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B1 : Energie d’activation (J)

c : Célérité des radiations électromagnétiques dans le vide (m/s)
C: Pourcentage molaire en unité propyléne dans I'élastomere
C": Energie cinétique(])

Cx : Capacité de couplage (F)

Cw1: Capacité haute tension (F)

Cwmz : Capacité basse tension (F)

Cy : Capacité étalon (F)

Cp: Capacité de d’éprouvette (F)

Cx : Capacité du matériau (F)

d’: Distance entre les plans réticulaires d’'une méme famille désignée conventionnellement par les indices de Miller
h,k,1 (m)

E : Intensité du champ électrique (V/m)

E’: Contrainte électrique donnée par E’=E-Ey (V/m)

Eo: Valeur du champ en dessous de laquelle le vieillissement électrique peut étre négligé en présence d'autres
contraintes (V/m)

Ec: Champ électrique critique (V/m)

Eso : Champ seuil a la température ambiante ou de référence Tc=0 (V/m)
F : Constante de force

f: Fréquence de la tension de vieillissement (Hz)

h : Constante de Plank (].s)

H : Enthalpie par fragment (k] /mol)

Hi: Enthalpie a I'état fondamental (k]J/mol)

H;: Enthalpie a I'état dégradé (k] /mol)

H. : Enthalpie a I'état activé (k] /mol)

Iq : Courant de décharge (A)

K': Constante de Boltzman

L, ¢: Longueur de I'arborescence (m)

Ls : Inductance de blocage (H)

m : Masse réduite (Kg)

M; : Masse moléculaire (g/mol)

n : Constante matérielle dépendant de la température

N : Nombre de liaisons cassables

N.: Constante matérielle

Ni: Nombre de macromolécules de masse moléculaire M;

Q : Quantité de charge apparente(C)

Q' : Constante d’Ashcraft multipliée avec un facteur de forme
Qi : Quantité de charge écoulée dans les canaux (C)

Qm : Valeur de point final de la quantité Q; de charge écoulée dans les canaux(C)
r : Rayon de courbure de 'aiguille (m)

Ro: Résistance d’amortissement du courant ()

S : Entropie par fragment

Si: Entropie a I'état fondamental

Sz: Entropie a I'état dégradé

Sa: Entropie a I'état activé

Sc: Nombre de branche d’arborescence a la dégradation

t: Durée de vie thermique (s)

T : Température (°C)

T-: Température de traitement (°C)

to : Durée de vie pour E= E (s)

ta: Temps mort (s)

T.: Contrainte de température (°C)

Tcso : Seuil de température a E=Fj et to=t (E=Ey et Tc=0) (°C)
Tq: Temps de claquage (s)

tg : Temps de vieillissement électrique (s)

T¢: Température de fusion (°C)

Tg : Température de transition vitreuse (°C)

tgd : Pertes diélectriques

Ti : Température initiale de décomposition (°C)
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ti: Temps d’initiation des arborescences(S)

Tm : Température de dégradation maximale (°C)

Tms: Température de dégradation maximale du matériau sain (°C)
tr : Durée de traitement thermique(S)

T¢: Température de tenue thermique (°C)

Tr: Temps de porte (s)

U : Tension appliquée a I’échantillon (V)

Ub(E) : Energie de rupture de liaisons (V)

U: (E) : Energie de formation de liaisons (V)

Us : Tension seuil d’apparition des décharges partielles (V)

Woec : Energie locale par unité de longueur (J.m1)

Z : Filtre chargé d’atténuer les perturbations provenant de I'alimentation (£2)
Zm : Impédance de mesure()

ar(E) : Premier coefficient de Townsend (fonction de E)

AG : Energie d'activation

Odmax : Largeur de la barriére limitant le vieillissement

1 : Nombre de liaisons rompues

1N : Nombre critique de liaisons rompues

0: Température (°C)

8o : Température en dessous de laquelle le vieillissement thermique peut étre négligé (°C)
A: Longueur d’onde du rayonnement utilisé (m)

p : Masse volumique du polymeére en (kg/m3)
pa: Masse volumique de la phase amorphe en (kg/m3)

pc : Masse volumique de la phase cristalline en (kg/m3)

T : Temps nécessaire a 'arborescence pour atteindre la longueur L (s)
@ : Fonction du travail effectif de I'électrode d’injection

U: Tension appliquée entre électrode (V)

d: Distance interélectrode (m)

&:: Permittivité relative (F/m)



Liste des Abréviations

Liste des Abréviations

ATD : Analyse Thermique Différentielle

ATG : Analyse Thermo Gravimétrique

ATH : Alumine Tri Hydraté

Cu;S: Cristaux de Sulfate/Métal

DRX : Diffractométrie a Rayon X

DSC : Spectroscopie Calorimétrique Différentielle
EEA : Ethylene Ethyle Acétate

ENB : Diene non conjugué Ethylidéene Norbornene
EPDM : Ethyléne Propyléne Diéne Monomere
EPR : Ethylene Propyléne Rubber

ETC : Electronically Temperature Controlled

EVA : Ethylene Vinyle Acétate

FTIR : Spectroscopie Infrarouge a Transformée de Fourier
H>S : Sulfure Gazeux

HLB : hydrophylic Lipophylic Balance

LDPE: Polyethylene Low Density

LIPP : Laser Induced Pressure Pulse = Impulsion de Pression
MEB : Microscopie Electronique a Balayage

PE : Polyéthylene

PEA : Impulsion Electro Acoustique

PEBD : Polyéthyléne Basse Densité

PEHD : Polyéthyléne Haute Densité

PHR : Anthracéne Semi-conducteur Organique
PMMA : Poly Méthacrylate de Méthyle

PP: Polypropylene

RMN: Spectroscopie a Résonance Magnétique Nucléaire
S(NH4)2: Sulfate Liquide

TAC : Tri Allyl Cianurite

THF : Tétra Hydro Furane

TTV : Température de Transition Vitreuse

VTMS : Vinyle Trimethaxysilane Si-(0 CHz)3

XLPE : Polyéthylene Réticulé
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Introduction

Introduction générale

Le domaine du génie électrique demeure l'un des principaux domaines scientifiques qui réclame
actuellement de plus en plus d’'investigation. En effet 1a majorité des technologies, actuelles et futures, utilisées dans
nos sociétés est dépendante de I'énergie électrique, vecteur de transport le plus confortable. On congoit alors que la
fiabilité des systémes électriques, quelles que soient les contraintes auxquelles ils sont soumis, fasse I'objet de
nombreux travaux de recherche.

En particulier, le transport de 'énergie électrique dans les milieux citadins, qui de nos jours constitue 'une
des préoccupations majeures des urbanistes, impose la recherche de matériaux de plus en plus performants pour la
réalisation des cables utilisés a cet effet. Parmi ces matériaux, les isolants électriques. Le choix de ces derniers passe
par la compréhension des phénomeénes pouvant apparaitre suite aux différentes contraintes auxquelles sont
exposés les cables lors de leur exploitation.

En effet, les cables de transport de l'énergie électrique présentent des défaillances en service qui
compromettent la fiabilité de ce systeme. Il est donc important de connaitre et de comprendre les mécanismes de
vieillissement des matériaux isolants, sous champ électrique, pour prédire avec plus de précision leur durée de vie
et donc garantir leur fonctionnement pour une durée déterminée qui est généralement d'une trentaine d’années ;
car la durée de vie de ces isolants conditionne celle du systeme dans lequel ils sont intégrés.

Les cables, qu'ils soient unipolaires ou multipolaires, se composent d'une ou plusieurs ames conductrices
portées a des niveaux de tension élevés et devant étre séparées entre elles d'une part et de la terre d’autre part. Ceci
suppose l'utilisation de matériaux pouvant supporter entre autres et a la fois, les contraintes électriques et les
contraintes mécaniques. A cet effet, des matériaux synthétiques ont été élaborés. Toutefois, dans le processus de
mise en ceuvre et d'usinage de ces matériaux, des impuretés d’origines diverses peuvent s’y introduire incidemment
et constituer ainsi des points de départ (ou initiation) d’arborescences.

Plusieurs types d’arborescences ont été observés et de nombreuses études leur ont été consacrées afin de
mieux comprendre leurs évolutions et leurs origines. Selon I'endroit ou elles prennent naissance dans l'isolant, on
distingue deux types d’arborescences : les arborescences ouvertes et les arborescences en nceud-papillon. Et selon
I'environnement d’exploitation, les arborescences peuvent étre électriques ou électrochimiques; ces dernieres sont
dues a la présence d’eau ou d’une solution chimique dans I'isolation du cable.

L’expérience montre que, malgré toutes les précautions prises lors de leur mise en ceuvre et pour de
nombreuses raisons, ces isolants présentent des défaillances, qu’ils soient utilisés sous champs continus ou
alternatifs. Leur dégradation, qui doit étre prévisible, suppose une parfaite maitrise de ce processus, chose qui peut
renseigner sur les échéances de renouvellement et éviter ainsi une rupture de service. Notons que la durée de vie
des isolants polymeres sous haute tension étant estimée a 30 ans, la majorité des systemes de transport de I'énergie
électrique posés dans les années 1980 arrive a leur fin de service. Les enjeux sont par conséquent trés importants.

Le présent travail porte sur la compréhension des phénomenes d’arborescence dans 'EPDM (éthylene-

propylene-diene monomeére), l'un des matériaux utilisé dans les cables haute tension. Nous nous intéressons plus
particulierement a la génération de I'arborescence électrique ouverte et a I’évolution de ses caractéristiques dans le
temps en présence d'un champ électrique. Il s’agit de la tension seuil d’apparition de I'arborescence, de la forme et
de la longueur de cette arborescence lors de sa propagation, des pertes diélectriques et de la capacité du matériau
ainsi que des courants et des décharges partielles associées.
Nous nous intéressons dans un second temps, aux modifications chimiques (a 1'échelle moléculaire) résultant de
cette dégradation (arborescence). Pour ce faire, nous réaliserons différentes analyses chimiques a savoir: la
spectroscopie infra rouge (FTIR), la microscopie électronique a balayage (MEB), la thermogravimétrie (ATG),
I'analyse thermique différentielle (ATD) et I'analyse par diffraction a rayon X (DRX). L’effet du traitement thermique
de courte durée sur les performances du matériau sera également considéré.

Le présent manuscrit est organisé en cinq chapitres et une conclusion générale.

Dans le premier chapitre, nous nous ferons le point sur 'état de I'art des connaissances sur les mécanismes de
dégradation par arborescences, les types d’arborescences, les mécanismes qui sont a I'origine de leur naissance, les
formes quelles peuvent prendre au cours de leur évolution, les techniques de leur détection, les approches
mathématiques développées ainsi que les remedes/solutions apportés.
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Le deuxieme chapitre sera consacré a une présentation du matériau polymere considéré dans notre étude, en
I'occurrence 'EPDM ainsi qu’a la technique de sa conception. Nous présentons également les différentes cellules
utilisées pour réaliser les mesures physiques et électriques, les principes de fonctionnement et les modes d'emploi
des différents appareillages utilisés et les protocoles expérimentaux de mesure de la quantité de décharges
partielles générées, de la tension seuil de leur apparition, de la capacité et des pertes diélectriques du matériau.

