liaison, la
rupture est effective. Dans la majorité des cas, la position, dans la chaine, de la liaison rompue,
est aléatoire ; il peut cependant en étre différemment comme, par exemple, avec la
dégradation thermique qui succede a la rupture d’une premiére liaison dans une chaine
[35, 36]. Le mécanisme de coupure de chaines statistiques dans les polyméres fait intervenir
la notion de stabilit¢ thermique. En effet, il existe une corrélation entre I’énergie de
dissociation des liaisons et la stabilité thermique des polymeéres (la stabilité¢ étant déterminée
par la liaison la plus faible). L énergie de la liaison la plus faible détermine donc dans une
large mesure la stabilité globale qui peut €tre exprimée par la température de demie vie Ty,

ou mieux, la température de début de dégradation déterminée selon un critére conventionnel.
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Les coupures de chaines statistiques conduisent & des macrofragments non volatils dans
le cas du polyéthyléne. Sur le plan de la structure, ces coupures de chaines provoquent une
diminution de la longueur moyenne des chaines donc une diminution de la masse moléculaire
moyenne dans le cas des polymeéres linéaires, et une diminution du taux de réticulation
(densité¢ en ponts du réseau) et donc une augmentation de la masse moléculaire critique
moyenne dans le cas des polymeéres tridimensionnels (PRC). Les propriétés physiques telles
que les propriétés optiques, ¢élastiques et thermiques sont trés peu affectées par les coupures
de chaines statistiques. Cependant, les coupures de chaines affectent considérablement les

propriétés mécaniques car elles sont responsables de fragilisation du matériau [22].

ii) Dépolymérisation

La dépolymérisation est un cas particulier de la réaction de coupure de chaines. Une
coupure de chaine crée un site actif qui déstabilise la liaison monomeére voisine et entraine
I'élimination séquentielle de molécules de monomere. La dépolymérisation est donc 1'inverse
de la polymérisation, elle est d'autant plus facile que [I'énergie de liaison
monomeére-monomere est faible [22]. La dépolymérisation peut étre schématisée comme suit
(figure 11.4) :

A-A-A-A-AT 5 A-A-AA A
soit —(A)n-A — > —(A)-A +A
C(Aa-A oy —(Aaa-A tA

etc.

Figure 11.4. Schéma de dépolymérisation des polymeres.

La dépolymérisation intervient de fagon plus ou moins importante dans les divers types
de dégradation. Les phénoménes mis en jeu et les relations qui les régissent présentent une
trés grande analogie avec ceux relatifs aux polymérisations. Plusieurs réactions interviennent
dans le mécanisme de dépolymérisation; nous les énumérons selon leur ordre de
déroulement : amorgage, dépropagation, transfert et terminaison [37-42]. Quelques grandeurs
caractéristiques de la dégradation thermique du polyéthyléne rapportées par H. Sawada [42] et
S. Stivala [43] sont données dans le tableau II.1 :

47



Chapitre 11 Vieillissement thermique des matériaux polyméres

Tableau I1.1. Grandeurs caractéristiques de la dégradation thermique du polyéthyléne.

Polymére Monomére (%) | Volatilisation (% mn™) Tq(°O) T (°C)
(a) (b) (c) (d)
Polyéthyléne 0,03 0,004 400 415

(a) pourcentage en masse de monomere formé lors de la dépolymérisation thermique a
300 — 350°C dans le vide ; (b) vitesse de volatilisation du polymére a 350°C (% mn™) ;
(c) température de décomposition ; (d) température de demie vie T;;, (le polymére perd

50% de son poids en 30 minutes).
La température de demie vie est donnée par la relation empirique suivante [35] :
Ti,=1,6 E+ 140 (I1.2)
Ou E est la valeur de 1’énergie de rupture, en kJ.mol™", pour la scission primaire.

Un acte de dépolymérisation conduit a I'élimination d'un fragment moléculaire
(monomere) et a une diminution tres faible et rapide de la masse moléculaire. Les coupures de
chaines statistiques conduisent donc a une diminution rapide de masse moléculaire sans
¢limination de fragments volatils, et les dépolymérisations ont, a vitesse de réaction égale, les
effets inverses. Notons que les deux processus peuvent coexister dans le cas du vieillissement

thermochimique.

iii) Réticulation

La réticulation est la réaction conduisant a la formation de ponts covalents entre les
segments de chaines voisines. La réticulation du polyéthyléne s’accompagne, le plus souvent,
par la génération de radicaux libres dans la masse du polymere. Ceux-ci peuvent induire la
formation de radicaux sur la chaine par arrachement d’hydrogéne ou par addition sur des
instaurations résiduelles et conduire au pontage par recombinaison inter-macromoléculaire.
Dans le cas des polyméres linéaires de taux de réticulation modérés
(schématisés par le premier stade de la réaction sur la figure I1.5.a), la réticulation se traduit
par l'apparition de chaines plus ramifi¢es et de masse moléculaire plus élevée que les chaines
initiales. Le polymere perd partiellement sa solubilit¢ dans les polymeéres de taux de

réticulation élevés (schématisés par le second stade de la réaction sur la figure I1.5.b).
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(b) Polymere tridimensionnel.

Figure 11.5. Réticulation.

Dans le cas des polyméres tridimensionnels, la réticulation se traduit par une
augmentation de la concentration en nceuds de réseau (diminution de la masse moyenne). Elle
s’accompagne d’une diminution du taux de gonflement et une augmentation de la température
de transition vitreuse Ty et du module d'¢lasticité [22]. Les propriétés physiques du matériau
sont peu affectées a part la solubilité qui diminue. Au plan des propriétés mécaniques, la
réticulation conduit & une augmentation du module d'¢élasticité (figure I1.6), de la contrainte a

la rupture et de la température de ramollissement.

A ——  PE initial

---- Apres radio-réticulation intense

Module d’élasticité E

[
»

120°C Température

Figure 11.6. Module d’¢lasticité du polyéthyléne [22].
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Dans le cas de polymeéres initialement linéaires, une réticulation modérée peut
¢galement conduire a une augmentation de l'allongement a la rupture. Dans le cas réel de
vieillissement, la réticulation est pratiquement toujours accompagnée de coupures de chaines.
En effet, le polyéthylene (PE) et de nombreux polyméres tridimensionnels
(en I'occurrence le PRC), peuvent subir simultanément des coupures de chaines et une
réticulation dans le cas du vieillissement thermique. Leurs propriétés évoluent alors en
fonction de la part prise par chacun des processus [22]. La caractérisation du processus de
réticulation dans le cas des polymeres tridimensionnels se fait en mesurant leur taux de

réticulation ou les grandeurs physiques qui leur sont liées (Ty).

iv) Oxydation

Les matériaux polymeres sont, bien entendu, le plus souvent utilisés dans notre milieu
naturel qui est le milieu atmosphérique, ils sont donc en contact avec 1’oxygéne. Leur
caractére organique et la nature des agressions qu’ils subissent, photo ou radiochimique,
thermique, font par ailleurs qu’ils soient le siége de processus radicalaires
(faisant intervenir des radicaux libres). Or, les radicaux libres ont la propriété de réagir tres
rapidement avec 1’oxygeéne, d’ou I’importance des processus d’oxydation dans le
vieillissement. L'oxydation est une réaction en chaine amorcée par la rupture d'une liaison en
radicaux libres. Elle se traduit par 'accumulation de groupes tels que -OH et >C=0. Bien que
I’oxydation thermique concerne de nombreux polymeéres, le cas des polyoléfines dont fait
partie le PRC est particuliérement important. L’oxydation directe par 1’oxygene est un
processus radicalaire en chaine qui, en plus des étapes classiques (amorgage, propagation,...
etc), en comprend d’autres qui lui sont particuliéres : étape de conversion des radicaux
radicalaires qui est consommatrice d’oxygene et correspond a une stabilisation, cette étape est
dite de branchement. Les étapes (réactions) gouvernant le mécanisme d’oxydation sont

données par le modele standard (figure I1.7) suivant [22,35] :
e Amorgage :

Agression

Polyméere —m«——» R’ (radicaux)
RH + O,b, ——» R+ HO,
e Conversion des radicaux :

R°" + O, — RO,
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e Propagation :
RO, + RH —— R’ + ROOH
RO, + RH —» R’ + Produits
e Décomposition des hydropéroxydes et ramification des chaines :
ROOH — f(RO'+ HO' ) + (1-) (RO + H,0)
RO + RH —— R + ROH
HOO + RH — R + H,0

e Terminaison :

R® + R \
R* + ROzo —  produits inactifs

RO, + RO, _—"

Figure 11.7. Modele standard du mécanisme d’oxydation des polymeres.

La diffusion de I’oxygeéne dépend de la structure du polymeére ; elle est d’autant plus
facile que celle-ci est moins organisée. Dans les structures purement cristallines, 1’oxygéne ne
diffuse pas ; cela explique que la vitesse de dégradation oxydante est plus élevée dans les
zones amorphes que dans les zones semi-cristallines. La vitesse d’oxydation du polyéthyléne
est inversement proportionnelle a son degré de cristallinité [36]. La structure du polymeére
influence directement la chaine principale d’oxydation et en particulier la réaction de
propagation par arrachement d’hydrogeéne qui en est 1’étape la plus lente et qui gouverne donc,
pour une large part, la vitesse globale du processus. L’oxydabilité d’un polymere, quel que
soit le mode d’amorgage, dépend donc au premier plan de 1’arrachabilité des hydrogénes qu’il
comporte. De nombreuses études ont permis de préciser les relations entre la structure et ce
facteur, et de montrer qu’il existe une relation directe entre 1’énergie de liaison entre le
polymere et I’hydrogene, et la vitesse d’arrachement. Le mécanisme de la thermo-oxydation

du polyéthyléne est régi par les réactions suivantes (figure 11.8) [33] :
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TO

—CH,—CH,—CH,— + 0, ——* —CH,—CH—CH,— + HOO’
TO

—CH,— CH—CH,— + 0, ——» —CH,—CH—CH,—

T° O_O

—CH,—CH—CH,— + —CH,—CH, —— —CH,—CH—CH,— + — CH—CH,—

| |
0—0’ . 0O —OH
T

— CH,—~CH—CH,— —» —CH,—CH—CH,— + OH

O— OH o}
TO
—CH,— CH—CH; — — CH, — + H—C—CH— (rupture de chaine)
| |
o} 0
Aldéhyde
TO
— CH,—CH, — ‘CH —_— — oCH2 + CH, =CH— (rupture de chaine)
TO
—CH— —» —C — + H,O
| |
O —OH 0)
Cétone
TO

—CH— + —CH,—CH,— —» CH— + —CH,—CH—
| |
o) OH
alcool
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T
—CH,—CH—CH,— ——» —CH, —CH—CH,—
| |
0—0 0 —OH
TO
— CH, — CH —CH, — —— —CH,—C=0O0 + oCHz — (rupture de chaine)
| |
O — OH OH

Acide carboxylique

Figure 11.8. Réactions de thermo-oxydation du polyéthyléne.

La dégradation thermo-oxydante du PE et du PRC est largement dominée par des
coupures de chaines et la formation de groupes polaires tels que : cétones, aldéhyde, alcool et
acides. Les coupures de chaines entrainent la diminution de la viscosité du polymeére et les
groupes polaires favorisent la mobilité des porteurs de charges. L’oxydation a pour effet
d’introduire des dipdles ¢électriques dans les macromolécules provoquant ainsi une
augmentation du facteur de pertes diélectriques et une diminution de la rigidité diélectrique du
matériau polymere. D'autres conséquences peuvent étre induites lors du processus d'oxydation
des polyméres; nous pouvons citer l'apparition de bandes d'absorption diélectriques
(augmentation de pertes) et l'abaissement du seuil de température au-dela duquel la
dégradation démarre [22].

La cinétique d'oxydation est fréquemment caractérisée par la présence d'un temps
d'induction pendant lequel les propriétés évoluent peu. Ce temps d'induction augmente avec
les performances du systéme d'antioxydant [23]. La détection de I’oxydation s’effectue par
des essais physico-chimiques telle que la spectrométrie infrarouge a transformée de Fourier
(IRTF), qui permet d’identifier dans le PE et le PRC les groupes carbonyles (acides, cétones,
aldéhydes, alcool) [44]. La stabilité a I’oxydation des matériaux polymeres est évaluée par le
temps d’induction de 1I’oxydation (OIT) [45]. L’exposition du PRC a des températures élevées
conduit a la consommation de 1’antioxydant, ce qui conduit a 1’anticipation du temps de

commencement de I’oxydation.
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11.3. ENDURANCE THERMIQUE DES MATERIAUX POLYMERES

Il .3.1. Généralités

L’endurance thermique de matériaux isolants ¢électriques, c’est-a-dire leur
comportement lors d’une exposition prolongée a température ¢élevée a toujours été le centre
d’intérét des chercheurs dans le domaine de 1’isolation électrique [14,46-58]. En effet, une
classification des matériaux en classe de température fut établie en vue de connaitre leur tenue
thermique. Vers 1974, de nouvelles régles ont été établies sous 1’égide de la Commission
Electrotechnique Internationale (CEI) pour la détermination expérimentale de 1’endurance
thermique en remplacement de I’ancienne classification. Les méthodes d’essai d’endurance
thermique ont ét¢ développées et publi¢es dans les normes CEI 216 [59], CEI 611 [60] et
CEI 1026 [61].

La détermination de I’endurance thermique des matériaux repose sur des essais.
Néanmoins, I’expérience acquise en service a été prise en compte lors de 1’établissement des
principales régles. Définir I’endurance thermique d’un matériau signifie décrire 1’évolution de
son comportement a long terme sous 1’action de la température. La description de I’endurance
thermique d’un matériau est normalement effectuée par 1’établissement de réseaux de courbes
donnant la variation de propriétés en fonction du temps et pour différentes températures. On
en déduit des courbes de durée de vie, c’est-a-dire les relations qui lient la durée de vie a la
température. On peut enfin tirer de cette dernicre, en général moyennant une extrapolation, la

durée de vie correspondant a une température donnée, ou réciproquement, définir une

température maximale d’utilisation comparable avec une durée de vie préalablement fixée.

L’avantage des méthodes d’essais d’endurance thermique réside dans la facilité
d’examiner n’importe qu’elle propriété importante en service, dans des conditions de
températures, des durées et d’environnement choisies pour les essais d’endurance, qui
représentent de fagon pratique les conditions de service. Cependant, les essais conventionnels
de vieillissement thermique présentent deux points faibles : leur incapacité a évaluer les
mécanismes de base — modifications €lémentaires se produisant a 1’échelle moléculaire —
responsables du vieillissement observé et les temps importants nécessaires a 1’obtention des

résultats.

La complexité du vieillissement et certaines des limitations des essais conventionnels
d’endurance ont conduit a utiliser des techniques analytiques complémentaires basées sur des
essais physico-chimiques pour faciliter les investigations. Celles-ci ont été développées et
publiées aux sessions de 1982 et de 1988 de la CIGRE [52,62]. Une autre méthode reposant
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sur un principe dit processus de vieillissement égalisé « Equalised Ageing Process » est

également utilisée pour 1’étude de I’endurance thermique [63].

11.3.2. Principe de la détermination de I’endurance thermigue des isolants

La caractéristique du vieillissement ou la stabilit¢ a long terme des isolants solides doit
permettre de répondre a I'une des questions simples suivantes:
- Pendant quel temps t, peut-on maintenir un matériau isolant sous une contrainte Coy?
- Si l'on désire une durée de maintien ou durée de vie donnée ty, quelle contrainte maximale
sera autorisée?

Pour y répondre, il suffit de connaitre la relation contrainte-temps C=f (t) (figure 11.9)
[64]. La contrainte peut étre la température, la tension ou le champ électrique. Dans la

présente ¢tude, la contrainte est la température.

Temps

to

»
»

Contrainte

Co

Figure 11.9. Variation du temps de vieillissement en fonction de la contrainte appliquée.

Pratiquement, 1'établissement de cette relation passe assez souvent par la détermination
d’une relation de type de celle présentée a la figure 11.10 qui décrit les variations d'une
propriété du matériau en fonction du temps de vieillissement et ce pour diverses valeurs Cj,
C,,...C,, de la contrainte appliquée C. Si I'on se fixe une valeur de la propriété Py, choisie en
fonction des critéres d'emploi, on obtient la relation C (t) relative a la valeur de la propriété Py.
Il s'agit de ce qu'on a coutume d'appeler courbe de durée de vie ou d'endurance thermique. La
propriété peut €tre une propriété éElectrique (rigidité diélectrique, par exemple) ou une

propriété mécanique (résistance a la traction, par exemple).
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Les travaux relatifs a 1’endurance thermique des matériaux isolants solides ont pour
objet la mise au point de méthodes générales de détermination de leur stabilité. Le but de ces
essais est de simplifier les résultats et de les exploiter sous formes d’indices de températures
attribués aux matériaux pour leurs propriétés mécaniques d’une part et pour leurs propriétés

¢lectriques d’autre part [47].

En ce qui concerne les essais, on soumet les matériaux a ’action prolongée de la chaleur
puis on détermine 1’évolution d’une ou plusieurs de leurs propriétés en fonction du temps de
vieillissement, ce qui permet de tracer les caractéristiques P = f (t) (figure 11.10). Le choix
d’une valeur limite de la propriété Py permet de déterminer les temps pour lesquels cette
limite est atteinte ou durée de vie et ceci pour plusieurs températures de vieillissement. En

répétant les essais, on peut tracer la courbe d’endurance thermique t = £ (T) (figure I1.11) [65].

Propriété

»
>

t t t3 Temps

Figure 11.10. Variation de la propriété P en fonction du temps de vieillissement

pour différentes valeurs de C.

Généralement, on s’intéresse a 1’indice de température qui est, par définition, le nombre
égal a la température exprimée en degrés Celsius qui correspond, sur le graphique
d’endurance thermique, & un temps donné normalement égal a 20000 heures [55]. Certains
chercheurs font des essais trés accélérés (Very Acelerated Thermal Ageing) qui se font en un

temps de 500 heures au lieu de 5000 heures soit une division par 10 [64].
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Ln t;

—

t1

t

t3

Figure 11.11. Graphique d’endurance thermique.

Variation du logarithme de la durée de vie des polymeres
en fonction de I’inverse de la température.

11.3.3. Choix des températures de vieillissement

La CEI 216 [59] fixe un minimum de trois températures différant chacune de la plus
voisine de 20°C tel que le critére de dégradation soit atteint :
e Enun temps inférieur a 100 heures pour la température la plus élevée.

e En un temps inférieur a 5000 heures pour la température la plus basse.
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11.4. DUREE DE VIE ET FIABILITE DES SYSTEMES D’ISOLATION

La durée de vie est le temps nécessaire pour qu'une propriété techniquement importante
atteigne une valeur limite tel que le matériel puisse encore fonctionner de fagcon satisfaisante
[52]. La fiabilité d’un systéme ou d’un composant est la probabilité conditionnelle a un age
donné de remplir sa fonction, a I’intérieur des limites de performances spécifiées pour la
période de temps et sous des contraintes aux conditions de fonctionnement [66]. Pour ces

deux notions, de nombreux modeles ont été établis et développés.

11.4.1. Modeles de durée de vie

En service, les matériaux isolants ou les systémes d’isolation en I’occurrence les cables
d’énergie électrique sont sujets a de nombreuses contraintes: électrique, thermique,
mécanique, environnementales...etc., qui conduisent a leur vieillissement a long terme. Le
vieillissement des cables est généralement favorisé par les facteurs des processus de leur mise
en ceuvre (présence de défauts suite au type de processus choisi). De ce fait, la prise en
considération de ces contraintes et de ces facteurs de vieillissement dans 1’¢laboration des
modeles de durée de vie s’averent nécessaire.

11.4.2. Cas d’une seule contrainte

On considére que le cable est soumis seulement au champ électrique ou a la contrainte
thermique (température).

11.4.2.1. Modéle de puissance inverse

Le modéle de puissance inverse est, en général, le modele le plus fréquemment utilisé
dans les études de vieillissement électrique des isolants solides. Ce modéle est un modele
empirique introduit par Peek en 1929 [67]. 11 est donné par la relation suivante [68]:

t=kE™ (IL.3)

Ou

logt=logk—nlogE
Avec:
t: durée de vie
E: champ électrique appliqué
k: parametre a déterminer a partir des essais
n: coefficient d’endurance électrique a déterminer expérimentalement.

Afin de vérifier la validité de I’application du mode¢le, il faut tracer la courbe donnant E
en fonction de t en coordonnées bilogarithmiques. Si la courbe est une droite, le modele peut
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étre appliqué [68]. Des difficultés se présentent lors de 1’extrapolation des résultats a des
champs ¢électriques tres faibles. En effet, I’extrapolation de la droite de durée de vie conduit a
conclure que I’isolant claquera au bout d’un certain temps a champ nul. Pour tenir compte du
champ seuil, une autre forme de mod¢le de puissance inverse est donnée par [7]:

t= {E} (I1.4)

Ou:

t: durée de vie

E: champ électrique appliqué

Es: champ ¢€lectrique seuil

ts: durée de vie lorsque E = Eq

n: coefficient d’endurance en tension.

Une meilleure approximation est obtenue pour les faibles valeurs du champ électrique
mais la relation donne une durée de vie infinie quand la valeur du champ est nulle, ce qui est
en contradiction avec les données expérimentales. Ce modele est valable pour E > E;. Le
coefficient n constitue un critére d’évaluation de I’endurance en tension du matériau: plus sa
valeur est élevée, meilleur est 1’isolant [69]. Ce coefficient est compris entre 4 et 20 [70].

11.4.2.2. Modeéle exponentiel

Dans le cas du modele exponentiel, la relation entre le champ électrique appliqué et la
durée de vie est donnée par [68]:

t=Cexp(—KE) (I1.5)
Ou
logt=logC—k E

Avec:

t: durée de vie

E: champ électrique appliqué

C et k: constantes a déterminer expérimentalement.

Pour valider le modéle, il faut représenter la courbe donnant E en fonction de t en
coordonnées semi-logarithmiques (axe des ordonnées en échelle logarithmique). Si cette
courbe est une droite, I’hypothése d’utilisation du modéle est correcte [71]. En tenant compte
du champ seuil, une autre forme de ce modéele est donnée par [51]:
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t= EKZE exp|- K, (E -E,)] (IL6)

S

Avec:

t: durée de vie

E: champ électrique appliqué

Es: champ électrique de seuil

K, K;: constantes a déterminer expérimentalement.

Une meilleure approximation est obtenue quand le champ électrique appliqué est voisin
du champ seuil. Ce mode¢le est valable dans le cas ou E > Eg [51]. Aux champs ¢électriques
faibles (E < Ej), la contrainte thermique est responsable de la rupture diélectrique [14].

11.4.2.3. Modéle d’Arrhenius

En 1913, C. P. Steinmetz et B. G. Lamme publient une étude sur le vieillissement des
isolations électriques. A partir de 1921, Montsinger pratique des essais de vieillissement sur
des échantillons de papier imprégné d'huile minérale qui le conduisent a formuler en 1930 une
loi empirique exprimant la réduction de leur durée de vie pour un accroissement de 8°C de la
température [72]. En 1948, T.W. Dakin formule une expression de la durée de vie des isolants
soumis a la contrainte thermique qui est fondée sur la cinétique des réactions chimiques
représentant les phénoménes élémentaires prédominants de la dégradation. La vitesse de la
réaction chimique représentant le phénomene de dégradation des polymeres varie avec la
température de vieillissement T. L’expression de cette vitesse a été établie par Arrhenius, elle

est donnée par la relation suivante [19] :

V =V, exp(-E/KT) (IL7)

Avec:
E: énergie d'activation du phénomeéne, en J/mole.
K: constante de Boltzmann des gaz parfaits (8,314 J/mole K).
Vo: constante.

T: température absolue, en K.

La durée de vie t d'un matériau isolant solide en fonction de la température de

vieillissement selon le modele d’Arrhenius est donnée par [69] :
B
t=Aexp—
P
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Lnt = LnA+£ (I1.8)
KT

Avec:

A: constante caractéristique du matériau.

E

K

E: énergie d'activation du phénomene en J/mole.

B: constante de dégradation thermique, B =

K: constante des gaz parfaits.

T: température absolue en K.
D'autres auteurs [73] ont proposé une relation analogue a I1.4
t=C exp‘B/T (I1.9)

Avec:
C, B: constantes caractéristiques du matériau.

T: température absolue en K.

En vertu de la loi d’Arrhenius, la caractéristique Ln t en fonction de (1/T) est une
droite si la dégradation thermique est gouvernée par un processus unique. Dans certains cas,
cette caractéristique peut avoir une cassure [74]. D'une manicre générale, on peut admettre
pour le matériel des durées de vie de 25 a 30 ans pour une utilisation annuelle de 2000 a 7500
heures environ. Pour du matériel plus petit, des durées de vie de 20000 a 100000 heures sont

probablement plus réalistes [48].
11.4.2.4. Modéle d’Eyring
Le modele d’Eyring considére que la dégradation thermique est un processus

thermodynamique. Il constitue dans certains cas une alternative pour le modele Arrhenien

[75]. Le modele d’Eyring est donné par la relation suivante :

t= exp = exp exp (I1.10)
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Ou:

AG : énergie libre de Gibbs (AG = AH -T AS)
AH : énergie enthalpique d’activation

AS : énergie entropique d’activation

h : constante de Planck

K: constante de Boltzmann des gaz parfaits

T: température absolue en K.

La détermination de AH et AS s’effectue graphiquement en représentant log t en fonction de
1/T.

11.4.3. Cas de contraintes multiples

Dans le cas réel du vieillissement, les cables sont soumis simultanément au champ
¢lectrique et a la température. Plusieurs modeles de durée de vie ont été développés et publiés.
Nous pouvons citer les travaux de Fallou [6], de Ramu [76-78], de Simoni [7,51, 79-82], de
Montanari [83-87] et de Crine [88, 89,96].

11.4.3.1. Modéle de Fallou

Le mod¢le de Fallou repose sur la loi d’Arrhenius [6]. La durée de vie t en fonction de la
température est donnée par I’expression suivante :

t= exp[A(E) + B(TE)j (IL11)

Ou:
A(E) = A]+A2E, B(E) = B] + BzE

Les constantes Aj, A;, B; et B, sont déterminées expérimentalement a partir des temps

de claquage a une température constante.

Le mod¢le de Fallou peut s’écrire sous une autre formulation :

t= A(exp(AzE)exp% +exp B_T_EJ (11.12)

Ou A est une nouvelle constante.
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L’extrapolation aux champs tres faibles doit étre exécutée avec beaucoup de précaution

du fait que le modele ne prend pas en considération I’existence du champ seuil.

11.4.3.2. Modéle de Ramu

Dans ce modele, la dégradation du systéme d’isolation est attribuée principalement au
champ électrique, et la contrainte thermique n’est qu’un facteur catalyseur dans le mécanisme
de vieillissement combiné. La loi de Ramu repose sur la relation d’Eyring en prenant en
considération les seuils du champ électrique et de la température [90]. Le modéele de Ramu

s’énonce comme suit [76-78]:

E,

S

-n(T)
t(T, E):K(T){ } exp(—BAT) (I1.13)
Ou:

t (T, E) : durée de vie du systéme sous I’action combinée de la température et du champ
E : champ électrique appliqué
E; : champ électrique seuil
T : température de vieillissement
B : constante d’ Arrhenius
K (T), n (T) : paramétres de la loi de puissance inverse
K (T) =exp (Ki- K;T), n(T) =n; —ny AT
ar=2-1
T, T
Ty : température ambiante.
Les constantes B, K, K, n; et n, sont déterminées expérimentalement.

11.4.3.3. Modéle de Simoni

Simoni [7,51] a développé une relation générale pour la modélisation mathématique du
processus de vieillissement des cables isolés. Le modele repose sur une approche physico-
chimique concernant la dégradation des matériaux isolants. La loi générale de Simoni est une
combinaison du modele de puissance inverse du vieillissement électrique et du modele
d’ Arrhenius utilisé dans le vieillissement thermique.

La durée de vie du cable selon le modele de Simoni est donnée par :

—(n-bAT)
t(T,E)=t, {EE} exp(—BAT) (IL14)

0
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Ou:

t : durée de vie du cable
to: durée de vie a la température ambiante en absence du champ électrique
E : contrainte €lectrique (champ)
Eo : champ ¢lectrique de référence correspondant a ty dans la loi de puissance inverse
aT=1 1
T, T
T : température absolue de vieillissement
To: température ambiante
n : constante du modeéle de puissance inverse
B : constante du mode¢le d’ Arrhenius
b : constante du mode¢le de contraintes combinées.

Les données des essais ont confirmé la validit¢ du modele de Simoni [51,91-93]. En

effet, il existe une bonne concordance notamment pour les contraintes ¢levées. Cependant,
sous les faibles contraintes (conditions de service) la concordance n’est pas toujours parfaite.
De nombreuses expériences ont confirmé I’existence d’un champ électrique seuil au-dessus

duquel il n’y a aucun vieillissement électrique de 1’isolation [91,93]. Le concept de la
température seuil a également été introduit [51]. Il a été remarqué que le champ seuil varie
avec la température de vieillissement. D’une maniére similaire, la valeur de la température

seuil varie en fonction de la contrainte électrique appliquée. En tenant compte du concept de
la valeur seuil de la contrainte, le modéle de Simoni donnant la durée de vie du cable sous

I’action de contraintes multiples (combinées) peut étre énoncé selon la relation suivante
[51,79-82] :

(IL15)

—(N—bAT)
E exp(—BAT)
EO

tT,E)=K,t,| —
(5 { E/E, +AT/AT, -1

Ou:

Ky : constante dépendant des caractéristiques de 1’isolation
Ey : champ électrique seuil a la température ambiante
Ty : température seuil en absence du champ é€lectrique.

1 1

b Ty Tto
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11.4.3.4. Modéle probabilistique de Montanari

Le modéle probabilistique de Montanari [83] appelé¢ aussi le modele de puissance
inverse a seuil (IPTM), constitue une approche différente pour la détermination de la durée de
vie des systémes d’isolation sous contraintes combinées. Il utilise la loi de puissance inverse
modifiée sous une autre forme (Iégerement différente) en proposant une nouvelle expression
pour I’exposant n :

(IL.16)

Avec :
Et: champ électrique seuil a la température T
Es: champ électrique de référence
nc(T) : coefficient d’endurance initiale dépendant de la température
v =v(T) : paramétre de forme.

Le mode¢le de Montanari repose également sur la statistique de Weibull particuliérement
celle a deux paramétres dont la fonction cumulative de distribution s’écrit comme suit
[68, 94, 95] :

=z
F(t)=1—-exp| — (I1.17)
a

Avec :
F(t) : probabilité de rupture
t : temps de claquage (t>0)
a : parametre d’échelle (a>0)
B : paramétre de forme. ($ >0).

En substituant le paramétre d’échelle dans la fonction de Weibull et en adoptant la loi de
puissance inverse modifiée, le modele s’énonce comme suit [84-87] :

\AET)
F(t,ET)=1- exp[;—t(EEJ J (I.18)

S S
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Ou:
ts: le temps de claquage sous la contrainte €lectrique seuil Eg
B (E,T) : parametre de forme de Weibull relatif a la tension de claquage.

Pour une probabilité p donnée, la relation de Montanari peut étre donnée par :

E. ] !
te =t {?ﬂ [~ In(1 - P)JsEm (11.19)

Les parametres (ts, nc, Et, v, B) sont déterminés expérimentalement.
11.4.3.5. Modele de Crine

J. P. Crine propose un mod¢le physique [88, 89,96] basé sur la théorie cinétique de
dégradation pour expliquer le processus de vieillissement des matériaux isolants. Le modele
considére que la contrainte électrique ou autre type de contrainte réduit le niveau de la
barriére d’énergie contrdlant le processus (théorie des bandes). Le temps nécessaire pour
franchir la barriére peut se traduire par la durée de vie t [88] :

t= h exp AG csch eAE (I1.20)
KT KT KT

Avec :

A : largeur de la barriére (ou libre parcours moyen des porteurs de charges).
Les autres parametres ont déja été définis dans les modeles précédents.