Dans le troisieme chapitre seront présentés les résultats des essais électriques menés sur 'EPDM dégradé
sous différentes contraintes de champ électrique. Pour suivre L’évolution de l'arborescence électrique, nous
procéderons a la détermination de sa cinétique de propagation, la mesure de l'activité des décharges partielles
produites dans ces canaux, les tensions seuil d’apparition des décharges partielles, ainsi que les grandeurs
diélectriques tg6 et Cy, associées.

Dans le quatrieme chapitre seront exposés les différentes techniques de mesure (formes et longueurs des
arborescences, et diametre de leurs canaux) et de détermination des spectres d’analyses chimiques (MEB, FTIR,
ATG/ATD et DRX), ainsi que les résultats d’analyses des échantillons d’'EPDM sains, traités thermiquement et
dégradés électriquement.

Le cinquieme chapitre sera consacré a I'interprétation et la discussion des résultats obtenus. En particulier,
nous tenterons d’établir une corrélation entre les résultats de la mesure des grandeurs physiques et électriques (la
valeur du champ électrique appliquée, la longueur de I'arborescence, les décharges partielles et les courants de
décharges, la tension seuil d’apparition des décharges partielles, les pertes diélectriques et la capacité du matériau)
sur le matériau dégradé, traité thermiquement ou non, et les éventuelles modifications structurales qui découleront
des analyses chimiques.

Dans la conclusion générale, nous ferons la synthése des résultats obtenus et ferons ressortir leurs intéréts et
leur portée.



Chapitre I Le phénomeéne d’arborescence : L’état de l'art

LE PHENOMENE D’ARBORESCENCE :
L’'ETAT DE L’'ART

Ce chapitre fait le point sur I'état de I'art des connaissances sur la dégradation des
isolations de cdbles moyenne et haute tension par le phénomene d’arborescences. Nous y
décrivons les différentes formes, types et catégories d’arborescences, les mécanismes liés a leur
évolution, les méthodes de leur détection, les modeles de durée de vie et les remédes/solutions
apportés pour stopper leur propagation. Enfin, nous positionnerons notre sujet d’étude.



Chapitre 1 Le phénomeéne d’arborescence : L’état de 'art

I.1 Introduction

L’effort et 'urgence de la reconstruction apres la seconde guere mondiale, a incité les ingénieurs des cableries
a prospecter de nouvelles technologies. En effet, des procédés, non encore connus, sont venus bouleverser les
techniques de fabrication des cables grace a des recherches soutenues en grande partie par les percés opérées dans
I'industrie chimique.

Les nouveaux procédés ont imposé des matériaux tels que les matériaux synthétiques dits “Polymeres” dont
les plus répandus sont les polyéthyléenes (haute densité, basse densité), les polyéthylenes réticulés chimiquement
(PRC) et tant d’autres polymeres dans les accessoires de cable.

La polymérisation de ces matériaux synthétiques a des pressions plus basses et a des températures moins
élevées, a rendu incontournable le recours aux polymeres dans 'isolation des cables d’autant plus qu'ils présentent
plusieurs avantages par rapport aux cables a base de papier imprégné d’huile minérale ou d’'un produit de synthese,
tels que :

X3
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La suppression du probleme de la migration des matiéres d’'imprégnation (huile isolante) ;

La facilité de pose des cables et de montage des accessoires qui compléte 'avantage procuré par leur 1égéreté ;
La réduction des problemes de maintenance ;

Une température de fonctionnement et une température admissible apres un court circuit plus élevé.
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La dégradation progressive de ces diélectriques s’opere sous différents mécanismes conduisant le plus
souvent au claquage de l'isolation. Plusieurs approches ont été développées pour expliquer ce phénoméne de
claquage. Celles-ci peuvent étre regroupées en deux familles distinctes selon I'aspect du claquage: un aspect
stochastique avec des tentatives d’interprétation au moyen de lois de probabilité et un aspect non déterministe du
claquage par arborescence.

L2 Les cdbles de transport de I'énergie électrique

Pour des questions de sécurité et de régulation, des considérations d’esthétique et environnementales, mais
aussi pour des problemes d’ordre technique, les cables sont venus progressivement remplacer les lignes aériennes
de transport et de distribution d’énergie électrique en zones urbaines. D'un point de vu colit mais aussi technique
(limitation des longueurs a cause de I'énergie réactive), les lignes aériennes sont avantageuses, raison pour laquelle
elles sont souvent préférées aux cables.

Il existe deux catégories principales de cables : les cables isolés au papier imprégné, utilisé dans le réseau de
distribution moyenne tension et les cables a isolation synthétique qui, en raison de leurs excellentes performances,
sont utilisés dans le transport haute tension.

L.2.1 Cable isolé au papier imprégné

Deux exemples de cables isolés au papier imprégné, communément utilisés, sont montrés dans les figures (1.1)
et (1.2).

Le cable isolé au papier imprégné sans écran de 'ame (figure 1.1) est constitué des conducteurs de phase (1)
torsadés, en cuivre ou aluminium. Ces derniers (1) sont enveloppés par un enroulement de ruban en papier,
imprégné d'un composé d'huile, de cire et de résine isolant. Une couche isolante (3) de méme nature et conception
que I'enveloppe (2) ceinture les trois conducteurs de phase. Le blindage en plomb (4), autour de la ceinture, sert de
conducteur de terre et assure 1'étanchéité. Les autres revétements sont le papier bitumé (5), le jute asphalté (6), la
bande de blindage en acier (7), le jute bitumée (8) et de la craie (9). Le bitume est appliqué pour la conservation. La
craie est utilisée pour éviter le collage du cable a I'enroulement [IECa].
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Figure 1.1 : Cable isolé au papier imprégné avec blindage en plomb et acier sans écran de I'ame [IECa]

A la différence du cas précédent, la figure (I.2) montre un cable isolé au papier imprégné avec écran de
I’ame ou chacun des conducteurs a son propre écran semi-conducteur qui I'entoure, ce qui assure une distribution
radiale du champ électrique dans l'isolation du conducteur. Une gaine de polymeére en PVC ou PE remplace le jute et
donne une meilleure protection contre les piqtires de corrosion due aux courants de fuite [Ccb14].

Ame en cuivre
Ecran de I'ame

Isolation au
papier impégné

Ecran d'isolation

Ligature du noyau
du cable en ruban
de papier et

de cuivre

Gaine en alliage
de plomb

Gaine extérieure
enCPVouenPE

Figure 1.2 : Cable isolé au papier imprégné avec gaine de plomb et écran de 'dme [Ccb14]

L.2.2 Cable a isolation synthétique

Il existe différents modeéles de cables a isolation synthétique [I[ECb] dont un exemple est représenté sur la figure
I.3 pour présenter sa structure.

Figure 1.3 : Cable XLPE monophasé moyenne tension [[ECb]

Le conducteur (1) peut étre en brin de cuivre ou d’aluminium. L’écran semi-conducteur (2), autour du
conducteur, contrdle le champ a I'interface métal-isolant. Le matériau d'isolation (3) peut étre du PE, de I'EPR ou du
XLPE. Le XLPE est le plus souvent utilisé, en raison de ses faibles pertes diélectriques et son bas prix. Autour de
l'isolant, un écran semi-conducteur (4) est utilisé pour assurer le lissage de l'interface, sur laquelle est appliquée une
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bande en semi-conducteur (5) assurant I'étanchéité longitudinale. Des fils de cuivre ou d'aluminium (6) protégés
par une bande contre les blessures (7) servent de conducteur de terre qui devrait accueillir les courants capacitifs et
de court- circuit. Autour de cet écran, un semi- conducteur préserve des remplissages (8) et assure 1'étanchéité
longitudinale. L’ensemble, ruban en aluminium (9) et gaine de PE ou de PVC (10) assurent la protection contre la
pénétration de 1'eau et des forces mécaniques.

En fonction du domaine pour lequel il est destiné et la qualité du matériau isolant utilisé, les revétements du
cable a isolation synthétique peuvent étre allégés, comme le montre la photo illustrée en figure 1.4 [Ccb14].

Ame en cuivre

Ecran de I'ame

Isolation en PR,

PR-RA ou EPR \\ <

Ecran d'isolation

Neutre
concentrique ‘
en fils

de cuivre

Ruban de ligature 4 _ '*

Gaine en CPV —

Figure 1.4 : Constitution d’un cable en EPR [Ccb14]

Le cable triphasé a isolation synthétique integre trois conducteurs dans un méme cable, comme l'illustrent
les exemples donnés en figure 1.5. Les différentes couches et les matériaux dans cette structure sont similaires a
ceux de la conception du cable a isolation synthétique monophasé. A la différence que, chacun des conducteurs de
phase et leurs couches d'isolation ont leur propre écran semi-conducteur qui les entoure, ce qui assure une
distribution radiale du champ électrique dans l'isolation du conducteur [Ccb14].

Ame en cuivre

Ecran de I'ame Ame en cuivre
]

Isolation en écran de I'ame (
PR ou EPR

\ Isolation en PR,
Ecran d'isolation PR-RA ou EPR \
‘ Conducteur de \

continuité des . - .
masses en cuivre Ecran d'isolation

¢ = Ecran_ de ruban

§ =T ameuive Ecran de ruban

\ en cuivre
Bourrage

——
. Bourrage —
Ruban de ligature ‘

Gaine intérieure Ruban de ligature
de CPV

Armure entrelacée
d'aluminium ou
d'acier galvanisé

Gaine extérieure __
en CPV ou en PE

. Gaine extérieure
de CPV

a) Cables Teck b) Cables avec écran

Figure 1.5 : Cable triphasé a isolation synthétique moyenne tension [Ccb14]
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L.2.3 Vieillissement électrique des cdbles

Le vieillissement électrique du cable est subordonné a celui du matériau utilisé pour son isolation. La pérennité
des fonctions isolantes est affectée suite aux modifications de nature chimique ou physique, induisant une
modification des propriétés électriques produites durant les années d’exploitation du cable. Ces modifications
conduisent soit a la perte, réversible ou non, des propriétés fonctionnelles, soit a la rupture diélectrique des isolants
solides.