Dans les régions a champ électrique élevé et au-dessus d’une valeur critique de la
contrainte Ec, la relation de Crine peut €tre réduite comme suit :

h AG —elE
t 21
KT P { KT } {21

Il a été rapporté par J. P. Crine et al. [96] qu’une bonne concordance existe entre ce
modeéle et les données des essais de vieillissement sur les cables isolés au PE, EPR et PRC.
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Cheappctne 777

TECHNIQUES
EXPERIMENTALES

DANS notre étude, nous nous sommes intéressés a l'influence du vieillissement
thermique sur les propriétés diélectriques et mécaniques du polyéthyléne réticulé
chimiquement (PRC). Deux modes de vieillissement thermique ont été réalisés : le premier est
continu et le second est cyclique. Des essais accélérés de vieillissement continu et cyclique
respectivement durant 2000 heures et 20 cycles de chauffage et de refroidissement, suivis des
essais di¢lectriques et mécaniques de diagnostic ont été effectués sur des échantillons de
cables 18/30 kV en PRC a quatre températures différentes variant de 80°C a 140°C. Nous
avons mesuré la tension seuil d'apparition des décharges partielles Ugqp, le facteur de pertes
diélectriques tgd, la permittivité relative g, I'allongement & la rupture et la résistance a la
traction. Dans ce chapitre, une description détaillée de la station d’essai de vieillissement
thermique, des cables isolés au PRC, des dispositifs de mesure et de caractérisation ainsi que
des techniques expérimentales que nous avons utilisés au niveau du Laboratoire Contrdle et
Qualité de la Cablerie ENICA.Biskra est donnée.
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111.1. PRESENTATION DU CABLE

Les essais ont été effectués sur des échantillons de cébles moyenne tension MT
(18/30 kV), isolés au polyéthyléne réticulé chimiquement (PRC) d’une longueur de 12 m,
fournis par 1'Entreprise Algérienne des Industries des Cables (ENICA.Biskra). Le cable
présente les caractéristiques suivantes [1] :

- Cable a champ radial.

- Tension nominale : 30 kV.

- Tension spécifiée : 18 kV.

- Section de 1'ame : 120 mm? (en aluminium).

- Diamétre de 1'ame : 12,7 mm.

- Nombre de brins : 35.

- Diamétre d'un brin : 2,15 mm.

- Epaisseur de l'isolant : 8 mm.

- Température assignée maximale de I'ame en service normal : 90°C.
- Température assignée maximale en régime de court-circuit : 250°C.

- Champ maximal a la surface de 1'ame : 3,13 kV/mm.

Ces cables sont fabriqués suivant le procédé de réticulation a I’azote chauffé. Le procédé
consiste en D’extrusion d’un mélange de PEbd 4201 sous forme de granulés
(fournis par Union Carbide USA), contenant un antioxydant, le santonox R a raison de 0,2 %
et de péroxyde de dicumyle (2 % en teneur massique). La réticulation par voie
thermo-chimique sous gaz inerte chauffé utilisée par la cablerie ENICA.Biskra, s’effectue
dans un tube rempli du gaz d’azote porté¢ a une température de 1’ordre de 300°C a 400°C
(selon la vitesse du cable) sous une pression de 10 bars. Le refroidissement se fait dans un

autre tube rempli d’eau également sous la méme pression.

I11.1.1. Constituants du cable

Les cables (figure III.1) sont constitués d’une ame centrale conductrice contenant
plusieurs brins en Aluminium. Autour de cet ensemble de conducteurs se trouve un matériau
semi-conducteur (SC) destiné¢ a homogénéiser le champ électrique a I’interface entre le semi-
conducteur et I’isolant. Cet écran est obtenu en ajoutant du noir de carbone dans un polymeére.
Sa conductivité est en général comprise entre 0,1 S.cm™ et 1 S.cm™. Puis se trouve la partie
essentielle qui est le matériau isolant (PRC). Le tout ainsi formé est recouvert d’une seconde
couche de matériau semi-conducteur. La fabrication des cables en PRC se fait en co-extrudant
I’ensemble des trois couches SC/PRC/SC sous forte pression (triple extrusion), de fagon a

obtenir un matériau le plus homogeéne possible et surtout exempt de défauts (vacuoles).
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L’ensemble est recouvert d’un écran conducteur reli¢ a la terre, dont le réle est multiple : il
sert de blindage afin d’empécher la propagation du flux élecromagnétique, il assure également
le retour du courant en cas de court-circuit, et il permet aussi d’éviter I’intrusion d’humidité.
Ce conducteur peut étre soit en métal pur (cuivre), soit en alliage. La derniére couche est une
gaine en PVC (polychlorure de vinyle). Sa fonction est double : elle isole I’environnement de

la partie extérieure et elle protége le cable des agressions extérieures telles que la corrosion ou
bien I’usure mécanique.

D OO @ 10

Figure I11.1. Schéma du cable 18/ 30 kV isolé au PRC.

@ - Ame conductrice en Aluminium.

@ - Ecran semi-conducteur interne extrudé sur ame.
@ - Enveloppe isolante en PRC.

@ - Ecran semi-conducteur externe extrudé sur isolant.
@ - Matelas de protection.

@ - Ecran métallique en cuivre.

@ - Etanchéité gonflable.

- Gaine de protection en PVC.
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111.1.2. Propriétés du compound

Les propriétés du compound (PEbd sous forme de granulés), matériau de base de
l'isolation du cable sont [2] :
a) Enveloppe isolante : HFDE 4201 EC (Extra Clean).
- Permittivité relative : 2,30.

- Facteur de pertes diélectriques 4 60 Hz : 3x10™

- Résistance volumique en courant continu a 23°C > 10" Qcm.
- Densité 4 23°C : 0,92 g/cm’.

- Résistance 4 la rupture en traction : 180 kg/cm®,

- Allongement a la rupture : 500 %.

- Degré de réticulation : 18 %.

b) Ecran semi—conducteur : HFDA 0611 BLCK55

- Densité : 1,13.

- Résistance volumique a 23°C : 450 Q.cm.

111.2. DISPOSITIFS EXPERIMENTAUX

Dans ce qui suit, nous décrivons les différentes techniques expérimentales utilisées lors

des essais de vieillissement thermique des cables en PRC.

111.2.1. Description de la station de vieillissement thermique

Les essais ont été réalisés dans la station de vieillissement thermique du Laboratoire de
Controle et Qualit¢ de la Cablerie ENICA.Biskra. Des échantillons de cables unipolaires
moyenne tension 18/30 kV isolés au PRC d'une longueur de 12 m ont été vieillis
thermiquement a quatre températures de vieillissement : 80°C, 100°C, 120°C et 140°C
sous deux modes différents : continu et cyclique (un échantillon par température et par mode).
Les essais ont été effectués conformément aux recommandations des normes CEI [3-6] et des
normes IEEE [7,8]. Dans le mode continu de vieillissement, les cables ont été soumis a la
chaleur pendant 2000 heures, alors que dans le mode cyclique, les cables ont subi 20 cycles
thermiques de chauffage et de refroidissement. Un cycle thermique comporte 8 heures de
chauffage et 16 heures de refroidissement. Le chauffage se fait par circulation d'un courant
alternatif induit dans 1'ame conductrice jusqu'a ce que la température du cable atteigne la
température de consigne de vieillissement. Le chauffage est réalis¢ au moyen d'un
transformateur de type ET 250FL — 250 kVA - 380 /25 V - 658 / 10000 A (figure I11.2), qui

alimente deux spires en court-circuit (boucles munies de deux extrémités et une jonction en
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Aluminium), I'une formée par 1'échantillon en essai et I'autre par 1’échantillon témoin. Les
deux échantillons sont identiques et par conséquent sont portés a la méme température.
L’échantillon témoin (image thermique de I’échantillon en essai) sert a prélever la
température de vieillissement au moyen d'un thermocouple reli¢ a un régulateur de
température.

| Cable PRC
Jonction en Aluminium | 18/30 kV en essai

Transformateur de
chauffage

Cable témoin
.

Figure 111.2. Vue d’ensemble de la station de vieillissement thermique.

Le chauffage est interrompu toutes les 200 heures dans le mode continu et apres chaque
cycle de chauffage et de refroidissement dans le mode cyclique pour effectuer la mesure de la
tension seuil d’apparition des décharges partielles Uy, du facteur de dissipation diélectrique
tgd et de la permittivité relative €. Au cours de nos expériences, la tension d’essai a été
appliquée entre I’ame conductrice et 1’écran métallique du cable. Les essais mécaniques ont

été faits avant et apres vieillissement dans le laboratoire des essais mécaniques de la cablerie.

111.2.2. Mesure de la tension seuil d'apparition des décharges partielles

L’importance des décharges partielles dans les isolations ¢électriques et plus
particulierement les cables extrudés aux polymeres synthétiques a conduit les chercheurs
s’intéressant a ce domaine, a proposer des techniques diverses afin d’étudier le phénomene
[9 -30]. En effet, I’étude des décharges partielles peut étre entreprise sous bien des aspects :
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celui de la détection et de la localisation des défauts correspondants, celui des conséquences
¢lectriques, celui de la prévision de la rupture, celui de la durée de vie des isolants, celui enfin
des processus de dégradation dus a tous les phénomenes complexes dont les décharges sont le
siege. Les décharges partielles existant dans un objet en essai, dans des conditions données,
peuvent étre caractérisées en utilisant différentes grandeurs mesurables telles que la charge, la
fréquence de répétition, la tension seuil,...etc. Des méthodes non électriques de détection de
décharges partielles sont également utilisées ; nous pouvons citer : les méthodes acoustiques
et optiques. Ces méthodes ne conviennent généralement pas pour des mesures quantitatives
de décharges partielles (D.P) et sont essentiellement utilisées pour localiser les décharges.
Dans notre étude, nous avons mesuré la tension seuil d’apparition des décharges partielles
Usgp. En pratique, la tension seuil d’apparition de D. P (Usgp) est la tension la plus basse a
laquelle I’intensité¢ des décharges devient égale ou supérieure a une valeur faible spécifice

dépendant de la précision du dispositif de détection [31].

Le schéma ¢lectrique du dispositif de mesure des décharges partielles est représenté sur

la figure II1.3. Il est composé essentiellement de :

- une source de haute tension constituée d’un transformateur de puissance ASEA type
TMZ 12 HAEFLY, 300 kVA, 380 V/ 60 kV ;

- un objet en essai (cable) qui, dans de nombreux cas, peut étre considéré comme une
capacité C ;
- un condensateur de liaison (couplage) Cy type NMCF 8000/50 SP ;

- un circuit de mesure composé de I'impédance de mesure Z,, type H253-1 qui se
comporte comme un quadripole dont la réponse en fréquence est choisie de telle sorte

que la fréquence de la tension d’essai ne puisse €tre transmise au mesureur ;
- parfois une impédance ou un filtre Z (systétme a anneaux) pour empécher que les

impulsions dues aux décharges soient court-circuitées par la source a haute tension et

pour réduire les perturbations provenant de la source.
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3 Interrupteur de court-circuit 7 Oscilloscope a deux voies

4 ITmpédance de mesure

Figure 111.3. Schéma de principe pour la mesure des décharges partielles.

Le dispositif expérimental de mesure des décharges partielles est illustré par les

photographies des figures III. 4 et I11. 5.

Les phénomenes de décharges partielles sont généralement influencés par de nombreux
parametres et la reproductibilité des essais est donc relativement difficile. Les mesures sont
¢galement influencées par la valeur du bruit de fond (perturbation extérieure) qui doit étre
assez faible pour permettre une mesure des décharges suffisamment précise (il ne doit
normalement pas dépasser 50 % du niveau de décharges partielles acceptable spécifié¢ selon la
norme CEI 270 [31]). Les perturbations proviennent par exemple de manceuvres dans d’autres
circuits, de machines a collecteur, d’essais a haute tension exécutés dans le voisinage,
d’émissions radioélectriques,...etc. Elles peuvent également se produire lorsque la source
d’alimentation est connectée au circuit d’essai. Ces perturbations sont généralement
croissantes avec la tension d’essai. Elles peuvent comprendre, par exemple, des décharges
partielles dans le transformateur d’essai, ou des perturbations provenant d’étincelles dues a

une mise a la terre imparfaite d’objets voisins.
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Dispositif de
détection de D.P

Oscilloscope

SR

Dispositif de détection
de D.P

v \?- y LB X ‘.__ |
' % Pupitre de commande

P\

Figure I11.4. Systéme de mesure de D.P piloté par un ordinateur (Logiciel ICM compact HV).
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B e
Transformateur HT i 1 [
Cable PRC en essai de D.P

Figure 111.5. Vue d’ensemble des équipements de mesure de D.P (Cage de Faraday).
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Des perturbations peuvent également étre provoquées par les harmoniques de rang élevé
de la tension d’essai qui sont compris dans la bande passante du mesureur. La réduction des
perturbations est obtenue par une mise a la terre convenable de toutes les structures
conductrices proches de I’aire d’essai et par un filtrage des réseaux d’alimentation des circuits
d’essai et de mesure. La meilleure réduction est obtenue lorsque les essais sont effectués dans
une salle blindée dont toutes les liaisons électriques sont faites par I’intermédiaire de filtres
efficaces. En effet, les équipements de mesure de D.P que nous avons utilisés lors de nos
expériences sont a l'intérieur d'une cabine blindée correspondant a une cage de Faraday
(figure II1. 5).

Les essais de décharges partielles ont été réalisés en augmentant progressivement, a
partir d’une valeur faible, la tension alternative 50 Hz jusqu'a l'apparition de décharges
partielles de 1 pC (charge apparente seuil d’apparition des décharges partielles a laquelle
correspond la tension seuil de D.P Usq,). Les essais ont été réalisés a la température ambiante
en plongeant les extrémités du cable dans une huile isolante (BORAK 22) contenue dans les
boites d’extrémités (type EKP 75 kV) afin d’éviter les décharges par contournement et ce,
conformément aux normes relatives aux décharges partielles [31-33]. La tension a été
appliquée entre I’ame conductrice et 1’écran métallique du cable. Les impulsions de courant
dues aux décharges partielles engendrent un signal qui peut étre détecté dans le circuit
extérieur (impédance de mesure) reli¢ a I’objet en essai (cable). Ce signal peut étre visualisé

sur un oscilloscope a deux voies ; il représente un train d’impulsions de décharges.

On reléve la tension seuil d'apparition des décharges partielles (Ugqgp) a la température
ambiante toutes les 200 heures de vieillissement continu et aprés chaque cycle dans le cas du

vieillissement thermique cyclique.

111.2.3. Mesure du facteur de pertes diélectriques et de la permittivité
relative

Les pertes di¢lectriques sont en relation directe avec les pertes d’énergie diélectrique.
Il est donc trés important de controler tous les matériaux d’isolation, qui sont employés sous
haute tension, au point de vue pertes diélectriques. Pour la mesure du facteur de pertes
diélectriques et de la permittivité relative, nous avons utilisé un pont de Schering TETEX AG

du type 5512 MO [34] dont le schéma de principe est représenté sur la figure I11.6.
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HT

C

O
\/

. |
—

m

O

Cx : Capacité du cable a mesurer [pF]

Cy : Capacité étalon [pF], Cx =100 pF

C4 : Capacité variable [pF]

R3+S : Résistances variables a décades [Q]
Rs= 107 Q

tgd = RyoCy

G : Indicateur de zéro

Figure 111.6. Schéma de principe du pont de Schering TETTEX AG.

La mesure se réalise d’apres un circuit de pont. La capacité a mesurer (Cy) est comparée
a une capacité étalon (Cy) dont la capacité et le facteur de dissipation sont précisément connus.
Cette capacité étalon doit étre sans pertes, dans la mesure du possible. Le balancement du
pont se fait par les variations d’une décade de résistances, d’un fil a curseur et d’'une décade
de capacités, jusqu’a ce que I’indicateur a zéro (Galvanometre) reste en position O. D’apres
les valeurs des résistances R3 , R4, de la décade de capacité Cy et les données de la capacité
¢talon, le facteur de pertes diélectriques ou la capacité est lisible directement ou peut étre

calculé a I’aide d’une simple formule.
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Pertes diélectriques :

tgd = R4oCy4 (Position II sur le schéma) car il s’agit de faibles pertes.