Plus le champ électrique appliqué est élevé, plus la durée de vie du cable est courte. Les notions de rupture
thermique, électromécanique et électrique sont généralement intégrées aux mécanismes physiques de rupture a
court terme;

L2.3.1 La rupture thermique : Elle se produit par un effet d'emballement du courant non compensé
par la diffusion de la chaleur ; lorsque I'énergie électrique est transférée au matériau solide, celui-ci
chauffe [Zeb96], ce qui augmente sa conductivité, donc le courant, etc.. Compte tenu de la forte
dépendance de la conductivité électrique de la température, lorsque cette chaleur n’est pas bien
dissipée par diffusion dans le diélectrique, 'équilibre thermique est rompu et un phénomene
d'emballement thermique se produit. Ce processus évolue jusqu’a générer a terme une avalanche
électronique et la rupture thermique du matériau advient.

L2.3.2 La rupture électromécanique : Elle est due a l'apparition d'une force de compression
impliquant une diminution de 'épaisseur du matériau et donc une augmentation du champ électrique ;
Les forces électrostatiques générées par l'attraction mutuelle des électrodes peuvent provoquer la
propagation d'une fissure jusqu'au moment ou le champ provoque la rupture par avalanche (rupture
électromécanique) [Zeb96].

L.2.3.3 La rupture électrique (ou électronique) : Elle est la plus évoquée et fait référence aux porteurs
de charge impliqués, qui développent une instabilité électrique tres rapide ; Le claquage électronique
est dli aux électrons accélérés par le champ dans la bande de conduction qui acquiérent suffisamment
d’énergie cinétique pour induire des ionisations par collisions et conduire a la rupture de I'isolant. En
d’autres termes, si un premier électron (injecté a la cathode par exemple) recoit suffisamment
d’énergie, il pourra libérer un autre électron par ionisation d'un radical anion. Si chacun d’eux regoit la
méme énergie, les électrons secondaires peuvent a leur tour provoquer d’autres ionisations et
déclencher une rupture diélectrique par avalanche [Car86].

La rupture électrique a long terme fait suite a un processus lent dans 1'évolution des propriétés physico-

chimiques du diélectrique. Sous l'action combinée du champ électrique et de l'environnement, deux autres
mécanismes interviennent pour expliquer a plus long terme les défaillances des isolants solides, en particulier les
polymeres.
D’une part, I'oxydation progressive du matériau et la diminution de la masse moléculaire des chaines de polymeéres,
ce qui augmente en général la conductivité ionique. Cette évolution peut introduire des ruptures thermiques sur des
isolants agés. D’autre part et en présence, soit de défauts internes a l'isolation, soit d'humidité ou de vapeur d'eau
dans l'environnement de fonctionnement du cable, sous des champs électriques, méme relativement faibles, des
arborescences électrique ou d’eau, respectivement, apparaissent et croissent jusqu'a la rupture [Fau93].

Dans tous les cas, 'arborescence est la derniere phase du vieillissement électrique. C'est un phénomene lent qui
se propage a partir d'un point faible du matériau ou bien d’'une électrode jusqu’a I'électrode opposée, en suivant des
chemins sinueux électriquement faibles, formés de canaux creux, sieges de décharges électriques (figure 1.6).

[—

a)

Figure 1.6 : Exemple de points faibles de propagation de I'arborescence, a) a partir de 'écran [Mas06] et b) a partir
de I'électrode [Zhe08]
8
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S. W. Rowe [Row07] a proposé un scénario classique de vieillissement électrique schématisé sur la Figure
I.7. Lorsqu’un matériau isolant, présentant initialement des défauts (aspérités de surface, impuretés, vacuoles...), est
soumis a une tension V (t=0), le champ électrique est localement concentré et amplifié en ces points de défauts (1).
Il en résulte la croissance ou I'apparition de cavités gazeuses au sein de l'isolant (2). Sous l'effet de la contrainte du
champ élevée, des décharges partielles y prennent naissance (3). Les électrons générés dans ces décharges ont
suffisamment d'énergie pour briser des chaines macromoléculaires sur les surfaces internes de la vacuole. Les
processus de dégradation impliquent des modifications de nature physique et chimique avec des conséquences sur
les propriétés électriques locales. Ces phénomenes vont se cumuler dans le temps pour donner lieu a la premiére
branche de I'arborescence (4). L’arborescence, supposée conductrice, évolue dans le temps sous I'effet d'un champ
de plus en plus intense. L'énergie d'impact croit et |'effet s'accélere jusqu’a ce que la rupture advienne (t5 > 30 ans).

t=0 L t: [ ty ts = 30 ans 7

>

wom Om Q)= Q- w7

Figure 1.7 : Schéma représentant le scénario standard de vieillissement [Row07]

Dans ce qui suit, nous nous intéresserons plus particulierement au phénomene d'arborescence dans les
matériaux isolants polymeéres, objet de nombreuses études depuis plus de soixante ans. Bien que beaucoup de
connaissances aient été acquises quant a la compréhension de ce phénomene, de nombreux travaux sont encore
menés en vue d'une meilleure maitrise des mécanismes impliqués dans la génération et la propagation de ce
phénomene. Et de nombreux résultats rapportés dans la littérature restent contradictoires.

1.3 Définitions et origines des arborescences

L’étude des arborescences a suscité un intérét accru depuis 1950, année ou les premiers travaux ont été
entrepris, d’abord aux USA, puis au JAPON et en EUROPE.

L’arborescence est une forme de dégradation des diélectriques solides utilisés pour la protection des cables
haute et moyenne tension. Sa présence dans l'isolant est caractérisée par la diminution de la résistance d’isolement
et de la rigidité diélectrique ainsi que par 'augmentation du facteur de pertes du diélectrique. Elle évolue, a plus ou
moins long terme, par I'apparition, dans l'isolant, de canaux ou de cavités microscopiques dont la forme rappelle
celle d'un arbre, ce qui lui vaut sont appellation « arborescence ».

La présence de défauts tels que les microcavités et les impuretés macroscopiques dans le volume du matériau
isolant [Cri88, Not73] sont a l'origine de cette dégradation. Cette présence provoque la distorsion et la concentration
locale du champ électrique dont l'intensité peut atteindre des valeurs élevées (plusieurs fois le champ moyen Emoyen),
parfois voisines de la rigidité diélectrique du matériau [Den79, Fou86]. Ceci peut entrainer la dégradation de I'isolant
haute tension, ce qui conduit de fagon inéluctable a sa perforation totale et donc a sa destruction irréversible [Lau79,
Fou86].

Les arborescences sont classées selon l'environnement d’exploitation de l'isolant et 'endroit ou elles
prennent naissance [Rah87].

e L’environnement d’exploitation de I'isolant génére deux familles d’arborescences :
» Les arborescences électrochimiques dans lesquelles on distingue les arborescences chimiques qui se

développent en présence de produits chimiques et les arborescences d’eau qui se développent en milieu humide
[Lau79, Eic76, Rah87].
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» Les arborescences électriques qui se développent en milieu anhydre [Eic76].

La mesure des décharges partielles est le facteur qui permet la différentiation entre les deux catégories, car celles-ci
restent indétectables dans le cas des arborescences d’eau [Lau79], tout au moins tant que celles-ci ne se sont pas
transformées en arborescences électriques [Ste90].

e Selon I'endroit ot elles prennent naissance, on distingue deux types d’arborescences :

» Les arborescences ouvertes, issues des défauts de contact écran / isolant, qui sont les protubérances des
écrans et les vacuoles, pouvant étre le résultat d’'un manque de coulabilité de l'isolant a I'écran. Ces défauts ont pour
effet d’accroitre le champ électrique a leur voisinage et d'induire un claquage sous un champ moyen plus faible que
celui qui produirait la rupture en leur absence [Fou86]. Elles sont de taille réduite dans le premier stade et croissent
jusqu'a atteindre une taille importante et conduire au claquage [Wim90] (figure 1.8). Leur propagation est d’autant
plus accélérée que le milieu est permissif aux pénétrations d’air et d’humidité, qui en corollaire provoquent des
réactions chimiques de nature a augmenter la conductivité de I'isolant [Spu75, Wim90].

(b)
Figure I. 8: Arborescence d’eau évoluant a partir de I'écran semi-conducteur : (a) arborescence a ses début et (b)
arborescence ayant provoqué le claquage de I'isolation [Dal02]

» Les arborescences en nceud papillon prennent naissance a partir de microcavités ou inclusions internes
hétérogenes a l'isolant, et qui s’y sont retrouvées incidemment. Leur développement se fait de part et d’autre du
défaut [Fou90], ce qui leur donne l'allure de papillon. Par leur limite de propagation, elles sont classées moins
dangereuses que les premiéres [Spu75, Ebe84, Wim90, Eic76] (figure 1.9).

(a) (b)
Figure 1.9: Arboresences d’eau en nceud papillon dans le XLPE (a) et 'EPR (b) [Bog01]

Alors que l'arborescence électrique semble étre un phénomene relativement simple, impliquant des
phénomenes essentiellement électriques et des décharges dans les gaz occlus dans le diélectrique solide,
I'arborescence d'eau est, quant a elle, un phénoméne tres complexe impliquant des mécanismes électriques,
physiques et chimiques, ou les substances étrangeres dans le diélectrique jouent un réle déterminant. Une quantité
importante de publications traitant des arborescences électriques et d'eau, ainsi que des mécanismes impliqués a
été accumulée ces derniéres décennies.

L4 Les arborescences électrochimiques
1.4.1 Introduction
La présence d’eau ou d’une solution dans l'isolation du cable et I'application d’une tension électrique sont

deux conditions a l'apparition des arborescences électrochimiques [Ste90, Arn84, Kar89a] ; ces derniéres ont
tendance a suivre les lignes de champ électrique [Rah87, Koo84, Eic76, Ste90, Kah83, Dak74].
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On classe les arborescences électrochimiques en deux sous familles; une dite arborescences d’eau prenant
naissance dans les isolants fonctionnant en milieux humides, et I'autre chimiques se développant dans un
environnement contenant une certaine quantité de sulfure [Lau79, Han82, Spu75].

La formation d’arborescence électrochimique dans des cables a été signalée dés les années 50 par Mason en
1951, Paist en 1964, Miyashita en 1967 puis T. Tabata en 1972 [Fou90]. Par la suite, de nombreuses arborescences
on été observé dans les cables isolées au polymére, apres des durées d’exploitation variant de 1 a 8 ans. L’origine de
ces défaillances n’a été mise en évidence qu’apres maintes tentatives d’interprétation.

Les arborescences électrochimiques sont de structures continue ou discontinue [Mor93, Kal82, Fil84,
Che85, Abd85, Ros91, Ort81, Mel81, Mo091, Ros87]. Elles sont constituées de canaux tres fins, de diamétre inférieur
a 1 um, pouvant se résoudre dans certains cas, en un nuage de micro cavités. La structure continue semble exister
normalement lorsque la tension est appliquée ; cette structure passe a une structure discontinue aprés suppression
du champ électrique [Fou90].

Toutes les imperfections de l'isolation ne donnent pas automatiquement naissance a des arborescences
électrochimiques. Mais il n’est pas possible de déterminer les caractéristiques des défauts favorables a leur
apparition : nature, formes, dimension ... Certains expérimentateurs ont observé des arborescences colorées qu'ils
ont imputé a la présence de soufre et d'un métal dans le défaut. La concentration de certains métaux est parfois plus
importante dans les canaux de 'arborescence que dans les zones voisines.

1.4.2 Les arborescences chimiques

Cette sous famille d’arborescences électrochimiques est conditionnée par une présence non négligeable de
sulfure sous forme gazeuse (H:S) ou liquide S(NH4), dans I'environnement du cable. Les sulfures en présence
diffusent dans l'isolant jusqu’a I'ame du cable et se combinent avec le matériau de I'ame pour donner des composés
sulfates/métal sous forme de cristaux tels les CuS si I'dme du cable est en cuivre, qui a leur tour initient des
arborescences d'aspect tres particulier (sulfide trees). Elles peuvent aussi accompagner les arborescences d'eau [Lau79,
Han82, Spu75].

L1.4.3 Les arborescences d’eau

Dans les cables réels, les arborescences d'eau sont générées lors de la tres lente phase d'initiation, au niveau
des aspérités ou des interfaces (semi-conducteurs - isolants, des impuretés, des microcavités ...) ou le champ local
pourrait étre extrémement élevé. Quand elles deviennent visibles (au-dessus de 10 a 20 um), les arborescences
d'eau croissent trés rapidement pour atteindre un niveau de saturation ou leur taux de croissance est plus faible et
relativement constant dans le temps [Hui09, Hvi02, AhmO05, Sta10]. Elles sont constituées de régions endommagées
mécaniquement [Stl91] dans lesquelles des cavités remplies d'eau existent [Ros91, Mor93, Kal82, Fil84, Che85,
Abd85, Ros91, Ort81, Mel81, M0091, Ros87].

L’eau nécessaire a leur formation peut se retrouver dans l'isolant soit par pénétration au cours de
'exploitation, soit par 'intérieur incidemment, lors de la jonction de deux sections [Rah87, Koo84, Mat76]. Comme il
ne faut pas négliger le fait qu'au cours de 'usinage de l'isolant, la rigueur la plus poussée ne peut éviter la présence
de molécules d’eau dans l'isolant [Rah87, Koo84, Mat76]. L'eau est canalisée par les zones amorphes, en particulier
par celles qui sont situées a l'intérieur des sphérolites entre les lamelles cristallines [Rah94]. D’apreés le modéle de
Ross [Ros92], schématisé sur la figure (I.10), des groupes polaires balancant sur les extrémités de la chaine de
polymeére favoriseraient le passage de I'eau et des ions a travers les pistes nouvellement formées de 'arborescence
d'eau. La distribution de 1'eau influence, a la fois, la cinétique de croissance et la teneur en eau de l'arborescence
d'eau [Rah94]. Une humidité relative d'environ 75% dans le polymére, semble étre nécessaire pour la génération de
I'arborescence d'eau [11d91].

L’introduction de '’eau dans l'isolation en polymeére des cables est mise en évidence par la présence du pic
de la réponse en fréquence du facteur de pertes du matériau, ce qui permet de distinguer les cables contenant des
arborescences d’eau de ceux qui n’en contiennent pas [Giv98, Li 94a, fou93]. Aussi, un nouvel outil basé sur la
spectroscopie térahertz, exploitant la propriété qu’'a 'eau a absorber la lumiere aux fortes fréquences térahertz
d'environ 5,0 THz [Satl1]souligne clairement la présence de l'eau sous la feuille de polymére, par 'analyse de la
distribution de l'intensité de la lumiére térahertz réfléchie par 1'échantillon (temps d'apparition du pic de réflexion
et la phase du champ électrique réfléchi), ce qui permet de détecter les arborescences d'eau et leurs formes.
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Les arborescences d'eau peuvent entrainer le claquage a long terme du cable aprés quelques années ou
quelques dizaines d'années d'exploitation. Elles peuvent également donner naissance a des arborescences électriques
qui conduisent inéluctablement au claquage [Rah87, Koo84, Via93, Hir84].

L’observation faite par J. Viard [Via93] a montré qu'une arborescence électrique prenant naissance a partir de
I'électrode opposée a I'arborescence d’eau, peut mettre celle-ci en contact pendant quelques minutes, sans toutefois
provoquer un claquage. Ce résultat conforte ’hypothese que 1 ‘arborescence d’eau est d’aspect diélectrique [Via93,
Koo84, Ash77].

A cet effet, on s’est penché sur la détermination de la permittivité relative des arborescences d’eau. Elle a été
estimée par J.Y. KOO [Koo84] a 5.
L'arborescence d'eau contient une quantité importante d'eau [Law73], occupant environ 2 a 10 % de son volume [Ste90,
Mey83] et distribuée sur I'ensemble des microcavités qui esquissent des formes différentes.
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Figure 1.10 : Représentation schématique du modéle de l'arborescence d'eau de Ross [Ros92]
1.4.4 Structures et formes des arborescences d’eau

La morphologie de I'arborescence d'eau est fortement influencée par la morphologie du polymere [Rah94]. La
premiére approche d'interprétation du phénomene d’arborescence d’eau laissait supposer qu’elles sont constituées
de canaux remplis d’eau [Fou76, Fil82, Kal82], dont le diametre est d’ordre du micron avant que d’autres études
viennent appuyer une autre interprétation du phénomene. Celle-ci n’excluant pas la nature de ces arborescences,
considere qu’elles sont une non interconnexion de microcavités [Cri88, Koo84, Via93, Tan76, Glu84, Bah74] de
diametre de 0,8 a 9,8 micromeétre [Bam83] alignées globalement dans la direction du champ électrique. D’autres
auteurs non convaincus par ces interprétations, voient plutdét des amas de micro cavités remplis d’eau [Mat76].
Alors que Raharimalala [Rah94], ]. ]. De Bellet [Bel87] et ]. Viard [Via93] font état de canaux d’environ 0.1 a 1 micron,
liant les microcavités développées sous un champ électrique d’environ 7 a 30 kV [Bel87]. T. W. Dakin [Dak74], quant
a lui, a supposé que la structure discontinue peut se former aprés suppression du champ électrique [Dak74].

Cette question controversée sur l'interconnexion ou non des microcavités a trouvé enfin une réponse grace
aux travaux de C. Mayoux [May00] et les théories et modéles avancées par V. Raharimalala [Rah94] et R. Ross
[Ros92]. D’apres ces auteurs, les canaux se développent dans les parties amorphes du polymeére, en suivant la forme
des structures sphérolitiques, c’est-a-dire tournant autour des sphérolites et pénétrant entre les lamelles. En
fonction de l'agencement des zones cristallines et amorphes et du renforcement local du champ électrique, les
micro-canaux, de diametre variable (de 'ordre de nm), se développent le long de trajets erratiques, en s'emmélant
les uns avec les autres dans un espace tridimensionnel, ce qui a laissé conclure que ces micro-canaux ne sont pas
formés d’une juxtaposition de cavités isolées.
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Deux types d'arborescences d'eau peuvent étre observés selon leur localisation dans I'isolation.

» Les arborescences en nceud-papillon qui partent des défauts (impuretés, microcavités ou autres inclusions).
Elles se développent de part et d'autre du défaut, dans la direction du champ électrique [Ste90, Mat76, Fil82, Tan76,
Tan74, Not86, Kar89b] (figure 1.11).

ap A&

Figure 1.11 : Exemple d'arborescences d'eau en nceud-papillon développées dans un échantillon mince de cable de
35 kV d'épaisseur 10 pm [AhmO05]

> Les arborescences ouvertes ou de surface qui prennent naissance a partir des défauts ou d'inhomogénéités se
trouvant sur des sites privilégiés notamment au voisinage des écrans semi-conducteurs internes et externes [Ste90,
Fil84, Fil82 , Pat78].

Selon la nature du polymere et des conditions expérimentales (température, tension, fréquence ...) [Cri88], les
arborescences de ce type présentent des aspects tres variés [Fou76, Bah72, Law73, Rah94] : branche, buisson, éventail,
plume, fougére, bouquet, broccoli ... Ce sont les plus dangereuses. En effet, leur présence diminue notablement la rigidité
diélectrique de l'isolation du cable, contribuant a raccourcir sa durée de vie [Ste90, Arn84, Bah72, Glu84]. Leur longueur
moyenne peut atteindre quelques centaines de um [Via93].

\

a) b)
Figure 1.12 : Exemple d'arborescences d'eau développées a partir de : (a) I'écran d'isolation d'un cable opérant sous
une tension de service de 24 kV, épaisseur de l'isolant 5,5 mm et année d'installation 1980) et (b) de 1'écran du
conducteur d'un cable opérant sous une tension de service de 12 kV, épaisseur de l'isolant 3,4 mm et année
d'installation 1981) [Hvi02]

L1.4.5 Phases d’évolution des arborescences d’eau

Quoique la structure des arborescences d’eau ait fait foisonner des suppositions, leur évolution a fait
I'unanimité. On distingue trois phases [Fou76, Bah72, Mor73, Bar91].

a. L’amorg¢age ou l'incubation

La présence d’eau au cours de I'usinage ou de I'exploitation de 'isolant, amplifiée par les cycles thermiques
auxquels sont soumis les cables en service, combiné a I'action du champ électrique finit par faire apparaitre les
premiéres microcavités. L'initiation de 1'arborescence d'eau est retardée dans les matériaux réticulés en raison de
leur meilleure résistance a la fissuration [Ciul0].

b. Lapropagation

C’est la croissance de la structure orientée formée par les nouvelles microcavités contenant de I'eau.
De nombreux paramétres affectent la phase de croissance : la fréquence du champ et sa valeur, la morphologie du
polymere, la nature et la concentration des ions, la température, et d'autres [Miy67, Dis83, Cri98, Nit74, Fil82,
Dis88, Jow99, Fan96]. Il est bien connu que la croissance de l'arborescence d'eau est accélérée par les hautes
fréquences et qu'aucune arborescence (ou trés peu) sont générées sous tension continue [Sha84, Dis83]. Du fait
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qu'un champ alternatif soit nécessaire et que la fréquence accélére le processus, suggere fortement que la fatigue
électrique induite joue un certain réle dans le processus d’évolution des arborescences d’eau [Cri98, Cri96]. ].P.
Crine [Cri96] et H. Suzuki [Suz98] ont montré que le taux de croissance varie linéairement avec le nombre de cycles
du champ, c'est a dire le produit du temps par la fréquence, pour certaines données limitées (jusqu'a au moins 20 a
30 kHz et lorsque toutes les autres conditions expérimentales sont maintenues constantes). Cependant, la
superposition d'une tension a fréquence industrielle (50Hz) sur une tension a haute fréquence, supprime la
croissance des arborescences et la longueur de celle-ci devient plus courte si la tension est plus élevée ; il est
supposé que la croissance de l'arborescence d'eau est fonction du nombre de passages par zéro de la tension
appliquée [Suz98].

c. L’évolution vers le claquage

L’arborescence d’eau ne produit pas le claquage, mais en est la cause. Au cours de son évolution, elle se
transforme en arborescence électrique qui finit par produire un claquage (figure 1.13). Cette transformation a été liée
a la perturbation du champ électrique et du potentiel d'espace due a la permittivité élevée des arborescences d'eau
[Via93], ce qui a amené J. Viard [Via93] a introduire la quantité d'eau et la taille des arborescences dans son calcul du
champ électrique.