Capacité :

C, [pF] = -
[pF] RiT S

La haute tension est délivrée au secondaire d’un transformateur élévateur de tension,
60 kVA - 500 V/ 60 kV dont le primaire est connecté au secteur 380 V, 50 Hz a travers un
transformateur régulateur 52 kVA, 380 V/0....... 525V (figure 111.7).

Transformateur d’essais HT

Figure 111.7. Vue d’ensemble de la plate forme d’essais Haute Tension.

Nous avons mesuré la capacité du cable, et la valeur de la permittivité relative g, a été
calculée en effectuant le rapport Cx / Cp; capacité du cable contenant le diélectrique mesurée
a l’aide du pont de Schering divisée par la capacit¢ du cable sans le diélectrique

(Voir Annexe A.1). L'ensemble du dispositif de mesure de tgod et €, est donné aux figures IIL.8.
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Pont de Schering

Cable PRC 18/30 kV
en essai

Capacité
étalon

_"_= Source haute tension Cibl
able témoin
.

B

Figure 111.8. Vue d’ensemble du dispositif de mesure de tgd et &, en fonction de la tension et

de la température.
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111.2.4. Mesure de I'allongement a la rupture et de la résistance a la
traction

Pour la mesure de I'allongement a la rupture et de la résistance a la traction, avant et
apres vieillissement, nous avons fait un prélévement de cinq éprouvettes sous forme d’haltere
de dimensions normalisées (figure I11.9) de chaque cable vieilli et d'un cable non vieilli
(témoin). Ces éprouvettes ont été prélevées au moyen d’un étau-limeur a des endroits
différents de l'échantillon et & une méme profondeur, selon les recommandations de la CEI
540 [35]. Pour cela nous avons découpé le cable en douze trongons de 1 m et apres avoir
¢liminé les trongons d’extrémités, seuls les trongons pairs ont été sélectionnés, et puis de

chaque trongon de 1 m nous avons prélevé une éprouvette haltére.

Figure 111.9. Eprouvette sous forme d’haltére.

Avant chaque essai de traction, nous avons mesuré la section droite de 1’éprouvette a
essayer. Ensuite, cette derniére a été soumise a I’essai qui consiste a la rompre par traction au
moyen d’un dynamomeétre muni de deux machoires exercant un effort de traction croissant
(figure I11.10). L'une des machoires est fixe et 'autre se déplace a une vitesse constante. On
mesure simultanément I'allongement a la rupture et la résistance a la traction sur une méme
éprouvette. L allongement a la rupture exprimé en pourcentage est mesuré entre deux reperes
fixés avant 1’étirement a une longueur normalisée (20 mm). La résistance a la traction en
N/mm? est obtenue en effectuant le rapport de la charge a la rupture par la section droite de

I’éprouvette.
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Machoires

Indicateur de la
charge a la rupture

Figure. 111.10. Vue d’ensemble du dispositif utilisé pour les essais mécaniques.
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Chiapite 7Y

RESUTATS ET DISCUSSION

DANS ce chapitre, nous présentons les résultats expérimentaux obtenus lors des
essais de vieillissement thermique accéléré réalisés sur des cables isolés au
polyéthylene réticulé chimiquement (PRC) sous deux modes différents : continu et cyclique.
Des mesures diélectriques (facteur de pertes diélectriques tgd, permittivité relative g, et
tension seuil d’apparition des décharges partielles Ugg,) et mécaniques de diagnostic ont été
effectuées toutes les 200 heures et apres chaque cycle pour les deux modes continu et cyclique.
Des mesures des propriétés des cables en PRC en fonction de la température et de la tension
d’essai ont été ¢galement effectuées avant et apres vieillissement. Dans une étude comparative
[1], des résultats montrant 1’évolution des propriétés diélectriques et mécaniques du PRC
constituant 1’enveloppe isolante des cables 18/30 kV ayant subi un vieillissement thermique
sous les deux modes précités sont présentés. Nous tentons aussi d’interpréter et d’analyser ces
résultats en se référant aux théories fondamentales de la physique, aux mécanismes physico-

chimiques de dégradation et aux travaux antérieurs présentés dans la littérature.



Chapitre IV Résultats et Discussion

IV.1. INFLUENCE DU VIEILLISSEMENT THERMIQUE SUR LES
PROPRIETES DIELECTIQUES DU PRC

1V.1.1. Permittivité relative en fonction du temps de vieillissement

La permittivité relative &, appelée aussi constante diélectrique est une propriété
fondamentale des diélectriques. La mesure de cette propriété constitue un outil de diagnostic
et de caractérisation intéressant dans la mesure ou elle nous renseigne sur I’état diélectrique
d’une isolation. De ce fait, nous avons mesuré la permittivité relative du PRC, matériau
isolant des cables 18/30 kV, ayant subi un vieillissement thermique sous deux modes
différents : continu et cyclique. Les essais ont ¢été effectués conformément aux
recommandations de la publication 540 de la CEI [2] a différents niveaux de tension : 0,5 U,
Uy, 1,5 Uy et 2 Uy soient 9, 18, 27, et 36 kV et pour quatre températures différentes de
vieillissement variant de 80°C a 140°C. Pour chaque température de vieillissement, les
mesures ont été faites a quatre températures d’essais : 20, 80, 100, et 120°C toutes les 200
heures et aprés chaque cycle de chauffage et de refroidissement respectivement sous le mode
continu et cyclique. La tension d’essai appliquée entre I’ame conductrice et I’écran métallique

du cable est une tension alternative de fréquence industrielle 50 Hz.

Les résultats de mesure de la permittivité relative sont illustrés pour les deux modes de
vieillissement appliqués, par température de vieillissement et par température d’essai et ce,

pour les différents paliers de tension (figures IV.1.a,b,c,d a IV.8.a,b,c,d).

Dans une premicre analyse des résultats obtenus sous les deux modes d’exposition a la
chaleur, nous avons constaté que la permittivité varie peu ou demeure pratiquement constante
en fonction du temps de vieillissement. Un résultat similaire a été trouvé par un groupe de
chercheurs sur des échantillons de cables 6 kV en PRC ayant subi des vieillissements
¢lectrique, thermique et combiné pendant 3000 heures [3]. La légére variation observée sur
quelques courbes serait due a la variation du temps de relaxation T
(temps moyen séparant deux chocs consécutifs subis par un dipdle) caractérisant 1’oscillation
des dipdles [4]. Le temps de relaxation dépend de la température et est donné par 1’expression
d’Arrhenius suivante [5] :

7=Aexp(AH /KT)

Avec :
: constante
: énergie caractérisant la bande d’absorption considérée (J/mole)

: constante des gaz parfaits (J/ mole K)

= A~ >

: température absolue (K).

95



Permittivité relative

Permittivité relative

Chapitre IV Résultats et Discussion
3.000 3.000
| Tv=80°C I Tv=280°C
Température d'essai: 20°C Température d'essai: 80°C
2.750 - 2.750
I © I
2
I 3
I % [ I
2.500 - L 2500 W
L = L
+ okv E r
® sk @ I + ow
L [a r [ ) 18 kV
2.250 - A 77w 2.250 A kv
r [ | 36 KV L
[ ] 36 kV
2000 I 1 1 L L | 2000 I 1 1 1 L L
0 400 800 1200 1600 2000 0 400 800 1200 1600 2000
Temps de vieillissement (h) Temps de vieillissement (h)
(@) (b)
3.000 3.000
i Tv = 80°C Tv =80°C
: Température d'essai: 100°C Température d'essai: 120°C
2.750 - 2.750 -
[ (]
L =
I 3
— o
2.500 |- 2 2500 -
- =
? &
2.250 - +  ow 2.250 - 4 okv
H @ 18 kV
| o 18 kV
2.000 - ‘ ‘ ‘ ‘ : 2.000 —_

400 800 1200

1600 2000

Temps de vieillissement (h)

(©)

400 800 1200 1600 2000
Temps de vieillissement (h)

(d)

Figure IV. 1. Permittivité relative en fonction du temps de vieillissement continu a la
température de 80°C.
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Figure IV. 2. Permittivité relative en fonction du temps de vieillissement cyclique a la

température de 80°C.
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Dans ce qui suit, nous analyserons les résultats obtenus de la permittivité dans une

approche comparative et ce, pour chaque température de vieillissement.

Sous le mode continu de vieillissement a la température de 80°C
(proche de celle tolérée en service), la constante diélectrique, mesurée a la température
ambiante, reste pratiquement constante en fonction du temps d’exposition a la chaleur et a
pour valeur 2,56 jusqu’a 1200 heures de vieillissement. Au dela de ce temps, la permittivité
diminue légérement pour atteindre une valeur de 2,52 a partir de 1400 heures qui demeure
constante jusqu’a 2000 heures. On peut estimer le taux de variation de la constante
diélectrique a 1,56 % par rapport a la valeur initiale (figure IV.1.a). Sous le vieillissement
cyclique a la méme température d’essai et aux mémes conditions de mesure, la permittivité
conserve une valeur constante (2,58) en fonction du nombre de cycles de vieillissement
(figure 1V .2.a).

A la température d’essai de 80°C (figure IV.l.b), la permittivité présente un
comportement pratiquement similaire a celui obtenu a la température ambiante en fonction du
temps de vieillissement. En effet, & demeure constante (2,49) jusqu’a 1400 heures de
chauffage pour marquer une relative diminution (avec un taux de variation de 2,81 %) en
passant a 2,42 a partir de 1700 heures jusqu’a 2000 heures. En fonction du nombre de cycles,
la constante di¢lectrique garde une valeur constante autour de 2,41 a la température d’essai de
80°C (figure IV.2.b).

A la figure IV. l.c, la permittivité, mesurée a la température d’essai de 100°C, présente
une valeur de 2,47 jusqu’a 1300 heures, ensuite diminue (avec un taux de variation de 6 %)
pour atteindre 2,32 a 2000 heures de vieillissement. L’allure de la permittivité obtenue a
100°C , illustrée a la figure IV.2.c, montre que &, conserve une valeur pratiquement constante
autour de 2,33 en fonction du nombre de cycles et ce, a partir du cinquieme cycle. De 1égeres
variations ont été enregistrées durant les premiers cycles de vieillissement ; &, passe de 2,34 a

2,41 au quatrieéme cycle pour diminuer et atteindre la valeur de 2,33.

A la température d’essai de 120°C (figure 1V.1.d), la courbe donnant la constante
diélectrique en fonction de la durée de vieillissement présente une variation similaire que celle
obtenue a la température de 100°C ; cependant, avec des valeurs inférieures, & diminue
(avec un taux de variation de 6,61 %) de 2,42 a 2,26. Sous la méme température d’essai, la
permittivité présente un comportement constant en gardant une valeur de 2,28 en fonction du

nombre de cycles de vieillissement (figure IV.2.d).
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Figure IV. 3. Permittivité relative en fonction du temps de vieillissement continu a la

température de 100°C.
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Figure 1V. 4. Permittivité relative en fonction du temps de vieillissement cyclique a la

température de 100°C.
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A la température de vieillissement de 100°C, la permittivité mesurée a la température
ambiante, présente une €volution constante avec une valeur de 2,51 au cours du temps de
vieillissement (figure IV.3.a). Le méme comportement de ¢, a été remarqué sous les mémes
conditions d’essai en conservant une valeur de 2,57 dans le mode cyclique de vieillissement
(figure 1V 4.a).

Sur la figure IV.3.b, la permittivité obtenue a la température d’essai de 80°C augmente
peu durant les premieres heures de vieillissement ; elle passe de 2,40 a 2,44 et diminue ensuite
légérement pour se stabiliser autour de 2,41 a partir de 1200 heures. Sous les mémes
conditions expérimentales, la constante diélectrique montre un comportement contraire durant
les premiers cycles de vieillissement (figure 1V.4.b). En effet, &, diminue a partir de 2,53

jusqu’ a 2,46 ensuite augmente pour conserver une valeur de 2,48.

La constante diélectrique, mesurée a la température d’essai de 100°C, représentée sur la
figure IV.3.c, présente quelques variations en fonction du temps de vieillissement. En effet,
elle diminue de 2,37 a 2,34 pour ensuite augmenter et se stabiliser autour de 2,37. Sous le
vieillissement cyclique, la permittivit¢é marque également des variations en fonction du
nombre de cycles ; elle diminue de 2,5 a 2,41 pour augmenter a partir du cinquiéme cycle en
atteignant la valeur 2,47 et diminue a nouveau pour atteindre une valeur de 2,36 au vingtiéme

cycle (figure IV .4.c).

Des variations de la permittivit¢ du PRC au cours de vieillissement sous la température
d’essai de 120°C (figure IV.3.d) ont été obtenues avec des valeurs inférieures a celles
mesurées sous la température de 100°C ; elle passe de 2,33 a 2,24 pour augmenter a partir de
400 heures d’exposition thermique et atteindre une valeur de 2,35 apreés 1400 heures et
diminuer a nouveau en conservant une valeur de 2,30 jusqu’a la fin de la durée de
vieillissement. Sous les mémes conditions de mesure, la permittivité subit également des
variations en fonction du nombre de cycles : elle augmente de 2,29 a 2,39 puis diminue a
partir du quatriéme cycle et se stabilise autour de 2,32 et diminue a nouveau en atteignant la
valeur 2,26 au neuviéme cycle a partir duquel elle augmente et conserve une valeur autour de
2,29 (figure 1V .4.d).
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Sous le vieillissement thermique a la température de 120°C, la constante di¢lectrique
mesurée a la température ambiante reste constante en fonction de la durée de vieillissement et
a pour valeur 2,55 (figure IV.5.a). Dans les mémes conditions d’essais, la constante
di¢lectrique reste également constante avec une valeur de 2,54 durant les premiers cycles de
vieillissement ensuite diminue a 2,46 au huitiéme cycle a partir duquel la permittivité

augmente pour se stabiliser autour de la valeur 2,50 (figure I'V. 6.a).

La figure I'V.5.b montre que la permittivité mesurée a la température de 80°C augmente
de 2,45 pour atteindre la valeur 2,51 aprés 1000 heures et se stabilise ensuite autour de la
valeur 2,50 jusqu’a 2000 heures. A la méme température d’essai (figure IV.6.b), la constante
di¢lectrique présente de légeres variations en fonction du nombre de cycles de vieillissement

et garde une valeur pratiquement constante autour de 2.,4.

A la température d’essai de 100°C, nous avons enregistré une faible augmentation de la
constante dié¢lectrique en fonction de la durée d’exposition a la chaleur et ce, de 2,42 a 2,46
aprés 1000 heures soit un taux de variation de 1,65 % (figure 1V.5.c). Sous le vieillissement
cyclique, la constante dié¢lectrique subit des variations perceptibles (figure IV.6.c). En effet,
elle passe de 2,36 a 2,43 au cinquiéme cycle ensuite elle diminue a 2,38 pour augmenter a
nouveau a la méme valeur et diminuer encore une fois pour se stabiliser a partir du dixieme
cycle autour de la valeur 2,34 en marquant un minimum 2,31 aux dix-huitiéme et

dix-neuvieme cycle.

La constante diélectrique mesurée a la température d’essai de 120°C (figure IV.5.d)
offre un comportement similaire a celui obtenu a la température de 100°C en fonction de la
durée de chauffage en mode continu. Cependant, avec des valeurs inférieures, elle augmente
de 2,36 pour conserver une valeur pratiquement constante autour de 2,43 a partir de 1000
heures de vieillissement, soit un taux de variation de 2,96 %. Dans le mode cyclique de
vieillissement, la permittivité obtenue a la température de 120°C (figure 1V.6.d) présente
sensiblement le méme comportement que celui observé a la température de 100°C

néanmoins, avec des valeurs inférieures.
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Dans le mode continu de vieillissement sous la température de 140°C, la permittivité
relative mesurée a la température ambiante conserve une valeur sensiblement constante autour
de 2,60 pour marquer une légere augmentation a 2,64 apres 1200 heures. Passé ce temps, la
permittivité diminue pour se stabiliser autour 2,53 jusqu’a la fin de la durée de vieillissement
(figure IV.7.a). Sous les mémes conditions expérimentales, la constante diélectrique présente
trois paliers en fonction du nombre de cycles (figure 1V.8.a). En effet, elle conserve une
valeur constante de 2,62 jusqu’au septieme cycle a partir duquel elle passe a 2,56 et reste

constante pour diminuer de nouveau a 2,53 a partir du dix-septiéme cycle.