/M,

WT
ET

Figure 1.13: Arborescences électriques (ET) interférant avec des arborescences d'eau ouvertes (WT) issues des
deux cotés des écrans [Mas06]

L1.4.6 Mécanismes d’évolution des arborescences d’eau

De nombreux mécanismes ont été proposés pour tenter d'expliquer l'initiation et la propagation des
arborescences d'eau. Certaines paraissent possibles et d'autres sont irréalistes.

A ce titre, et malgré la détection d'oxygéne et d'émission lumineuse dans l'arborescence d'eau de Y. Nitta et al
[Nit74, Law73, Mor93], le mécanisme des décharges partielles a été écarté [Koo84], vu que méme moyennant des
dispositifs expérimentaux trés au point, il n’a pas été détecté d’émission lumineuse ni avant ni apres la propagation
de l'arborescence d’eau [Rah87, Bam84, Fil86], chose qui a conduit les auteurs a émettre ’hypothese que les
décharges partielles apparaissent lors de I'évolution des arborescences d’eau en arborescences électriques qui
provoqueraient le claquage de l'isolant [Ste90]. A I'inverse, la charge d’espace est beaucoup évoquée et ]. H. Lee et al.
[Lee98] concluent que la concentration des homo-charges en téte de l'arborescence entraine la réduction de

I'épaisseur efficace de l'isolation, ce qui réduit la résistance a la rupture du matériau (XLPE).

Parmi les mécanismes les plus avancés et ayant fait objet de mise en évidence expérimentale pour expliquer
I’évolution des arborescences d’eau, on peut retenir :

a. Le mécanisme électrochimique

M.]. Giver et al [GivB7] considerent la pénétration des ions dans les régions saines du polymeére comme la
premiere étape du développement des arborescences d'eau, d’abord par la déformation de celui-ci en for¢ant les chaines
de ces régions amorphes. A. Garton et al. [Gar87] et E. F. Steennis [Ste89, Ste89] mettent alors en avant des réactions
électrochimiques qui peuvent provoquer une scission de chalnes et une oxydation (figure 1.14), qui se traduit par la
formation de groupes polaires qu’ils considérent étre a 'origine de I'initiation des arborescences d’eau.

Jinder Jow [Jin98] s’accorde a dire que la dégradation électrique des polymeres par arborescence d'eau est
un processus combiné de la diffusion de charge et de scission de chaines. Lorsque 1'énergie électrique locale a
l'interface charge/polymere est supérieure a 1'énergie de liaison chimique de la chaine moléculaire, dans la région
amorphe, une scission de chaine est induite. Un tel dommage est irréversible et rend la région plus hydrophile, ce
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qui facilite la diffusion de 1'eau et des ions permettant la poursuite de la dégradation et donc l'augmentation de la
dimension locale des cavités ou des canaux.

R. Fournié et al [Fou90] supposent que les réactions électrochimiques qui surviennent a l'interface eau-
électrode conduisent a une décomposition par hydrolyse de I'eau et génerent des dégagements gazeux, de I'oxygene
et de 'hydrogéne essentiellement, qui font propager I'arborescence.

Figure 1.14 : Modéle de l'arborescence d'eau de Steennis. A gauche, la région polaire amorphe et le front de réaction. A
droite, le déplacement du front de réaction suite a 1'oxydation de la chaine de polymeére et sa scission. [Ste90, Ste89]

b. Mécanisme thermique

Certains auteurs comme T. Tanaka et al [Mat76, Tan76, Tan74, Not86] ont proposé que les microcavités remplies
d'eau éclatent par échauffement local et dilatation de l'eau par effet Joule dans l'isolation, entralinant ainsi une
augmentation de pression faisant progresser I'arborescence par création de microfissures ou de nouvelles microcavités.
S. Bamji [Bam84] et ].Y. Koo [Koo84] ont remis en cause cette explication, vu que leurs analyses enthalpiques n'ont
montré aucun échauffement appréciable par effet Joule dans la zone de I'échantillon avec arborescence. J. ]. Koo [Koo84]
a cependant mis en évidence l'action des effets thermiques en haute fréquence.

c. Effets mécaniques des forces électriques

Plusieurs mécanismes faisant intervenir les forces dues au champ électrique sont évoqués pour expliquer la
pénétration de l'eau dans le polymere et la propagation des arborescences d'eau.
Plusieurs auteurs font appel a la diélectrophorése [Koo84, Rah87, Eic76] et a I'effet capillaire [Ste90] pour expliquer
I'agrégation de 1'eau dans les régions de champ fort et par conséquent sa pénétration de I'extérieur vers l'intérieur du
cable.
Le mécanisme d'électroosmose a été proposé par Mole [Mol77], . Sletbak [Sle79] et D.W. Aukland et al [Auc78] pour
expliquer la propagation des arborescences d'eau. La pression électroosmotique a l'intérieur des pores du polymeére
remplis d'eau peut conduire a une déformation locale du polymere augmentant le diametre des pores et les faisant
avancer [Rah94].

D'autres auteurs comme T. Tanaka et al [Tan76] et H. Matsuba et al [Mat76] ont émis 1'hypothése que de

nouvelles microcavités pourraient se former a partir d'une microcavité pleine d'eau sous l'effet de contraintes
apparaissant dans le polymere (PE) par électrostriction dans I'eau. Leur effet est cependant supposé négligeable [Ber84]
devant celui dii a la pression électrostatique proposé par C. Meyer et al [Mey79a]. L'eau considérée conductrice, exerce
sur le polymeére (a l'extrémité des canaux remplis d'eau) une pression électrostatique qui serait a l'origine de leur
propagation. Selon V. Raharimalala [Rah87] et ].Y. Koo [Ko084], J.P. Crine [Cri96], 'arborescence se propagerait par un
mécanisme analogue a la fracture sous l'effet des contraintes qu'elle induit dans le polymeére.
Toutefois, Bulinski et al [Bul94] concluent qu'il n’existe aucune relation entre la morphologie, la résistance
mécanique a la rupture et I'évolution de 'arborescence d’eau, ce qui remet en cause les théories avancées par
certains auteurs [Gus91, Auc54, Ste84, Eld85, Mey79b, Pog90]. Cependant, les résultats de leurs travaux [Bul94]
révelent la présence d'un exces d'oxydation a l'intérieur de la région de l'arborescence dans les différents
échantillons de polymeéres testés, ce qui leur a permis de confirmer les résultats d'autres auteurs [Ros90, Ros92,
Rah94] qui ont lié 'arborescence d'eau a un processus chimique ou électrochimique.
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L5 Les arborescences électriques

L'arborescence électrique a été le premier mécanisme de dégradation connu dans l'isolation solide en
polymeére des cables HT. Elle a d'abord été rapportée par Mason [Mas51] avant d’étre observée, lors de recherches
ultérieures, au niveau des points ou des impuretés, des cavités gazeuses, des défauts mécaniques ou des projections
conductrices causent une intensification de la contrainte de champ électrique au sein de petites régions du
diélectrique. Le processus de la formation des arborescences est décrit par trois étapes, l'incubation, la propagation
et le claquage dont les mécanismes sont variés et fonction des parametres fonctionnels mis en jeu.

Les arborescences électriques se développent dans les milieux ou la teneur en eau, ou autres solutions
chimiques sont exclues ou pour le moins non signifiantes. Elles évoluent plus rapidement que les arborescences
électrochimiques, et apparaissent apres un certain temps d’application de la tension, dit temps d’initiation ou
d’incubation. Dans les essais a I'aiguille, le procédé expérimental reproduisant avec beaucoup de similitude le cas
réel, ce temps est d’autant plus court que la tension d’apparition est élevée [May00]. Les canaux qui les forment
contiennent des gaz et sont le siege de décharges partielles, accompagnées d'une émission de lumiere [Lau84, Den77,
Not72, Pat75, Fuk98, May00]. Cette derniére est détectée sur tout l'espace inter électrodes et est liée a 1'énergie
dépensée au cours du processus de décharge.

L5.1. Structures et formes des arborescences électriques

Tous les spécialistes en la matiére s’accordent a dire que les arborescences électriques sont constituées de
canaux creux renfermant essentiellement de 1'hydrogene H, [Lau84, Lau79, Han82, Den79, Den77, May00] et des
quantités moindres de CO>, CO, N; et N2O [May00] dont le diamétre varie de quelques nanometres a l'initiation [Haz90]
a quelques micromeétres (2 a 50 um) au stade de la propagation [Lau84, Lau79, Bah72, Bam83, May00].

Des arborescences de différentes formes et couleurs sont observées dans les tests a fréquences et tensions
variables ; elles peuvent étre en forme de branche, de buisson, de buisson-branche ou de buissons multiples [Han82,
Den79, Den77, Lof76, Zhe(08]. Des arborescences en noeud-papillon sont également observées au niveau des inclusions
internes [Spu75, Kal82].

Trois sortes d'arborescences électriques ouvertes ont été observées dans les échantillons de polyéthylene
réticulé (XLPE) de cables de 66 kV [Xiel10, Zhe08]: I'arborescence branche, 1'arborescence buisson et I'arborescence
mixte telle que buisson-branche (figure 1.15 a, b et c). Cette derniere apparait lorsque la fréquence de la tension
appliquée est inférieure ou égale a 250 Hz. Lorsque la fréquence est supérieure ou égale a 500 Hz, seule I'arborescence
branche dense se développe. Les deux formes sont attribuées a la coexistence d'une cristallisation non uniforme et des
contraintes résiduelles interne des cables XLPE semi-cristallins au cours du processus de fabrication.

L'analyse fractale de Barclay et al [Bar90], construite a partir d'un modeéle stochastique a deux dimensions de
I'arborescence électrique, en utilisant une méthode statistique, a permis de constater que les arborescences
filamentaires sont les plus dangereuses, car elles évoluent plus rapidement dans 1'espace inter électrodes, tandis que les
arborescences touffues évoluent lentement, mais causent beaucoup de dommages. A tension plus élevée, I'arborescence
de forme buisson se transforme en arborescence filamentaire [Den79], alors qu'a plus petite distance inter électrodes, la
densité de I'arborescence branche augmente [Den79], ce qui implique que la forme de I'arborescence est déterminée par
le champ électrique local lequel dépend a la fois de la tension appliquée et de I'espace inter électrodes.

De leur étude sur les matériaux polyester, Cooper et Stevens [Co090] ont révélé que l'arborescence devient plus
touffue avec 'augmentation de la température de post- durcissement et le degré de réticulation du matériau polymeére
testé. Maruyama et al [Mar92] ont fait une constatation analogue; la densité des arborescences augmente avec
I'augmentation de la tension appliquée et lorsque la teneur en gel est supérieure, en évoluant d'un type branche a un
type buisson avec une tendance a saturer a environ 16 kV, indépendamment de 1'augmentation de la longueur de
l'arborescence.

a) b)

Figure 1.15: Trois formes d’arborescences électriques dans le XLPE: (a) branche, (b) buisson et (c) mixte en
buisson-branche [Zhe08]
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L5.2. Les phases d'évolution des arborescences électriques

A Tlinstar des arborescences électrochimiques, les arborescences électriques passent par trois phases
distinctes au cours de leur évolution dans la direction du champ électrique [Lau79, Han82, led72]. On distingue :

L5.2.1 La phase d'initiation ou d'incubation qui représente la période séparant l'application d'une tension au
systeme et l'apparition de la premiére branche en pointe de l'aiguille. Certains auteurs comme S. Gluchowski et al
[Gly87] et C. Laurent et al [Glu84, Ied72] définissent l'initiation des arborescences comme le moment ol des décharges
partielles d'environ 0,1 pC se produisent simultanément avec une augmentation de 1'émission lumineuse dépassant
largement le niveau de I'électroluminescence.

Le temps d'incubation varie beaucoup pour les mémes conditions expérimentales. Il est d'autant plus court que la
fréquence est élevée et que le champ électrique est intense [Han82, Bah72].

L5.2.2 Phase de propagation durant laquelle on observe le développement des micro-canaux dans 1'espace
inter électrodes.

Quelque soit la forme de la tension appliquée [Den77, Haz90, Kit87], le développement des arborescences
électriques est toujours accompagné de décharges partielles mesurables [Lau84, Lau79, Den77, Han82, Fil82, Haz90,
Ied72, Kit87] qui se propageraient a une vitesse de 107 cm/s [Lau84]. Leur présence se signale par des dégagements
gazeux et des phénomeénes lumineux [Lau84, Lau79, Han82, Pat75]. Les gaz rencontrés dans les canaux sont
généralement de 1'hydrogene et de l'eau sous forme vapeur; de faibles quantités d’hydrocarbures insaturés et de
produits relativement conducteurs ont aussi été mises en évidence [Den79, Den77, Spu75, Ebe84, Not73, Wim90, Eic76,
Ste90, Miy70]. A ce stade, on assiste a une multiplication des canaux. La propagation des arborescences électriques
se fait dans la direction du champ électrique. La densité du réseau d’arborescences varie en raison inverse de leur
vitesse de propagation. Celle-ci est fonction de la pression des gaz dans les canaux formant I'arborescence et de la
fréquence de la tension appliquée. Le temps de propagation des arborescences est court et moins dispersé que le
temps d'initiation et est directement lié a la longueur des arborescences électriques [Not72] et a la valeur du champ
électrique et sa fréquence [Bah72].

A faible tension et basse fréquence, trois étapes sont présentes dans le processus de croissance. Pendant la
premiére étape, le taux de croissance est élevé et des arborescences filamentaires sont développées a I'extrémité de
I'électrode active pointe. Suit une deuxieme étape dans laquelle la croissance des arborescences est ralentie. Enfin, dans
la troisieme étape, le taux de croissance reprend avec une augmentation de la densité des branches et des dommages
accumulés de sorte que l'arborescence s'étend vers I'électrode plane mise a la terre. Tandis qu’a plus haute fréquence et
a fort champ, il n'y a que deux étapes [Cha09]. Plusieurs canaux sont développés a partir de l'aiguille, avant que cette
forme dense se transforme en arborescence filamentaire [Den79]. La fréquence accélére le taux de croissance de
I'arborescence et réduit le temps de claquage [Cha09].

A. Xie et al, X. Zheng et G. Chen [XielO, Zhe08] ont montré que les caractéristiques de propagation des
arborescences électriques dépendent non seulement des frontiéres entre les gros sphérolites et de la région amorphe,
mais également des impuretés, de la concentration en micropores et de la position de 1'électrode pointe par rapport aux
sphérolites ou a la région amorphe dans la plage des basses fréquences. Cependant, a fréquence élevée, la propagation
est supposée indépendante de la morphologie du matériau, mais liée au processus intense d'injection et d'extraction de
la charge de et vers le diélectrique via I'électrode aiguille.

L.5.2.3 Phase d'avalanche et de claquage conduisant a la perforation de I'éprouvette.

Il a été établi que la perforation peut ne pas avoir lieu méme aprés pénétration compléte de 1'arborescence au
travers de l'isolation [Lau79]. Le claquage est provoqué par la montée d'un train de décharges de grandes amplitudes,
produisant la remontée d'un filament de I'électrode reliée a la terre vers 1'électrode haute tension. La progression du
canal de retour, en diameétre et en longueur, jusqu'a interagir avec les canaux proches de I'électrode haute tension,
provoquerait la perforation de I'isolation [Lau79, Lau79, Den79, May00] (figure 1.16).

L'étape de disruption qui suit I'établissement du canal de décharge (de diamétre d'environ 10 pm) entre les électrodes
est gouverné par le passage d'un courant. La tension de claquage est d'autant plus élevée que le diamétre des canaux est
petit, approchant ainsi celui de I'avalanche électronique [Den77].

Un effet thermique a été observé au moment de la perforation de I'éprouvette [Lau79, Nag90]. Celui-ci a pour
conséquence, la présence de zone répartie autour du canal de décharge présentant un indice de réfraction différent du
reste du matériau et des zones ayant subies une fusion locale suite aux décharges partielles intenses, pouvant excéder
les 5000 pC avant le claquage [Lau79, Han82, Den79, Den77]; la résistance des parois du canal étant alors suffisamment
faible [Lau79, Den79].
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Densley [Den79] a constaté qu’a plus haute fréquence, le temps de claquage est réduit, fait que G. Chen et C.H.
Tham [Cha09] attribuent a I'augmentation du nombre de décharges partielles. Il a également rapporté qu'a des
températures plus élevées et sous contrainte mécanique, le temps de claquage est réduit de maniere significative
[Den79].

_ Bmakduwn channel
* propagation

Figure 1.16 : Canal de claquage dans le sens inverse de la propagation de 1'arborescence électrique développée dans un
systeme d'électrodes a double aiguilles moulées dans le PE [May00]

L5.3 Les mécanismes d'évolution des arborescences électriques

Les mécanismes expliquant I'évolution des arborescences électriques sont aujourd’hui mieux connus, aussi bien
sur le plan de l'initiation que de la propagation. Mais le nombre important de théories avancées, indépendamment I'une
de l'autre, n’explique pas, a elles seules, le phénomene de dégradation des cables, ce qui rend difficile les estimations de
leurs durées de vie. On admet, alors, que plusieurs mécanismes électriques, mécaniques, thermiques et autres peuvent
agir simultanément et étre a 'origine de l'initiation et de la propagation des arborescences électriques.

L5.3.1 Mécanismes d'initiation des arborescences électriques

Des microcavités pleines de gaz, présentes dans le diélectrique, provoquent la distorsion et la concentration du
champ électrique, dont l'intensité peut atteindre des valeurs élevées, parfois voisines de la rigidité diélectrique
intrinséque du matériau [Rah87, Koo84, Lau84, Lau79, Han82]. Dans ce cas, des décharges partielles s’y développent
et produisent des trous acérés, a la pointe desquels le champ électrique est transféré, créant ainsi les conditions
nécessaires a la naissance d'un nouveau micro-canal [Lau79, Den79, Dak74, Bah72, Not86, led83]. Si les microcavités
n’existent pas a l'origine, elles sont crées par la fatigue électromécanique aux points de concentration du champ
électrique. Les forces de Maxwell [Den79, Not73, Not86, led72] induisent une contrainte mécanique causant une
compression et/ou une fatigue de l'isolation résultant de la formation de fissure a partir de défauts ou de microcavités
existants.

L'action des décharges partielles provoque une élévation locale de la température [Haz90], et
I'échauffement induit favorise la dégradation thermique locale du matériau qui peut s’ajouter a cette fatigue et
anticiper, de ce fait, la formation de I'arborescence [Fou90].

D’autre part, la formation d'une arborescence électrique peut étre initiée par des avalanches électroniques
causées par la libération des électrons sous l'effet combiné de la charge d'espace et du champ électrique, brisant
ainsi les liaisons chimiques de l'isolant [Lau84, Lau79, Han82, Den79, Den77, Eic76, Bah74, Pat75, Lau83, Gly87] par
collision directe [Shi85, Uch91, Shi92, Lau83] ou par rayonnement ultraviolet dii a I'électroluminescence [Bam89,
BamO09] ; les radicaux libres générés peuvent étre stabilisés pour former des groupes polaires, d’ou l'initiation de
I'arborescence [Shi85, Uch91, Shi92,].

L5.3.2 Mécanismes de propagation des arborescences électriques

Les mémes mécanismes que pour l'initiation sont avancés pour expliquer la propagation des arborescences
électriques.

Une des premiéres études détaillées sur l'arborescence électrique a été réalisée par leda et Nawata [led72]

qui ont conclu que l'extension de l'arborescence est induite par les décharges qui se produisent dans les canaux, rendant
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conducteur le gaz qui les remplit. En raison de la diminution de la résistivité des parois des filaments, le potentiel
électrique de l'électrode active est reporté a leur pointe, et provoque des claquages locaux qui les font progresser
[Den77, Dak74, Pat75, Ied72], d'ou I'apparition de nouveaux micro-canaux prenant naissance a l'extrémité des branches
[Lau84]. Ce processus de croissance est accéléré par la fréquence qui augmente le nombre de décharges dans le gaz
[led72].

Aussi, 'impact des décharges partielles sur les parois des vacuoles crée des charges d'espace [Noe87], dont les
déplacements augmentent, en tension alternative, le gradient de potentiel au bout de 1'arborescence [Han96, Hoz98,
Mon98] et par conséquent accélérent sa propagation [Fou76, Ash77, Noe87].