Des variations de la constante dié¢lectrique mesurée a la température de 80°C ont été
enregistrées en fonction de la durée de vieillissement continu ; elle passe de 2,44 a 2,5 apres
400 heures ensuite elle diminue pour marquer un palier autour de 2,49 jusqu’a 1200 heures de
vieillissement ou elle diminue & nouveau pour garder une valeur sensiblement constante
autour de 2,44 (figure IV.7.b). Une similitude de comportement (présence des trois paliers) de
la constante diélectrique mesurée a la température de 80°C, a été notée comparativement a
celle obtenue a la température ambiante en fonction du nombre de cycles de chauffage et de
refroidissement. Cependant, avec des valeurs plus faibles, la caractéristique montrant
I’évolution de &, en fonction du temps présente un palier de 2,51 jusqu’au sixiéme cycle pour
diminuer et passer au palier de 2,47 et ce, a partir du huitieme cycle jusqu’au dix-septiéme
cycle a partir duquel elle passe a nouveau au palier de 2,43 laquelle valeur reste conservée

jusqu’a la fin de la durée de vieillissement (figure IV. 8.b).

A la température d’essai de 100°C (figure IV.7.c), la constante diélectrique évolue de
2,40 a 2,45 ensuite elle diminue pour marquer un palier autour de 2,42 a partir de 600 heures
jusqu’a 1200 heures. Passée cette durée de vieillissement, la permittivité présente un
minimum de 2,37 a 1600 heures de vieillissement pour conserver une valeur pratiquement
constante autour 2,40. Sous les mémes conditions de I’expérience (figure IV.8.c), la
permittivité semble avoir le méme comportement que celui noté a la température d’essai de

80°C en fonction du nombre de cycles de vieillissement mais avec des valeurs inférieures.

La figure IV.7. d, montre que la permittivité relative mesurée a la température de 120°C
reste sensiblement constante en fonction du temps de vieillissement autour de la valeur 2,35.
Pour les mémes conditions de mesures considérées, la courbe de la constante diélectrique
présente des variations en fonction du nombre de cycles. En effet, elle passe de 2,43 a 2,49
pour montrer un minimum de 2,39 au septieme cycle a partir duquel elle croit faiblement en

atteignant une valeur de 2,41 pour ensuite diminuer a 2,39 au vingtiéme cycle (figure IV. 8.d).
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Sur le plan qualitatif, ces résultats expérimentaux confirment ceux obtenus sur des
plaques du méme matériau ayant subi un vieillissement thermique étuvé de longue durée de
5000 heures [6].

Pour les deux modes de vieillissement investis et pour une température de vieillissement
donnée, nous avons obtenu une faible diminution de la constante diélectrique en fonction de
la température d’essai explorée : 20, 80, 100 et 120°C. Nous avons également noté que les
valeurs de la permittivité mesurées sous le mode continu de vieillissement sont supérieures a
celles obtenues sous le mode cyclique [1]. L’évolution de la constante di¢lectrique en fonction
de la température d’essai et de la température de vieillissement comme parameétre sera donnée
ultérieurement (Voir § IV.1.4).

Contrairement a I’effet de la température, la tension d’essai semble n’avoir aucune
influence sur la variation de la permittivit¢ relative [1,7-9] comme le montrent
les figures IV.1 a IV.8. Ce résultat, nous I’avons mis en en évidence en mesurant la constante
diélectrique sur une gamme de tension variant de 5 kV a 35 kV en prenant la température
d’essai comme paramétre et ce, pour les différentes températures de vieillissement
(figures IV.9.a 2 1V.9.d).

A T’issue de cette analyse, nous pensons que malgré les variations de la permittivité
relative enregistrées durant le vieillissement thermique sous certaines conditions d’essai, la
qualité d’isolation des cables 18/30 kV en PRC du point de vue permittivité relative n’est pas
affectée par le vieillissement. En effet, les valeurs obtenues sont restées conservées autour de

la gamme 2,2 — 2,5 caractérisant un cable PRC vierge (non vieilli).
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1VV.1.2. Indice de pertes diélectrigues en fonction du temps de vieillissement

L’indice de pertes di¢lectriques (g,tgd) est le produit de la permittivité relative g, par le
facteur de dissipation diélectrique tgd. L’utilisation de cette propriété présente I’avantage de
réunir en un seul terme deux particularités du matériau, ainsi elle nous renseigne sur la
puissance perdue dans le matériau polymére permettant de prévenir le risque de
I’emballement thermique. Le facteur de pertes diélectriques tgd a été mesuré en méme temps

et dans les mémes conditions que la permittivité relative.

Nous avons étudié 1’évolution de ’indice de pertes dié¢lectriques en fonction de la durée
de vieillissement sous les deux modes : continu et cyclique et ce, pour quatre températures
différentes variant de 80°C a 140°C choisies conformément aux recommandations
de la CEI 216-1 [10].

Aux figures 1V.10.a,b,c,d a IV.17.a,b,c,d, nous avons porté les valeurs de I’indice de
pertes diélectriques déterminées en fonction de la durée d’exposition a la chaleur aux
températures de vieillissement appliquées et ce, pour les mémes températures et tensions

d’essai explorées dans la mesure de la permittivité relative.

Pour une température de vieillissement donnée, I’indice de pertes diélectriques présente
des variations en fonction du temps de vieillissement caractérisées par la présence de pics de
relaxations dus a des mouvements (rotations, vibrations, translations) de segments plus
ou moins longs de chalnes principales ou latérales [11]. Les valeurs obtenues sous les deux
modes précités ont le méme sens de variations du point de vue qualitatif avec le temps de

vieillissement et ce, pour les différents paliers de tension et a température d’essai constante.

Du point de vue quantitatif, ’indice de pertes diélectriques est d’autant plus important
que la valeur de la tension est plus élevée. Le méme comportement di¢lectrique a été obtenu
par D. Andjelkovic et al. [3] en pratiquant des essais accélérés au laboratoire sur des cébles
6 kV isolés au PRC. Cette ¢lévation des pertes diélectriques est expliquée par I’énergie
dissipée par les décharges partielles [12]. A titre indicatif, sous le mode continu de
vieillissement a la température de 80°C et hormis les pics enregistrés sur les courbes de la
figure IV.10.b, la valeur de I’indice de pertes obtenue sous la température d’essai de 80°C
oscille autour de 4x10'4, 12x10'4, 26x10* et 32x10™ respectivement sous les tensions d’essai :
9, 18,27 et 36 kV.
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vieillissement continu a la température de 80°C.
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Figure 1V.12. Variation de I’indice de pertes diélectriques en fonction du temps de

vieillissement continu a la température de 100°C.
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Figure 1V.13. Variation de I’indice de pertes diélectriques en fonction du temps de

vieillissement cyclique a la température de 100°C.
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Figure 1V.14. Variation de I’indice de pertes diélectriques en fonction du temps de

vieillissement continu a la température de 120°C.
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Figure 1V.15. Variation de I’indice de pertes diélectriques en fonction du temps de

vieillissement cyclique a la température de 120°C.
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Figure 1V.16. Variation de I’indice de pertes diélectriques en fonction du temps de

vieillissement continu a la température de 140°C.
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Figure 1V.17. Variation de I’indice de pertes diélectriques en fonction du temps de

vieillissement cyclique a la température de 140°C.
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Dans le mode cyclique de vieillissement et sous les mémes conditions d’essai, 1’indice
de pertes oscille autour de 3x10™, 10x10™, 2010 et 26x10™ respectivement sous les tensions
d’essai: 9, 18, 27 et 36 kV comme [I’illustre la figure IV.11.b. A la température de
vieillissement de 140°C, I’indice de pertes représenté a la figure IV.16.b ne fait que croitre en
fonction du temps de vieillissement et ce, aprés 600 heures de vieillissement pour diminuer a
partir de 1400 heures aprés avoir atteint les maximums de 82x107, 100x107,141x10™* et
14410 respectivement sous les tensions d’essai : 9, 18, 27 et 36 kV. Sous le vieillissement
cyclique et a la température d’essai de 80°C, I’indice de pertes augmente pour se stabiliser
autour de 8x10™* & partir du neuviéme cycle sous la tension d’essai de 9 kV et il oscille autour
de 22:10, 44x10™ et 48x10™* respectivement sous les tensions d’essai: 18, 27 et 36 kV
(figure IV.17.b).

Nous avons également remarqué un accroissement de 1’indice de pertes diélectriques en
fonction de la température d’essai. Nous pensons que cette augmentation serait due aux faits
qu’aux températures ¢levées, les segments de chalnes macromoléculaires sont plus
mouvementés qu’aux basses températures engendrant ainsi davantage de pertes di€lectriques
[13].

La température de vieillissement a une influence considérable sur 1’indice de pertes
diélectriques [7,9,14,15]. En effet, ce dernier augmente avec la température de vieillissement
ce qui est en conformité avec la théorie. L’augmentation de I’indice de pertes trouve son
explication dans la diminution relative de la viscosité du polymére et I’augmentation de la
mobilit¢é moléculaire qui est d’autant plus importante que la température est plus élevée et
d’autant plus faible que I’histoire thermique en fin de mise en ceuvre aura permis au matériau
d’atteindre 1’état de stabilité [16]. Une corrélation assez étroite existe entre 1’accroissement du
facteur de pertes diélectriques et la conductivit¢é du matériau en fonction de la durée de
vieillissement notamment sous les contraintes les plus élevées. Selon une étude sur les
modifications physico-chimiques et structurales occasionnées par le vieillissement thermique
des cables en PRC effectuée par G. C. Montanari [17], il a été montré que la conductivité
¢lectrique du matériau augmente avec le temps de vieillissement et atteint une valeur trois fois
plus grande que celle mesurée initialement et ce, aprés 20000 heures de vieillissement a la
température de 110°C. L’accroissement des valeurs de la conductivité et du facteur de pertes
dié¢lectriques en fonction de la durée d’exposition a la chaleur se traduisent généralement par
I’affaiblissement de la rigidité di€¢lectrique du polymeére. En effet, D. Andjelkovic et al. [3] et
G. C. Montanari [17] ont constaté¢ que la rigidité¢ diélectrique des cables en PRC vieillis
thermiquement au laboratoire diminue avec le temps en évoluant en sens inverse de la

conductivité.
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Pour évaluer 1’état de dégradation de I’isolation du cable étudié¢ du point de vue des
pertes diélectriques, nous nous sommes intéressés au controle de la qualité du cable 18/30 kV
isolé au PRC fabriqué par la cablerie ENICA.Biskra en confrontant les valeurs du facteur de
pertes (déduites de celles de I’indice de pertes) obtenues a celles données par la norme
CEI 502 [18]. Cette dernicre stipule qu’a la température ambiante, la valeur maximale du
facteur de pertes diélectriques doit rester inférieure & 40x10™ sous la tension spécifiée
Uop= 18 kV et que la valeur de sa variation maximale entre 0,5 Uy et 2 Uy ne doit pas dépasser
20x10™ (Voir Annexe A.2). Pour ce faire, nous avons rassemblé les résultats du facteur de

pertes diélectriques obtenus dans le tableau IV.1.

Tableau 1V.1. Valeurs de tgd avant et apres vieillissement thermique continu et cyclique

selon la norme CEI 502.
Ty =80°C Avant Aprés 2000 heures de | Aprées 20 cycles de
vieillissement | vieillissement thermique | vieillissement thermique
tgd (18 kV) a 20°C
< 10" 1,6x10™ 4,66x10™
Atgd (9 kV-36 kV)
420°C 6,61x10™ 9,23x10™ 8,95x10
Ty = 100°C
tgd (18 kV) 4 20°C
<10 4,18x10™ 4,86x10
Atgd (9 kV-36 kV)
420°C 6,61x10™ 9,56x10™ 19,45x10™
Ty = 120°C
tgd (18 kV) 4 20°C
<10 6,25x10™ 17,85x10™
Atgd (9 kV-36 kV)
420°C 6,61x10™ 12,89x10 29,25x10
Ty = 140°C
tgd (18 kV) 4 20°C
<10™ 29,5x10™ 8,3x10™
Atgd (9 kV-36 kV)
a20°C 6,61x10™ 21x10™ 20,55x10™
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L’analyse de I’ensemble des résultats de conformité a la norme CEI 502 du point de vue
de pertes diélectriques, permet d’avancer que les cables en PRC produits par la cablerie
ENICA.Biskra répondent aux normes en vigueur et que les valeurs de tgd relativement
¢levées, enregistrées a la températures de vieillissement de 140°C sous les deux modes
investies, restent dans les limites tolérées malgré les légers dépassements. Cependant, nous
avons constaté une violation de la norme CEI 502 a la température de vieillissement de 120°C

sous le mode cyclique.

1V.1.3. Variation du facteur de pertes diélectriques en fonction de la tension

Le facteur de pertes diélectriques (tgd) représente 1’énergie perdue, transformée en
chaleur dans le diélectrique. Il constitue une propriété¢ déterminante de la qualité d’isolation
des matériaux utilisés dans le domaine de 1’électrotechnique en 1’occurrence les cables de

haute tension.

Pour connaitre les performances d’ordre pratique des cables en PRC 18/30 kV et leur
comportement en régime de service normal et en régime transitoire, nous avons étudié
I’évolution du facteur de dissipation diélectrique en fonction de la tension d’essai pour

différentes températures de vieillissement et d’essai.

Pour ce faire, nous avons mesuré¢ la tangente de I’angle de pertes diélectriques tgd en
fonction de la tension sur une gamme variant de 5 kV a 35 kV et ce, avant et apres
vieillissement thermique sous les deux modes cités précédemment. Les températures d’essai
explorées sont : 20, 80, 100 et 120°C. La variation de la tension d’essai s’effectue en faisant
varier le secondaire du régulateur de tension qui se traduit par une variation de la tension du

transformateur d’essai.

Sur les figures IV.18.a et IV.18.b, nous représentons respectivement pour une échelle
linéaire et une échelle semi-logarithmique les valeurs du facteur de pertes diélectriques du
cable PRC neuf (n’ayant pas subi un vieillissement thermique) en fonction de la tension

d’essai.

Pour les quatre températures d’essais explorées, le facteur de pertes diélectriques
augmente avec la tension. Cette augmentation est perceptible a partir d’un niveau de tension
de 15 kV. Toutefois, le facteur de pertes diélectriques mesuré a la température ambiante et a
la tension spécifiée Uy = 18 kV vaut 1,3;410'4 et sa valeur entre 0,5 Uy et 2 U est 5,8x10'4. Ces

résultats sont conformes aux recommandations de la CEI 502 [18] (Voir Annexe A.2).
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Figure 1V.18. Variation du facteur de pertes diélectriques en fonction de la tension d’essai
avant vieillissement.

L’¢évolution du facteur de pertes di€lectriques en fonction de la tension d’essai aprées le
vieillissement sous les deux modes appliqués est montrée sur les figures IV.19, IV.20, IV.21

et IV.22 également pour deux échelles différentes linéaire et semi-logarithmique.

Apres vieillissement, le facteur de pertes di¢lectriques varie avec la tension d’une fagon
similaire a celle obtenue avant vieillissement [1,8,15,18,19]. En effet, tgd augmente
brusquement a partir d’un niveau de tension de 15 kV qui serait le seuil d’ionisation, au-dela
duquel des décharges partielles prennent naissance dans le matériau rendant les déperditions
di¢lectriques importantes [20]. En effet, il semble qu’il existe un lien entre la tension seuil
d’augmentation du facteur de pertes diélectriques et 1’apparition des décharges partielles
internes se produisant dans les sites vulnérables de [I’isolation du cable
(vacuoles, impuretés etc.) [21]. Ce comportement (augmentation des pertes diélectriques a
partir d’un seuil de tension) a déja été observé dans des travaux antérieures sur différents
types de polymeres [22-24]. 1l est a noter que les valeurs du facteur de dissipation diélectrique
sont plus considérables sur les cables vieillis que celles mesurées sur 1’échantillon témoin

(cable neuf).
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Figure 1V.19. Variation du facteur de pertes diélectriques en fonction de la tension apres

vieillissement continu (Echelle linéaire).