Le concept des électrons chauds est aussi évoqué pour expliquer la propagation des canaux d'arborescences
[Pat75, Tu 89, Dan96]. L'action des électrons chauds accélérés dans les microcavités serait a I'origine de leur extension
[LauB4, Pat75, Lau83]. C. Mayoux [May00], L.A.Dissado [Dis92] et ].P. Crine [Dav96] ont montré que I'arborescence se
propage pendant le demi-cycle positif uniquement, ot une émission de lumiére accompagne le signal électrique. Ces
impulsions positives, appelées "avalanche soutenue”, sont dues aux déplacements d'électrons a partir du diélectrique
vers l'électrode aiguille. Pendant ce temps, I'arborescence se propage par avalanche électronique, suite au dé-piégeage
des électrons injectés a partir de l'aiguille et profondément piégé dans le matériau au cours du demi-cycle négatif
[May00, Dis92].

L.A. Dissado et al. [Dis95, Dis97], J.P. Crine [Cri97] et L. Sanche [San97] ont émis I'hypothese que, méme si le
champ électrique appliqué n'est pas assez grand pour injecter des électrons chauds, qui sont capables de briser les
liaisons  inter et/ou intramoléculaires, les charges piégées sont responsables du stockage local d'énergie
électromécanique et électrostatique, susceptible de favoriser des réactions de dégradation par un processus
d'abaissement de la barriére d'énergie d'activation. Et méme, lorsque les charges piégées ne peuvent pas réussir a briser
les liaisons et produire des dommages directs au moment de l'injection et du piégeage/dé-piégeage, I'énergie stockée
dans des centres de charge piégée peut, sur de longues périodes, favoriser la dégradation par abaissement de la hauteur
de la barriére de 1'énergie d'activation [Dis98, Dis95]. Toutefois, cette dégradation peut affecter un volume d'isolation
assez grand pour évoluer vers un claquage, si la charge totale accumulée dépasse une valeur limite laquelle dépend des
caractéristiques des matériaux, en particulier, de leurs propriétés mécaniques [Dis95, Dis97].

Al'inverse de la phase d'initiation, 1'évolution des arborescences est fortement dépendante de la température,
lorsque celle-ci est supérieure a la température ambiante [Pat76]. Sous l'action des décharges partielles, la dégradation
de l'isolant peut avoir lieu par évaporation locale du matériau, suite a une élévation locale de température par le
bombardement des particules [Lau84, Lau79, Han82, Den79, Not73, Hir84]. Mais encore, du fait de l'importance du
coefficient de dilatation des polymeéres, des fissurations ou la formation de cavités, en particulier aprés des cycles
thermiques, peuvent étre provoqués, suite aux contraintes créées dans le polymere a l'interface polymeére/métal, ce qui
conduit a sa destruction [Hir84].

Le vieillissement chimique est alors provoqué par des changements dans la structure chimique du matériau
diélectrique. A 1'échelle moléculaire, ces changements sont initiés par des électrons de faible énergie qui dissocient les
molécules du diélectrique ou d'autres molécules d'impuretés. Les fragments libérés peuvent ensuite réagir avec les
atomes ou les molécules environnant. Dans les polymeéres tels que le polyéthyléne, ceci conduira a la fois a la scission de
chalnes et a la réticulation [Meu0O]. A des tensions élevées, l'auto-oxydation peut étre initiée et des scissions
successives de la chaine principale se produisent, agrandissant la cavité formant le canal d'arborescence [Shi85, Uch91,
Shio2].

La figure (I.17) représente I'organigramme établi par S. Bahadoorsingh et S. M. Rowland [Bah07], résumant les
différents facteurs, mécanismes et grandeurs mesurées, impliqués dans le phénomeéne de vieillissement par
arborescence électrique. Il permet de relier I'effet d'une contrainte, telle que le niveau de tension ou de température, a
un mécanisme tel que l'arborescence électrique, donc au vieillissement.

Allant dans le méme sens, différents modeles d'estimation de la durée de vie sont établis, traitant les données
des grandeurs mesurées, telles que l'intensité des DP, la longueur de I'arborescence ou autres. Les niveaux critiques de
ces grandeurs mesurées, qui indiquent que le systéme est en train de changer d'état ou proche de la rupture, doivent
étre déterminés pour quantifier les valeurs limites d'exposition.
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Figure [.17: Organigramme Multi-factoriel reliant le vieillissement de l'isolation et l'environnement du réseau
électrique [Bah07]

L6 Modéles de vie des cdbles en présence de I'arborescence

Le grand nombre de travaux, entrepris sur le vieillissement électrique des cables HT, a permis de mettre en
avant une multitude de théories : soit un effet électronique di a I'injection et a la présence de charge d’espace [Zel86,
Dis972, Dis94, Dis93, Dav96, Ast86, Lau84, Lau79, Han82, Den79, Den77, Eic76, Bah74, Pat75, Lau83, Glu87] ou
électrochimique en présence de I'eau [Giv87, Cri88, Stee90, Noe87] ou thermique [Mat76, Tan76, Tan74, Not86, Hir84]
ou une combinaison du champ électrique et de la température [Sim81, Mon85, Sim94], ou une présence d’oxydation
[Car87], ou d’autres impuretés [Par84] ou une dégradation associée aux décharges partielles d’apres les théories de
Dakin [Dak48, Dak60], Bahder [Bah82] et Mackean [Mck78] et d’autres [Lau79, Den79, Dac74, Bah72, Not86, [ed83], ou
un effet électromécaniques tel que proposé par J-P. Crine [Cri85, Cri89] et V. Raharimalala [Rah87], ].Y. Koo [Ko084], C.
Mayer et al [Mey79] et d’autres [Den79, Not73, Not86, led72]. Cependant, toutes ces théories émanant d’expériences,
menées en laboratoire, ne tiennent pas compte de tous les paramétres influents sur le vieillissement électrique tels que :
le temps, la valeur du champ, la fréquence, la température, le processus de fabrication (cable), la nature du matériau, la
morphologie de l'isolant, I'environnement, ce qui introduit des erreurs dans la prédiction des durées de vie des systémes
considérés et remet en cause le mécanisme évoqué qui aurait conduit au claquage.

Un nombre important de modeéles de prédiction de la durée de vie des cables a été établi, sur la base de tests,
réalisés sous l'action d’'une ou plusieurs contraintes électrique, thermique et mécanique [Mon90, Maz05, Gja97, ak60,
Sim73, Ram85, Fal79, Cyg90, Cri90, Maz99, Mon99].

L.6.1 Modéles thermodynamiques

Ils sont basés sur le concept d'une dégradation thermique responsable du vieillissement des matériaux. La
température procure 1'énergie AG nécessaire pour passer la barriére d’énergie libre au dela de laquelle les chaines de
polymeére et de monomere sont dégradées.

T.W. Dakin [Daké60, Dak48, Dak60] et Montsinger [Mon48] furent les premiers a établir un modéle de
vieillissement thermique sous la contrainte de température T, basé sur I'équation d’Arrhenius donné par :

B
t=A, exp [K—; (1)

Ou t est la durée de vie thermique, A; est une constante ajustable, B; est I'énergie d’activation, K est la constante de
Boltzman et T est la température.
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Malheureusement, ce modéle donne des résultats irréalistes par extrapolation a partir de températures élevées
[Crig1].

Le modeéle amélioré de J.P. Crine et al [Cri91] décrit mieux le vieillissement thermique de différents polymeres ou la
durée de vie thermique est donnée par :

h AG
t=-_—exp [ﬁ] (2)
Ou h est la constante de Plank et AG est I'énergie libre d’activation thermique donnée par :

AG = AH — TAS
Ou AH et AS sont I'enthalpie et I'entropie d’activation respectivement.

Pour obtenir des prédictions fiables, les résultats du vieillissement thermiques sont tracés sur un graphe log(tT)
fonction de (1/T) au lieu de log(t) fonction de (1/T) [Cri91].

G.C. Montanari et al [Mon90, Mon93] ont conclu sur I'existence d'une relation linéaire entre I'ordonnée a I'origine
(log (A1)) et la pente (B1/K) des lignes de vie thermique, impliquant des changements dans les modeéles de vie, de
sorte que I'équation d’Arrhenius (1) devienne:

k1 log[A]+k2]
T

(3)

Ou ki et k; sont des parametres de régression décrivant la relation log(A1) en fonction de (B1/K).

t=A1exp[

L.6.2 Modéles électrothermiques

Selon J-P. Crine et al. [Cri89], le champ électrique E accélére les électrons, de charge e, sur la distance de
dispersion §, correspondant a la profondeur de la barriere, de sorte qu'ils acquierent une énergie moyenne eSE qui
abaisse la barriére de I'énergie libre d’activation thermique et rompe les liaisons faibles.

Le modéle thermodynamique évolue vers un modele électrothermique et devient :
h AG eSE
t= (ﬁ) exp (ﬁ) csch(ﬁ) 4)

A fort champ, I'équation (4) se réduit a I'équation (5) suivante [Cri85, Cri89], donnant dans une représentation semi-
log des lignes de vie électrique droites (figure 1.18), alors qu’a faible champ, la durée de vie tend vers l'infinie, ce qui est,
cependant, irréaliste dans la mesure ou I'expérience montre que les cables claquent sous de trés faible contrainte de
champ.

t= (zer) exp () (5)
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Figure 1.18: graphe E- logt retracant les résultats de Bahder [Bah82] selon le modeéle de J-P. Crine (équation 4 et 5)
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Notons que T.W. Dakin [Dak71], G.C. Montanari et L. Simoni [Mon02, Sim93, Mon93] sont les premiers a avoir
proposé des modeéles de vieillissement, sous la contrainte de champ E, donnés par la loi de 'inverse de la puissance :

t=AE™ (6)
et la loi exponentielle :
t = Az exp(—B3 E) (7)

Ou Ay, Az, B3, et n sont des constantes matérielles dépendant de la température, et E est l'intensité du champ
électrique.

Dans un systeme de coordonnées log(E)-log(t), les deux modéles spécifiés dans (6) et (7) donnent des lignes
droites avec des pentes de -1/n et -1/B3 respectivement. Cependant, a faibles champ, la ligne de durée vie, tracée selon
les deux modeles, tend a devenir horizontale, et en vertu d'une hypothése linéaire basée sur les équations (6) et (7), ces
derniéres ont été modifiées par [Mon92, Mon89, Sim83, Hir87] et [Dak71, Kad77] respectivement, en introduisant un
champ seuil E; d'initiation de décharge partielle.