123



Facteur de pertes diélectriques

Chapitre IV Résultats et Discussion

Facteur de pertes diélectriques

X10™* X10*
1E+2 ¢ 1E+2
i Continu & 80°C Continu & 100°C
1E+1 | 3 .
£ k=3 L
3]
L @ F
1E+0 ¢ S
F n
L 1B+l
+ & :
1k Te=20°C i
1E-1 e i o Te=20cC
r ® Te=80°C =
3 @ Te=s0cC
I A Te=100C 5 L
1E-2 = A A Te=100°C
E B Te=120cC |
B Te-120C
1E_3“““““\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\ 1E+0HHMH\\\\H\HH\HH\HH\HH\HH
0 5 10 15 20 25 30 35 40 0 5 10 15 20 25 30 35 40
Tension d'essai (kV) Tension d'essai (kV)
(@) (b)
X10™* X10™*
1E+2 1E+2
i Continu & 120°C : Continu & 140°C
[ %)
r ()
>
L g
3]
r ()
v}
S
(%]
1E+1 | 8
i g
i $ Te-20cC e = Te=20°C
@® Te=s80C = @ Te=80cC
i A Teswoc| A Te=100C
LL o
[ [ | Te = 120°C . Te=120°C
1E+0\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\ 1E+1HH\HH\HH\HH\HH\HH\HH\HH
0O 5 10 15 20 25 30 35 40 0 5 10 15 20 25 30 35 40
Tension d'essai (kV) Tension d'essai (kV)
(c) (d)

Figure 1V.20. Variation du facteur de pertes di¢lectriques en fonction de la tension apres
vieillissement continu (Echelle semi-logarithmique).

124



Chapitre IV Résultats et Discussion
X10* X10*
20 20
I Cyclique a 80°C Cyclique & 100°C
L 4 Te=20°C
[%] (%]
g 16 - o= Te = 20°C % [ ) Te = 80°C
o r L
s @® Te=80C E 15 A Te=100°C
Q o
Q r A Te=100°C Q Bl Te=120C
w12 - h
3 | Il Te=120C °
(%]
g g 10
Q r o)
e 3
© r o
3 S o
L 4 B ks
0 b o e L L L 07""\Humu‘\HH\HH\HH\HH\HH
0 5 10 15 20 25 30 35 40 0 5 10 15 20 25 30 35 40
Tension d'essai (kV) Tension d'essai (kV)
(a) (b)
X10™* X10™*
25 30 ¢
[ Cyclique a 120°C L Cyclique & 140°C
) i 3= Te =20°C w 250 4 Te=20c
© 20 o L
B - @ Te=80°C z - @® Te=goC
§ | A Te=100°C § ol A Tes100C °
@ 15 E Te=120C @ r H Te=120C
© L © L
(%] %) L
) i L 15+
2 2
o 10 B o [
o I T 1w
> 5 [
e i &%) i
3] r 5 [
g 5[ £ 50
07“"\""\H"\HH\HH\HH\HH\HH ol v
0 10 15 20 25 30 35 40 0 5 10 15 20 25 30 35 40
Tension d'essai (kV) Tension d'essai (kV)
(©) (d)

Figure 1V.21. Variation du facteur de pertes di¢lectriques en fonction de la tension aprés
vieillissement cyclique (Echelle linéaire).
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Figure 1V.22. Variation du facteur de pertes di¢lectriques en fonction de la tension apres
vieillissement cyclique (Echelle semi-logarithmique).
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L’exploitation de la caractéristique tgd en fonction de la tension revét un intérét
grandissant du point de vue technique industrielle dans la mesure ou cela pourrait nous
renseigner sur la qualité de fabrication des cébles HT et la limite de leur utilisation en service.
En effet, nous recommandons d’utiliser les cébles isolés au PRC fabriqué par I’ENICA.Biskra

dans la gamme de tension spécifiée 15 kV - 18 kV soit 26 kV - 30 kV en service.

Pour les deux modes de vieillissement étudiés et sous les températures de 80°C et
100°C, le comportement de tgd est pratiquement identique — tgd présente une évolution
similaire - du point de vue de la loi de variation et de I’ordre de grandeur. Aux températures
de vieillissement de 120°C et 140°C, le facteur de pertes diélectriques atteint des valeurs plus

ou moins importantes notamment sous le mode de vieillissement continu.

Le facteur de dissipation diélectrique est d’autant plus important que la température de
vieillissement est élevée. Ceci serait attribué a I’augmentation de la mobilité moléculaire et la
diminution de la viscosité avec 1’accroissement de la température. Il est généralement admis
que le facteur de pertes di¢lectriques mesuré dans les polyméres solides est di au déplacement
des porteurs de charges et a la contribution de la charge d’espace interfaciale. Dans les
polymeéres semi-cristallins en I’occurrence le PRC, des pertes ioniques dues aux rémanents
des traces de catalyseurs, ou d’autres impuretés ioniques pourraient avoir lieu a c6té des
pertes ¢€lectroniques se manifestant dans les régions cristallines et amorphes [21,22]. Une
explication basée sur la théorie et les mécanismes de conduction dans les isolants polymeres
sera donnée ultérieurement (Voir § IV.1.5) pour rendre compte de I’augmentation du facteur

de pertes diélectriques en fonction de la température.

L’accroissement du facteur de dissipation diélectrique aprés vieillissement serait 1ié aux
mécanismes de dégradation thermique (réactions de décomposition) accompagnant le
vieillissement du PRC [12]. En effet, sous ’action prolongée de la chaleur, le vieillissement
thermique peut conduire a I’évaporation d’adjuvants et au dégagement de produits volatils
[16,25]. Dans une étude [24] basée sur une méthode analytique de caractérisation par
chromatographie en phase liquide a haute performance (HPLC) pratiquée sur des échantillons
en PRC (plaques obtenues a partir de granulés par moulages 30 min, 180°C, 17 MPa) neufs,
ayant subi un recuit (90°C / 72 h) et vieillies thermiquement (135°C / 672 h), il a été montré
une décroissance des teneurs des produits de décomposition du péroxyde et de I’antioxydant.
Les teneurs en péroxyde de dicumyle sont passés de 1,69 % (échantillons en granulés) a
quelques traces apres réticulation avec une présence de 0,86 % d’alcool cumylique et 0,40 %
d’acétophénone jusqu’a la disparition complete des produits de décomposition du péroxyde
apres le recuit et le vieillissement thermique. Pour ce qui est de I’antioxydant (Santonox),
aucune trace n’a été décelée par cette technique d’analyse aprés avoir été mesuré a 0,16 % sur

des échantillons sous forme de granulés. Des résultats pratiquement similaires ont été obtenus
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sur des cables MT 20 kV en PRC vieillis en service depuis plus de 10 ans par la méme équipe
de recherche [24].

Par ailleurs, dés que 1’énergie thermique devient suffisante, des ruptures de chaines
(au niveau des liaisons covalentes C-C) et des dépolymérisations vont se produire [17]. Pour
le polyéthyléne réticulé chimiquement, on assiste a une dégradation thermo-oxydante
caractérisée par la formation de groupes polaires tels que : cétone, alcool, aldéhyde et acide.
Les coupures de chaines entrainent la diminution de la viscosité du polymeére et les groupes

polaires favorisent la mobilité des porteurs de charges [25].

Le caractere organique du PRC sous ’action de la contrainte thermique fait qu’il est le
siege de processus radicalaires (faisant intervenir des radicaux libres). Les radicaux libres ont
la propriété de réagir trés rapidement avec 1’oxygéne. L’oxydation thermique concerne de
nombreux polymeres, le cas des polyoléfines dont fait partie le PRC est particuliérement
important. La dégradation oxydante représente la principale limitation a ’utilisation a long
terme du PRC. En effet, I’oxydation joue un rdle négatif dans la détérioration du facteur de
pertes diélectriques. Les réactions d’oxydation ont pour effet d’introduire des dipdles
¢lectriques sur les macromolécules provoquant ainsi une augmentation du facteur de pertes et

une diminution de la rigidité diélectrique du matériau [16].

Selon 1’étude effectuée par W. D. Schupp et al. [24], la disparition de 1’antioxydant
durant le vieillissement thermique du PRC peut étre due au fait qu’il se greffe sur les chaines
du polymere, comme le suppose plusieurs auteurs [26,27] ou a une oxydation suivie d’une
oligomérisation donnant des produits insolubles similaires a ceux trouvés par H. Pospisil dans

son ¢étude de I’oxydation d’un isomére du Santonox [28].
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1VV.1.4. Variation de la constante diélectrigue en fonction de la température

L’effet des conditions du vieillissement thermique sur la variation de la constante
di¢lectrique ¢ (partie réelle de la permittivité complexe) en fonction de la température a
¢galement fait I’objet de notre investigation. L’étude de la variation de la permittivité avec la
température permet de suivre le comportement diélectrique du matériau. En outre, elle
constitue un complément précieux aux observations des propriétés mécaniques en nous
fournissant des renseignements sur les mécanismes de déformation en I’occurrence les
grandeurs viscoélastiques comme le module de stockage (G), partie réelle de du module de

cisaillement complexe G (appelé aussi composante visqueuse).

Les essais ont été effectués avant et apres vieillissement thermique des cables et ce, a la
tension spécifiée Uy soit 18 kV, 50 Hz et sur une gamme de température variant de 20°C a
140°C. La mesure de la température du cable s’opére a 1’aide d’une sonde (thermocouple)
enfoncée dans la couche isolante (PRC) du cable et reliée directement au régulateur de

température.

Les résultats de mesure de la permittivité en fonction de la température d’essai pour
différentes températures de vieillissement pour les deux modes sont présentés aux figures
IV.23 et IV.24. A titre comparatif, en prenant la température de vieillissement comme

parametre, les résultats ont été¢ également exploités et illustrés sur les figures V.25 et IV.26.

Pour les deux modes de vieillissement thermique, la permittivité présente pratiquement
la méme variation du point de vue qualitatif [1]. En effet, en nous basant sur les résultats
expérimentaux, nous remarquons que & décroit faiblement a mesure que la température
d’essai augmente (figures 1V.23 et IV.24). A co6té de ’analyse qualitative que nous avons
¢tablie, nous suggérons une analyse quantitative pour une meilleure exploitation des résultats

de la constante diélectrique en fonction de la température.

Apres le vieillissement continu sous les températures de 80, 100, 120 et 140°C, la
permittivité évolue en sens inverse avec la température en présentant des taux de variations
respectivement de 12 %, 10,75 %, 8 % et 8,23 %. Sous le vieillissement cyclique, les taux de
variations estimés pour les mémes températures de vieillissement sont respectivement :
10,54 %, 6,66 %, 9,4 % et 5 %. Notons que les valeurs de &, obtenues apres vieillissement
thermique sous le mode cyclique sont supérieures a celles obtenues avant vieillissement. Ce
résultat montre ’effet du vieillissement thermique sur le comportement diélectrique du PRC
constituant 1’enveloppe isolante du cable PRC 18/30 kV essayé. Un comportement contraire a

¢été obtenu sous le vieillissement continu [8].
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Figure 1V. 23. Variation de la constante di¢lectrique en fonction de la température avant et
apres vieillissement continu.
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Figure 1V.24. Variation de la constante diélectrique en fonction de la température avant et
apres vieillissement cyclique.
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Figure 1V.25. Variations de & en fonction de la Figure 1V.26. Variations de &, en fonction
température avant et apres 2000 heures. de la température avant et apres 20 cycles.

Les résultats obtenus sont cohérents avec les données des travaux d’autres chercheurs
[11,22,29-31]. Une similitude de comportement de ¢, en fonction de la température d’essai a
¢été obtenue sur des plaques de PRC vieillis thermiquement pendant 5000 heures [29,30]. Le
méme comportement diélectrique en fonction de la température de la permittivité relative a
été observé par H. St-Onge et al. sur des échantillons de PRC en fonction de la température
[22]. Un changement assez brusque a été enregistré sur 1’allure de ¢, a la température de 90°C
qui correspond a la température assignée maximale de I’ame conductrice du cable en service
normal. Cette diminution rapide de la permittivité devient plus prononcée aux alentours de la
température de 110°C qui serait la température de fusion cristalline du PRC. Ceci est
imputable au ramollissement du matériau polymere a la température de fusion cristalline selon
les travaux de H. St- Onge et al. [22].

La décroissance graduelle de la constante diélectrique en fonction de la température
comme le montrent les figures IV.25 et IV.26 pour les différentes conditions de vieillissement
thermique serait principalement due a la réduction de la densité du matériau qui subit des
modifications a 1’échelle moléculaire (resserrement du réseau moléculaire) notamment aux
températures élevées, entrainant par conséquent des changements au niveau des propriétés
physico-chimiques [22]. La variation du temps de relaxation caractérisant les oscillations des
dipdles pourrait expliquer le comportement de €, en fonction de la température. Le temps de

relaxation dépend étroitement de la température [4].
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Dans une investigation effectuée par E. L. Leguenza et al. [32] sur les propriétés
viscoélastiques du PRC prélevé sur des cables vieillis en service pendant 25 ans et au
laboratoire durant 1000 heures, il a ét¢ montré une décroissance du module de stockage G’
(er par analogie) en fonction de la température sur une large gamme variant de -150°C a
110°C. Ce résultat confirme 1’existence d’une étroite corrélation entre le comportement
viscoélastique et dié¢lectrique du matériau étudié. Les relaxations diélectriques peuvent étre
comparées aux relaxations mécaniques. En effet, I’examen des caractéristiques dié¢lectriques
pratiquées sur des polyoléfines a révélé un parallélisme de comportement mécanique et
¢lectrique de ces polymeres, ce qui implique nécessairement la mise en cause des mémes
mécanismes moléculaires [11]. Ce résultat présente un grand intérét d’un point de vue
pratique, dans la mesure ou il pourrait dans certains cas permettre de substituer un contrdle

¢lectrique a un contrdle mécanique des matériaux.

Les propriétés viscoélastiques sont sensibles aux changements survenant durant le
vieillissement. Les variations de G’ en fonction de la température mesurées par 1’analyse
thermique mécanique dynamique (DMTA) sont dues aux différents processus se produisant
dans le PRC : réticulation par un mécanisme d’oxydation et variation de la cristallinité du
polymere [33-39].

IV.1.5. Variation du facteur de pertes diélectriques en fonction de la
température

Les pertes diélectriques constituent un sérieux point noir des isolants solides car elles
affectent directement les performances des cables en limitant leur capacité de transport,

augmentant ainsi le colit d’exploitation d’énergie électrique.

Nous nous sommes également intéressés a 1’é¢tude de 1’évolution du facteur de
dissipation diélectrique tgo en fonction de la température et ce, sous les deux modes de
vieillissement thermique continu et cyclique. Pour ce faire, nous avons mesuré le facteur de
pertes diélectriques du PRC sur une gamme de température d’essai variant de 20°C a 140°C a
la tension spécifiée Uy soit 18 kV, 50 Hz et ce, avant et aprés 2000 heures de vieillissement
continu et 20 cycles de chauffage thermique sous les quatre températures de vieillissement

précitées.

Nous constatons pour les deux modes de vieillissement, une augmentation rapide du
facteur de dissipation di¢lectrique a partir d’une certaine valeur de température (90°C) qui est
la température d’opération de 1’dme conductrice du cable en service normal

(figures IV.27 et IV.28). Une augmentation appréciable de la tangente de I’angle de pertes
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diélectriques est perceptible sur les spectres des figures de tgo a 1’approche de la température
de 110°C qui est la température de fusion cristalline du PRC. Des résultats semblables ont été
obtenus par d’autres auteurs sur des plaques du méme matériau (PRC)
(obtenues par moulages des granules de PEbd 4201) ayant subi un vieillissement thermique
continu de 5000 heures [29,30]. H. St-Onge et al. ont obtenu la méme réponse diélectrique sur
des échantillons de PRC en fonction de la température sur une gamme variant de 20 a 150°C
[22]. Un palier minimum entre 60 et 90°C a été observé par J. C. Chan et al. [40] sur 1’allure
du facteur de pertes, en fonction de la température, mesuré sur des cables 138 kV en PRC

vieillis thermiquement.

L’ensemble des résultats obtenus du facteur de pertes diélectriques est exploité et
représenté sur les figures IV.29 et 1V.30. Nous avons noté pour les deux modes de
vieillissement, une similitude de comportement de tgd du point de vue qualitatif et quantitatif
sous les températures de vieillissement de 80, 100 et 120°C. Des valeurs importantes de tgd
avoisinant 40x10™* ont été enregistrées sous le mode continu 4 la température de 140°C, qui
restent toutefois inférieures a celles exigées par la norme CEI 502 [18]. Par contre, sous le
mode cyclique, la plus haute valeur que tgd avait atteinte (11x10) reste trés faible pour

provoquer I’emballement thermique du cable.

Apres le vieillissement, le facteur de pertes diélectriques présente des valeurs nettement
supérieures a celles obtenues avant le vieillissement. Cet accroissement des valeurs de tgd en
fonction de la température de vieillissement serait dii & la diminution de la viscosité¢ du
matériau dans le temps. Ceci a comme conséquence une grande mobilité des porteurs de
charges conduisant a une augmentation du facteur de dissipation diélectrique [16,17]. En effet,
le comportement des polymeéres aux contraintes élevées de température est caractérisé par les
phénomeénes de conduction; des charges électriques peuvent étre injectées du métal
(I’ame conductrice dans les cables) vers le matériau isolant, alors que d’autres sont
susceptibles de prendre naissance par dissociation ionique et s’ajoutent aux charges déja
présentes dans le matériau pour former la charge d’espace. Dans les polyméres, de nombreux
chercheurs insistent sur le rdle joué par les ions résultant de la dissociation d’impuretés et des
produits de décomposition des péroxydes qui ont été introduits dans le matériau lors des
opérations de fabrication et de mise en ceuvre [30]. Dans le cas du polyéthyléne réticulé
chimiquement, la décomposition du péroxyde de dicumyle donne naissance a un alcool
cumylique qui a son tour formera d’autres produits résiduels; o—méthyl-styrene,

acétophénone, eau, éthane et méthane.
Le pic observé sur les allures de tgo en fonction de la température dans la gamme de 110

a 140°C dénote probablement le pic des pertes dues aux charges d’espace [21]. Selon

H. St- Onge et al., ’amplitude importante de tgd enregistrée sur les courbes laisse présumer
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une conduction de type électronique et serait probablement due aux pertes dipolaires.
Ces derniéres deviennent considérables suite a la relaxation des unités CH, du PRC dans les
régions cristallines et les produits de décomposition dus a 1’oxydation tel que les groupes
carbonylés [22].

Généralement, les variations de tgd en fonction de la température sont caractérisées par
la présence de pics dits de relaxation dus a des mouvements (rotation, vibration, translation)
de segments de chaines du matériau. Pour le PRC, les relaxations des dipdles perceptibles
dans les zones cristallines caractérisent le pic o qui se manifeste aux hautes températures [21].
Pour les matériaux polyoléfines et la plupart des polymeres semi-cristallins dont fait partie le
PRC, on note en général, la présence de quatre pics de relaxation sur les courbes
représentatives de tgd en fonction de la température. Ces pics sont appelés a, B, y et o par

température décroissante.

L’influence considérable de la température sur les valeurs de tgd laisse présumer une
dégradation thermique de type oxydante. Ceci a été confirmé par des analyses physico-
chimiques de spectrométrie infrarouge a transformée de Fourier (FTIR) pratiquées sur des
¢chantillons de cables vieillis en service [41]. Cette étude a permis de mettre en évidence la
présence de bandes d’absorption sur le spectrogramme caractérisant les groupes polaires -OH
et C=0. Il est communément admis que 1’oxydation conduit a la formation de composés
carbonylés électriquement dissymétriques qui jouent souvent un réle trés important dans la
dégradation des propriétés diélectriques et mécaniques [16,25]. Ceci renforce 1’explication
donnée plus haut pour rendre compte de I’augmentation de tgo. G. C. Montanari [17] a
montré par des microanalyses la présence de contaminants et des hétérogénéités dans les
cables isolés au PRC. Il est généralement admis que les contaminants dont la plupart sont des
métaux [42,43] jouent un role catalyseur dans 1’oxydation des polyoléfines dont fait partie le
PRC. Les hétérogénéités observées dans les cables en PRC vieillis thermiquement notamment
vers les hautes températures pendant une longue durée seraient dues aux séveres dégradations
thermiques plus particuliérement oxydatives.

La dégradation des isolants de cables par oxydation peut réduire rapidement leur durée
de vie. Des antioxydants, dont le role est de limiter les détériorations accompagnant la
réaction d’oxydation, sont incorporés au PRC. Ils doivent agir pendant plusieurs dizaines
d’années. Ces additifs empéchent la réaction d’oxydation de se propager, en réagissant
eux-mémes avec les macro-radicaux. Lorsque la quantité d’antioxydant disponible est épuisée,

la réaction d’oxydation se propage alors trés rapidement [12].
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Il a été montré dans une étude [44] qu’il est possible d’améliorer le facteur de pertes en
réduisant sa valeur d’un facteur variant entre 4 et 5 et ce, en utilisant en quantité appropriée
des additifs de stabilisation en antioxydants qui ont pour role d’empécher la formation des
groupes polaires par ’inhibition de I’action de I’oxygene réduisant ainsi la densit¢ des
radicaux libres qui peuvent entrer aisément en réaction avec 1’oxygene, notamment en phase

de mise en oeuvre.

Du point de vue comportement viscoélastique, les spectres du facteur de pertes
di¢lectriques que nous avons obtenus sur les cables PRC en fonction de la température
dévoilent le méme comportement que celui observé par L. E. Leguenza et al. [32] en utilisant
I’analyse thermique mécanique dynamique (DMTA) sur des échantillons prélevés sur le

méme type de cables.

Nous devons signaler I’importance de I’étude de la caractéristique tangente de I’angle
de pertes diélectriques en fonction de la température sur une large gamme
(comme ce fut le cas dans notre investigation) dans la mesure ou elle couvre les différents
régimes de fonctionnement en service des cables isolés au PRC. En effet, la réponse
di¢lectrique (palier minimum) observée sur la caractéristique aux alentours de la température
de 90°C nous renseigne sur le régime de fonctionnement normal du céble, alors que les pertes
relativement importantes obtenues sur la gamme de 110 a 140°C annonce un régime
transitoire critique de surcharge des cables ou le risque d’emballement thermique est a

prévenir.
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Figure IV.27. Variation du facteur de pertes diélectriques en fonction de la température
avant et apres vieillissement continu.
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Figure 1V.28. Variation du facteur de pertes diélectriques en fonction de la température
avant et apres vieillissement cyclique.
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1IV.1.6. Influence du vieillissement thermigue sur la tension seuil
d’apparition des décharges partielles

Une décharge partielle est une décharge électrique dont le trajet se développe sur une
partie seulement de I’intervalle isolant séparant des conducteurs. Les décharges partielles (D.P)
se présentent généralement sous la forme d’impulsions individuelles qui peuvent étre
détectées en tant qu’impulsions électriques dans le circuit extérieur (détecteur de décharges)

relié¢ a ’objet en essai [45].

Il est généralement admis que les décharges partielles dans les cédbles sont un des
principaux facteurs de vieillissement. De ce fait et pour prévoir la dégradation a long terme de
la tenue ¢lectrique des cables, la mesure des caractéristiques des décharges partielles

(tension d’apparition et d’extinction, charge maximale apparente,...etc.) est recommandée.

La mesure de la tension seuil d’apparition des décharges partielles est cruciale, car elle
est révélatrice de 1’¢état diélectrique de 1’isolation et de la qualité de fabrication des cébles

¢électriques.
Lors de notre investigation, nous avons étudié 1’évolution de la tension seuil

d’apparition des décharges partielles en fonction du temps d’exposition a la chaleur sous les

deux modes différents précités en prenant la température de vieillissement comme parametre.
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L’¢tude de cette caractéristique a fait apparaitre une décroissance de la tension seuil
d’apparition des décharges partielles en fonction de la durée et de la température de
vieillissement (figures IV.31 et IV.32) [1]. Cette décroissance s’aveére moins prononcée sous
le vieillissement cyclique. En effet, ce n’est qu’apres le dixieme cycle que la décroissance
commence a devenir plus ou moins significative. Pour la température de 80°C, la tension seuil
d’apparition des décharges partielles passe de 47 kV a 45 kV puis a 43 kV puis diminue
jusqu’a 37 kV aprés 20 cycles de chauffage et de refroidissement. A la température de
vieillissement de 140°C, la tension seuil décroit de 47 kV a 36 kV de maniere continue, puis
reste constante au palier 36 kV du 6°™ au 12°™ cycle puis diminue jusqu’a 22 kV au 20°™
cycle. Par contre, sous le vieillissement continu, la tension seuil diminue d’une fagon
monotone a partir de 45 kV pour atteindre 38 kV et 20 kV apres 2000 heures de vieillissement

respectivement sous 80°C et 140°C.
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Figure 1V.31. Evolution de la tension seuil de D.P  Figure 1V.32. Evolution de la tension seuil
en fonction de la durée de vieillissement continu. de D.P en fonction du nombre de cycles.

Ces résultats expérimentaux sont bien en accord avec ceux obtenus par de nombreux
auteurs [24] sur des mod¢les réduits (bandes) de polyéthyléne réticulé prélevés sur des cables
MT 20 kV vieillis en service pendant plusieurs années. Dans une autre investigation effectuée
sur des échantillons de cables 6,6 kV isolés au PRC ayant subi un vieillissement thermique
cyclique pendant 20 jours, il a été montré que les décharges partielles (amplitude de la charge
apparente) augmente en fonction de la tension d’essai et de la durée de vieillissement [46].
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L’apparition des décharges partielles est probablement associée au processus de
fabrication. En effet, le processus de réticulation a I’azote chauffé, utilisé par la cablerie
ENICA.Biskra pour la mise en ceuvre des cables isolés au PRC, pourrait entrainer une
formation de microcavités, d’impuretés - provenant en grande partie des semi-conducteurs

fortement contaminés - et de I’eau.

Ces défauts ou facteurs de vieillissement peuvent, plus ou moins conjointement,
contribuer, en présence des contraintes €lectriques et thermiques, a 1’altération des propriétés
di¢lectriques et physico-chimiques du matériau et causer ainsi la défaillance du cable. La
diminution du niveau de la tension seuil d’apparition des décharges partielles pourrait étre
expliquée par la décroissance dans le temps des teneurs des différents produits tels que les
stabilisants, les antioxydants ou les produits de décomposition du péroxyde résultant du

processus de réticulation sous 1’effet combiné de la tension et de la température [24].

Dans les investigations de G. C. Montanari sur les cables isolés au PRC, il a été montré
la présence des hétérogénéités notamment aux températures ¢€levées et aux temps de
vieillissement plus poussés [17]. Ceci est rendu possible grace a 1’observation par la SEM et
aux microanalyses par ’EDS et le WDS qui ont révélé I’existence de micro-craquelures
-microcraks dans la littérature anglo-saxonne- et des contaminants comme le Chlore, le
Sodium, le Potassium et le Calcium au sein du PRC, dus probablement a la technologie de
fabrication utilisée. Des décharges partielles prenant naissance dans les hétérogénéités si¢ges

de réactions oxydatives pourrait conduire a long terme au claquage diélectrique [43, 47, 48].

La diminution de la tension seuil d’apparition des décharges partielles annonce une
dégradation de 1’isolant qui au cours du temps, provoque le changement des propriétés aussi
bien mécaniques, électriques que physico-chimiques du matériau. La dégradation des
propriétés diélectriques sous 1’effet de décharges partielles a fait 1’objet de plusieurs études.
Elle peut trouver son origine en des réactions chimiques telles que 1’oxydation des parois des
vacuoles [49,50], ou encore étre provoquée par 1’action chimique due aux bombardements des
particules [51,52]. De plus, ces réactions peuvent étre accélérées dans le cas d’une oxydation
par une augmentation de la température due aux décharges, mais restent cependant

insuffisantes pour causer une érosion thermique [52].

Généralement, il est connu que les décharges partielles dans les cables isolés au PRC
causent souvent des arborescences qui constituent une dégradation avancée du matériau
conduisant ainsi au claquage du cable [53-55]. Les arborescences d’eaux sont un des
problémes majeurs de la détérioration des cables PRC [56-58]. Des décharges partielles dont
I’amplitude est supérieure a 100 pC ont été détectées dans des cables en PRC présentant des

arborescences ¢€lectriques de 0,5 mm de longueur [53]. De nombreuses défaillances de ces
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cables pourraient &tre évitées si ce phénomene est décelé des les premiers stades de son
apparition. La connaissance des valeurs des amplitudes des décharges partielles mesurées au
laboratoire revét une importance capitale dans le domaine de contrdle de la qualité des cables.

Ce dernier, s’effectue conformément a la norme CEI 540 [2].

IV.2. INFLUENCE DU VIEILLISSEMENT THERMIQUE SUR LES
PROPRIETES MECANIQUES DU PRC

Dans de nombreux cas, les défaillances électriques des cables sont initiées par des
défaillances d’ordre mécaniques. Les caractéristiques mécaniques des isolants électriques
doivent étre suffisantes afin qu’ils supportent sans défaillance les diverses contraintes

mécaniques rencontrées en service (pliage, dilatation, choc thermique...).

Nous nous sommes intéressés a 1’effet des conditions de vieillissement thermique sur
les propriétés mécaniques du PRC a savoir 1’allongement a la rupture et la résistance a la
traction. Pour ce faire, nous avons effectu¢ des essais de traction mécanique a I’aide d’un
dynamometre sur des éprouvettes sous forme d’haltére (de dimensions normalisées) prélevées
sur les échantillons de cébles 18/30 kV en PRC ayant subi le vieillissement thermique a
quatre températures variant de 80°C a 140°C séparément sous les modes continu et cyclique.
Les propriétés mécaniques du PRC ont été également mesurées avant vieillissement
thermique sur des éprouvettes prélevées d’un cable neuf (non vieilli). Les essais mécaniques
ont été faits conformément aux recommandations de la norme CEI 540 [2]. Nous mesurons
simultanément l'allongement a la rupture et la résistance a la traction sur la méme éprouvette.
Les résultats de mesure de 1’allongement a la rupture et de la résistance a la traction avant et
aprés vieillissement sous les modes continu et cyclique sont exposé€s respectivement aux
tableaux IV.2 et IV.3. L’allongement a la rupture et la résistance a la traction du PRC
diminuent en fonction de la température du vieillissement. Cette diminution est d’autant plus
accentuée que la température de vieillissement est plus ¢€levée [8,9,14,59]. Un résultat
identique a été remarqué sur des échantillons du méme matériau (plaques) ayant subi un
vieillissement thermique de 5000 heures [30]. Toutefois, les variations des propriétés
mécaniques sont inférieures aux valeurs limites prescrites par la norme CEI 502 [18] et

répondent ainsi aux recommandations de la méme norme (Voir Annexe A.3).
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Tableau 1V.2. Propriétés mécaniques du PRC en fonction de la température de vieillissement

continu.
Allongement a la Résistance a la - AL(%) | - AR(%)
rupture (%) | traction (N/mm?) L R
Avant Vieillissement
480 18,01
Apres Vieillissement
a 80°C 440 15,65 7,36 10,57
Apres vieillissement
a 100°C 425,5 14,9 10,42 14,85
Apres vieillissement
a 120°C 413 14,3 13,05 18,28
Apres vieillissement
a 140°C 388.,5 13,5 18,21 22,5

Tableau 1V.3. Propriétés mécaniques du PRC en fonction de la température de vieillissement

cyclique.
Allongement ala Résistance a la - AL(%) | - AR(%)
rupture (%) | traction (N/mm?) L _R
Avant vieillissement
480 18,01

Apres Vieillissement

a 80°C 462,5 17,31 3,64 3,88
Apres vieillissement

a100°C 452,5 17,01 5,72 5,55
Apres vieillissement

a120°C 445 16,61 7,29 7,77
Apres vieillissement

a 140°C 415 14,14 13,54 18,5

Nous avons également constaté que les propriétés mécaniques sont plus affectées sous
les conditions de vieillissement thermique continu. En effet et a titre d’indication,
I’allongement & la rupture a connu une décroissance de l'ordre de 18,21 % sous le
vieillissement continu et 13,54 % sous le vieillissement cyclique et ce, a la température de
140°C. Concernant la résistance a la traction, les taux de variation sont estimés a 22,5 % et

18,5 % respectivement sous les deux modes de vieillissement précités.
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D’apres V. Langlois et al. , la réduction des propriétés mécaniques est intimement liée
a la dégradation thermo-oxydante du matériau qui s’accompagne de coupures de chaines. La
vitesse de dégradation augmente avec 1’élévation de la température [60]. Les coupures de
chaines provoquent une diminution de la masse moléculaire moyenne et du taux de
réticulation, engendrant ainsi une fragilisation du matériau. Les coupures de chaines
entrainent également la diminution de la viscosit¢ du polymére. Dans le cas réel du
vieillissement, le PRC subit simultanément des coupures de chaines et une réticulation. Ses
propriétés mécaniques ¢évoluent alors en fonction de la part prise par chacun de ces processus.
Mais souvent la présence d’oxygene (oxydation) entraine une prédominance des coupures du
squelette par rapport aux réticulations [16]. De nombreux auteurs [42,61-65] ont montré que
durant le vieillissement thermique de longue durée, des réactions de dégradation peuvent
survenir, comme le pyrolyse, la thermo-oxydation,...etc. conduisant ainsi a la scission des

chaines macromoléculaires et / ou a la réticulation.

L’augmentation de la perte de masse [3,30] et la diminution du taux de réticulation du
PRC [30] au cours du vieillissement thermique pourraient expliquer le résultat obtenu

(diminution des propriétés mécaniques).
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CONCLUSION GENERALE

ES RESULTATS expos¢s dans notre thése entrent dans la thématique de recherche
Lconcemant le vieillissement des cables de moyenne tension isolés au polyéthyléne
réticulé chimiquement (PRC) sous I’action de la contrainte thermique. Ce travail s’inscrit
au sein d’une collaboration regroupant le partenaire industriel ENICA Biskra et I’Ecole
Nationale Polytechnique (ENP). L’étude est essentiellement axée sur I’influence des
conditions de vieillissement thermique sur les propriétés diélectriques et mécaniques du

polyéthylene réticulé chimiquement constituant 1’enveloppe isolante des cables 18/30 kV.

Ainsi, pour étudier le comportement des cables 18/30 kV en PRC sous I’influence du
vieillissement thermique, nous avons simulé¢ au laboratoire les conditions de leur
fonctionnement en service et ce, en réalisant des essais accélérés de vieillissement thermique
de longue durée. La simulation a dans un premier lieu été effectuée a la température de 80°C
proche de celle tolérée en service, séparément sous deux modes différents : continu pendant
2000 heures et cyclique durant 20 jours (soit 160 heures de chauffage). L’accélération est
rendue possible en appliquant des températures tres élevées. Ce mode de simulation pratiqué
par de nombreux laboratoires de recherche et organismes de normalisation CEI, IEEE et
AEIC permet de reproduire le comportement du cable durant sa durée de vie réelle estimée
entre 30 et 40 ans. A cet effet, nous avons fait vieillir des échantillons de cables en PRC
¢galement sous les deux modes précités et d’une maniere séparée aux températures : 100, 120
et 140°C. Ces dernieres constituent des conditions critiques et séveres de fonctionnement des
cables isolés au PRC. Dans cette optique, des boucles de cables en PRC ont été installées sur
des stands de la station de vieillissement thermique de la cablerie ENICA.Biskra dans des
conditions proches de celles rencontrées en service. Une instrumentation adaptée a permis
I’acquisition des mesures nécessaires a la régulation du courant de chauffage et a I’exploration

des différentes grandeurs faisant 1’objet d’étude.

Nous nous sommes intéressés a 1'é¢tude de 1'évolution des propriétés principales (facteur
de pertes diélectriques, permittivité relative, tension seuil d'apparition des décharges
partielles) en fonction du temps de vieillissement pour différentes températures d'exposition a
la chaleur sous les deux modes cités précédemment. Nous avons aussi étudi¢ la variation de
tgd et ¢ en fonction de la tension et de la température avant et apres vieillissement. Les
caractéristiques mécaniques (allongement a la rupture et résistance a la traction) en fonction

de la température ont été aussi ¢tudiées avant et aprés vieillissement. Nous avons également
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attaché une attention particuliére quant au controle de la qualit¢ de l'isolant (PRC) en se
référant aux recommandations des normes en vigueur concernant le polyéthyléne réticulé

chimiquement.

La littérature abondante sur la dégradation des cables isolés au PRC insiste sur le role
joué par les produits de décomposition dus a la réticulation par 1’agent réticulant (péroxyde) et
les composés de transformation des stabilisants (antioxydant) d’ou I’importance du processus
de fabrication dans le vieillissement des cables ¢électriques. En effet, suite au délaissement de
la réticulation sous pression de vapeur d’eau et 1’utilisation de nouveaux procédés de
fabrication (réticulation a 1’azote) avec un PEbd trés propre (Extra clean) contenant des
péroxydes et des stabilisants performants, la fiabilité des cables en PRC a été amplement
améliorée. L’¢étude bibliographique entreprise dans le cadre du présent travail a révélé que le
processus de vieillissement thermique des isolants polymeéres est complexe et les mécanismes
varient avec les différents matériaux et selon les différentes conditions de service. Dans le cas
du polyéthyléne réticulé chimiquement, les mécanismes de dégradation thermique sont
caractérisés par la perte de constituants volatils tels que des composants de faible poids
moléculaire présents a 1’origine ou formés durant le processus de vieillissement et I’oxydation
qui cause une réticulation moléculaire du matériau en le rendant fragile. A ces mécanismes
s’ajoutent I’hydrolyse dans laquelle I’humidit¢ emmagasinée réagit avec 1’isolation sous
I’influence de la chaleur, et la décomposition chimique des constituants avec formation de

produits dangereux.

Les essais entrepris a la cablerie ENICA.Biskra ont permis d’apporter une contribution
quant a la connaissance des performances et du comportement diélectrique et thermique des
cables 18/30 kV isolés au PRC fabriqués par la méme entreprise soutenant le programme de
recherche. Les résultats obtenus pourraient constituer une base de données pour les chercheurs

dans le domaine de la caractérisation et la fiabilité des cables en PRC.

L'analyse des résultats obtenus lors des essais du vieillissement thermique des cables

isolés au PRC permet de tirer les conclusions suivantes:

Une similitude de comportement des propriétés diélectriques et mécaniques étudiées a
¢été obtenue sous les deux modes de vieillissement du point de vue qualitatif (loi de variation).
Cependant, sous le mode continu de vieillissement, notamment a la température de 140°C, la
dégradation du matériau est plus accentuée, sans toutefois dépasser les valeurs limites fixées

par la norme CEI 502.

La constante di¢lectrique demeure pratiquement constante en fonction de la durée de

vieillissement et diminue faiblement avec la température d’essai. Les 1égeres variations de la
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permittivité relative enregistrées sous certaines conditions d’essai, laissent penser que le
vieillissement thermique n’a pratiquement pas affecté la qualité d’isolation des cables en PRC
du point de vue permittivité relative. Notons que les valeurs de la constante diélectrique
mesurées en fonction de la température sous le mode cyclique sont un peu plus élevées que
celles obtenues sous le mode continu et ce, pour les différentes températures de vieillissement
utilisées. Contrairement a 1'effet de la température, la tension d'essai n'a aucune influence sur

la variation de la constante diélectrique.

La variation de l'indice de pertes dié¢lectriques en fonction du temps et de la température
de vieillissement thermique a mis en évidence I’existence des phénomenes de relaxation dans

le matériau polymere (PRC).

Le facteur de pertes diélectriques du PRC a été relativement affecté sous ’action du
vieillissement thermique. Ce facteur est d'autant plus accentué que la température est plus
¢levée. Nous avons pu constaté une augmentation du facteur de dissipation diélectrique par
rapport a celui du céble non vieilli thermiquement. L’augmentation observée sur les
différentes courbes de tgd en fonction de la tension devient rapide en dépassant un seuil
d’ionisation de 15 kV. En exploitant la caractéristique du facteur de pertes en fonction de la
température, nous avons pu vérifier que les pertes diélectriques présentent un minimum aux
alentours de la température de service qui est de 90°C au dela de laquelle les pertes

diélectriques augmentent rapidement.

L’exploitation des caractéristiques du facteur de pertes diélectriques en fonction de la
tension et de la température revét un intérét grandissant du point de vue technique industrielle
dans la mesure ou cela pourrait nous renseigner sur la qualité de fabrication des cables haute
tension et la limite de leur utilisation en service. En effet, nous recommandons d’utiliser les
cables isolés au PRC fabriqués par ’ENICA.Biskra dans la gamme de tension spécifié¢e
15 kV - 18 kV et dans la plage de température de fonctionnement 60°C — 90°C. Et pour une
meilleure qualité¢ du cable (augmentation du seuil d’ionisation), il est trés important que le
mélange polymeére-antioxydant-péroxyde utilisé soit le pur possible et que les conditions
technologiques de mise en ceuvre du cable (extrusion et refroidissement) soient bien définies
et controlées de maniere a éviter la formation de vacuoles (siege de décharges partielles) qui

pourraient nuire a la qualité du cable.

Nous devons signaler ’importance de 1’étude de la caractéristique tangente de I’angle
de pertes diélectriques en fonction de la température sur une large gamme
(comme ce fut le cas dans notre investigation) dans la mesure ou elle couvre les différents
régimes de fonctionnement des cables isolés au PRC en service. En effet, la réponse

diélectrique (palier minimum) observé sur la caractéristique aux alentours de la température
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de 90°C nous renseigne sur le régime de fonctionnement normal du céable, alors que les pertes
relativement importantes obtenues sur la gamme de 110 a 140°C annonce un régime
transitoire critique de surcharge des cadbles ou le risque d’emballement thermique est a

prévenir.

La diminution de la tension seuil d’apparition des décharges partielles en fonction du
temps et de la température de vieillissement marque une dégradation de I’isolant, qui au cours
du temps, provoque le changement des propriétés aussi bien mécaniques, électriques que
physico-chimiques du matériau. Cet abaissement de la tension seuil de décharges partielles
serait 1i¢ au processus de réticulation utilisé par la cablerie, entralnant la formation de

microcavités, d’ impuretés et de I’eau dans le PRC.

Les propriétés mécaniques du PRC (allongement a la rupture et résistance a la traction)
diminuent a mesure que la température de vieillissement augmente. Toutefois, les variations

des propriétés mécaniques sont inférieures aux valeurs limites fixées par la norme CEI 502.

D'aprés nos résultats, pour la température de vieillissement de 80°C, les propriétés du
PRC sont pratiquement conservées, tandis que pour la température de 140°C, la dégradation

de l'isolant a été atteinte en un temps relativement court.

Il ressort de notre ¢tude que les cables 18/30 kV en PRC fabriqués par I’ENICA.Biskra
présentent une bonne tenue au vieillissement thermique notamment aux alentours de la
température tolérée en service (90°C). Cependant, il serait souhaitable de pousser le
vieillissement au dela de 2000 heures, afin de pouvoir suivre 1’évolution des propriétés du
PRC en fonction du temps, et vérifier s’il répond aux normes en vigueur. Par ailleurs, dans le
souci de nous rapprocher des réalités de fonctionnement des cables, il serait aussi souhaitable
de confronter ces résultats a ceux obtenus sur des cables vieillis en service, étant donné que
I’augmentation de la contrainte thermique peut modifier la cinétique du vieillissement par

rapport aux conditions de service réelles.

En perspective, et pour une meilleure étude du vieillissement des cables isolés au PRC,
des essais de plus longue durée de simulation de vieillissement sous contraintes multiples
(électrique, thermique) complétés par des analyses physico-chimiques sont suggérés. Les
résultats obtenus de 1’expérience pourraient constituer une base de données pour les logiciels
d’intelligence artificielle (réseaux de neurones, algorithmes génétiques) de prédiction du
comportement a long terme des cables. En outre, cette base de données constituerait un outil
précieux pour la modélisation mathématique du vieillissement des cébles sous contraintes

combinées.
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ANNEXE

Al. Calcul de la permittivité relative du PRC

La permittivité relative g, du PRC constituant I’enveloppe isolante du cable 18/30 kV est

obtenue en effectuant le rapport Cy / Co.

Ou:
Cx : capacité du cable mesurée a I’aide du pont de Schering.

Co : capacité du cable sans le diélectrique calculée a partir de la formule suivante :

2n SoL

Co [pF] = ——
Ln (D/d)

(A1)

Avec :

g : permittivité du vide (8,85 pF/m).
L :longueur du cableen m (L =12 m).
D : diamétre extérieur du cable en mm.

d : diamétre intérieur du cable en mm.
En tenant compte des dimensions du cable (figure. A1), on calcul Cy.

Co =737, 48 pF.
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Figure. Al. Dimensions du cable PRC 18/30 kV.

Les cables isolés au PRC 18/30 kV fournis par la Cablerie Algérienne des Industries des

Cables (ENICA.Biskra) présentent les caractéristiques suivantes :

- Nombre de brins : 37 x 2,15 mm

- Diametre de I’ame conductrice : 13 mm

- Ecran semi-conducteur interne : 0,8 + 0,08 mm

- Epaisseur de I’isolant (PRC) : 8§ mm

- Couche semi-conductrice externe : 0,4 + 0,04 mm

- Matelas semi-conducteur : 0,2 mm

- Ecran métallique en cuivre : 46 bandes 0,70 mm (1x 15x 0,15)

- Section de I’écran métallique: 16 mm?

- Séparateur : 1 bande 70 x 0,05

- Gaine extérieur : 2,5 + 0,2 mm.
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A2. Prescription pour les essais électriques de type selon la norme CEI 502.

Propriété fondamentale du mélange Thermoplastique Elastomére

Désignation du mélange isolant PE PRC (XLPE)

Température assignée maximale

du conducteur (°C) 70 90
Résistivité transversale (Qcm) - -
- 420°C ] Lo"
- ala température assignée maximale de
service
Constante d’isolement K;  (MQKm) - -
- a 20°C

- 3,67

- ala température assignée maximale de
service
Pertes diélectriques en fonction de la tension, a
la température ambiante
- tgd maximale a U, (104 10 40
- Variation maximale de tg0 (10™) 20 20
entre 0,5 Uy et 2 U,
Pertes diélectriques en fonction de la
température a 2 kV
- tgd maximale a la température (107 10 40
ambiante
- tgd maximale a la température (107 10 80
assignée maximale de service
Essais de décharges partielles 20 20
Décharge maximale a 1,5 U (PO
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A3. Prescription d’essai pour les caractéristiques mécaniques des matériaux
pour enveloppes isolantes avant et apres vieillissement

selon la norme CEI 502.

Désignation du mélange isolant PE PRC (XLPE)
Température assignée maximale de I’ame (°C) 70 90
1. | Sans vieillissement
1.1] Résistance a la traction minimale (N/mm?) 10 12,5
1.2| Allongement a la rupture minimale (%) 300 200
2. | Apres vieillissement en étuve d’air
- température (°O) 100 135
2.0 Traitement - tolérance (°O) +2 +3
- durée jours 10 7
2.1| Résistance a la traction :
a) valeur minimale apres vieillissement (N/mm?) - -
b) variation maximale (N/mm?) - +25
2.2| Allongement a la rupture :
a) valeur minimale aprés vieillissement (%) 300 -
b) variation maximale (%) - +25
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