Ces modéles décrivent le claquage électrique dii a la décharge partielle, qui est une combinaison du modéle de l'inverse
de la puissance (équation (6)) ou du modéle de la loi exponentielle (équation (7)) en association avec la contrainte de
champ E;, seuil au dessous duquel aucune dégradation n’a lieu par ce mécanisme de DP. Il peut étre mesuré comme le
champ correspondant a la tension seuil d’apparition des DP, ce qui donne respectivement:

t E-E;1 1

to [ES—EO] (8)
_ exp(-B3 E)

t=A3= G, 9)

Les coefficients to, Eo, Es, Az et n peuvent étre déterminés par des tests de vieillissement accélérés. E est la valeur du
champ en dessous de laquelle le vieillissement électrique peut étre négligé en présence d'autres contraintes, et to est
la durée de vie pour E= Ej,

Les modéles spécifiés par les équations (8) et (9) donnent une durée de vie infinie dans des conditions ou la
contrainte électrique est inférieure a la valeur de seuil, alors que les données de test de vieillissement accéléré
s’adaptent a des lignes droites en représentation log-log ou semi-log. Ceci limite 1'utilisation des tracés de ces modeles,
dans la mesure ou il n'est pas possible d'avoir une idée réaliste sur l'espérance de vie d'un cable.

Le modele de Dakin (équation 9) fut amélioré par L. Simoni et al [Sim83, Mon93, Sim99, Sim93, Sim90] vers la
forme exponentielle suivante:

t= toexp(_B3E, - BTC + bE’Tc) (10)

Ou B est la pente de la courbe de durée de vie en coordonnée log(t) en fonction de la contrainte thermique T.définie par
T=1/64-1/6.

B0 est la température en dessous de laquelle le vieillissement thermique peut étre négligé

E’ estla contrainte électrique donnée par E’=E-Ey

Etb est un parameétre représentant la synergie entre les contraintes.

Lorsque les contraintes tendent a étre a leurs niveaux seuils, la durée de vie a tendance a étre horizontale. Le modeéle
multi contraintes qui satisfait les conditions aux limites et qui a donné naissance a une ligne de seuil ayant une forme en
accord avec les données expérimentales peut étre obtenue a partir de I'’équation (10), telle que [Sim92]:

_ toexp(—Bg (E—Eo)—BTc+b(E—E0)Tc)

E-Ey . Tc . Tc 1]”
Eso—Eo Tc,s0 CTc,sO

t (11)

Ou Ey est le champ seuil a la température ambiante ou de référence T.=0

Tcso estle seuil de température a E=Ej et to=t (E=Ey et Tc=0)

k. est un coefficient affectant la forme des lignes isochrones, c’est-a-dire les lignes de vie constante obtenue a partir
du modéle de durée de vie pour des valeurs données de la vie et qui correspondent aux valeurs propres de E 'et de
Te.

Et ureprésente une tendance propre au seuil.

Ce modele (Equation (11)) s’adapte avec les lignes de durée vie électriques obtenues par les résultats
expérimentaux, a différents champs seuils électriques et différentes températures [Sim93] et [Maz97].
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Les Figures 1.19 (a) et (b) [Sim93] montrent l'application du modele de vie (Equation (11)) sur une large gamme de
contrainte électrique et de température subie par l'isolation de mini cables XLPE.
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Figure 1.19 : Prédiction de la durée de vie par le modele (11) : (a) en fonction de la contrainte de champ électrique et
(b) en fonction de la contrainte de température [Sim93]

L’estimation des parametres de ces modéles de vie passe par un grand nombre de tests nécessitant de tres
longs temps de réalisation. Pour remédier a cet inconvénient majeur, des modeles physiques ont été développés; ils sont
basés sur une description spécifique du mécanisme de dégradation supposé prépondérant dans une gamme de
contrainte appliquée bien définie, et sont caractérisés par des parametres physiques qui peuvent étre déterminés par la
mesure directe des quantités physiques.

L.6.3 Modéles d’émission de champ

Tanaka et Greenwood [Tan83] ont proposé un modele expliquant que le temps d’initiation des arborescences
est le résultat de dommages dus a l'injection de charge dans le matériau, ce qui induit des valeurs élevées du champ.
Leur modéle est présenté par 'équation (12) suivante [Tan83] :

3 3,71
B2 B;02
t;=C|exp (—‘T— exp (——

E (12)

Ou tiest le temps d'initiation des arborescences

C'=C"/A;, C" est le niveau de I'énergie cinétique que les charges injectées dans le diélectrique doivent dépasser pour
contribuer a l'initiation de 'arborescence.

Bi et A; sont des constantes matérielles, @ est la fonction du travail effectif de I'électrode d’injection

Le modele de la loi de I'inverse de puissance multi-stress a été utilisé dans le cas du vieillissement sous contrainte
de champ E et fréquence f, pour estimer la durée de vie des cables XLPE [Dan96], qui se ramene a:

t=A E_m f_n (13)

Avec m et n des constantes données par [Sta61].

L. Dissado [Dis92] a utilisé ce modele pour estimer le temps d’initiation des arborescences d’eau en fonction de la
contrainte de champ E et de sa fréquence f, donné par I'équation (14):

t;=Af1E3S (14)

Avec A, une constante matérielle.

Ce modeéle, largement critiqué [Dan96], trouve ces limites dans une plage restreinte de tension et tend a
donner une prédiction optimiste de la durée de vie pour des conditions de service extrapolées a partir des
expériences en laboratoire a champ élevé. De plus, ce modeéle ne peut pas prédire directement l'influence de I’eau et

de la température.

En accord avec la corrélation établie par McKean et al [Mck78] entre la taille des microcavités et la tension de
claquage a fort champ, Bahder et al [Bah82] ont modifié le modele de I'inverse de la puissance, en supposant que des
charges électriques péneétrent dans le diélectrique au voisinage des cavités, suite au décharges qui s’y produisent. Les
décharges induisent I'érosion de certains canaux conduisant au claquage.

Le temps de claquage est donné par [Bah82]:
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1
te = fbi{explby (E-E5)1-1}exp(b3E+by]

(15)

Ou by, by, bs et bsa sont des constantes qui dépendent du matériau, de la température et de la géométrie.

D’autres modéles décrivant la période de croissance des arborescences ont été également développés ; ci-dessous
quelques exemples:

L. Dissado [Dis92] a estimé le temps de propagation des arborescences d’eau par :

C+pprt-1== (16)
r t;
rp+1

t,= (p+1).Q1.UP (7)

Ou L représente la longueur de I'arborescence, r est un parametre proportionnel au rayon de courbure du défaut ou
est initiée I'arborescence, U est la tension appliquée a I'échantillon, Q' est la constante d’Ashcraft multipliée avec un
facteur de forme, T est le temps nécessaire a I'arborescence pour atteindre la longueur L, p est une constante
caractérisant la dépendance de I'évolution de I'arborescence du champ électrique a la pointe de celle-ci.

L.6.4 Modéle de la décharge avalanche

Dans leur théorie de la décharge avalanche, J.C. Fothergill et L. Dissado [Fot95] présentent leur modele donnant
le temps de propagation des arborescences électriques, tel que:

te = Sc(zN {lexp (L. ar(E)] ~ 1}~ (18)

0Ou S. est le nombre de branche d’arborescence a la dégradation, L est la longueur de 'arborescence, ar(E) est le premier
coefficient de Townsend (fonction de E), N. est une constante matérielle.

L.6.5 Modéle de Montanari basé sur la dimension fractale

G.C. Montanari [Mon95] a développé son modéle basé sur la dimension fractale de I'arborescence, ou le temps
de propagation de I'arborescence est donné par :

¢ _ {Lnl(Qm/k1)+1]}¢
G ky(E-Eon

(19)

0Ou ka= kskz'/4, ki, kz et ks sont des coefficients dépendant du matériel et de la phénoménologie de la croissance des
arborescences, d est la dimension fractale de 'arborescence, Qum est la valeur de point final de la quantité Q; de charge
écoulée dans les canaux.

L6.6 Modeéle de I'endurance électrocinétique

Proposé par J.T. Lewis et al [Lew96], ce modéle explique la propagation de I'arborescence par la formation de
microcavités qui résultent des processus de rupture de liaisons chimiques, induits par la tension et la température. Des
microcavités peuvent fusionner et former des cavités suffisamment larges a partir desquelles des fissures peuvent
s’initier et évoluer jusqu’a rompre l'isolation. Ainsi, selon le critere de C. L. Griffith [Gri98], relatif a la propagation par
fracture, le temps nécessaire pour la croissance des fissures, équivalant a toute la durée de vieillissement, est donné par:

te=Jy° {% [exp (%T(E)) (N —n)—exp ("f(—(f))n]}_l dn  (20)

Ou n est le nombre de liaisons rompues, 1. est le nombre critique de liaisons rompues, N est le nombre de liaisons
cassables, U, (E) et Uy(E) sont les énergies de formation et de rupture de liaisons respectivement.

L.6.7 Modéle de la charge d’espace
Proposé par Dissado, Mazzanti et Montanari [Dis97], ce modele suppose que les charges d’espace injectées par
les électrodes et/ou les impuretés et les charges piégées de I'isolation sont responsables de I'énergie électrothermique

emmagasinée, qui en retour, affaiblit 'énergie de la barriere, ce qui favorise la dégradation. Plus élevé est le champ, plus
élevées sont les charges et I'énergie emmagasinée, et par 13, plus courte sera la durée de vie, obtenue sous la forme

suivante :
AH C'EZD A 20\1"1
L Ao Z_CE
Xz Y {Ln [—"(E) ]} cosh| K (21)
T K Aeq(B)-A" 2T
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OU Acq est la valeur d’équilibre de A, taux de conversion des fragments de I'état 1 a I'état 2.
A* est la limite critique de A (quand elle est dépassée, le défaut a lieu).
C’ et b sont des constantes matérielles,

AH=H,— (H{+H,;)/2 et AS=S,—(51+S52)/2, sont la contribution de I'enthalpie et de I'entropie a I'énergie
libre d’activation par fragment (H et S sont I'enthalpie et 'entropie par fragment, les indices 1, a, et 2 sont relatifs aux
états fondamental, activé et dégradé respectivement).

Ce modéle (21) permet la dérivation des lignes de durée de vie électrique a différentes températures et l'extrapolation a
des niveaux de contraintes autres que celles des tests. Cependant, il présente des limites [Dis97], vu qu’il est établi
strictement pour une tension continue et estime les temps de formation des microcavités et non de claquage, donc doit
étre appliqué pour des échantillons ou cette composante du temps de fatigue est prépondérante.

La lecture critique des théories existantes sur le vieillissement électrique des matériaux diélectriques
solides nous laisse conclure qu'il y a toujours besoin d’'un modele plus complet du vieillissement électrique des
cables diélectriques. Il semble que la loi de puissance inverse ne peut pas décrire 1'ensemble des résultats de
vieillissement accéléré des cables extrudés HT (champ faible), Alors qu’'a fort champ, les résultats sont mieux
décrits par une loi exponentielle entre le temps et le champ. Le modeéle de J-P. Crine et al est celui qui décrit le mieux
les résultats des cables isolés au PE, PRC et EPR. Ce modéle dépend de deux parameétres physiques : 1'énergie
d'activation AG et la largeur de la barriére limitant le vieillissement dmax. La limite inférieure du champ pour le
régime exponentiel, dans le cas du cable XLPE, est entre 8 et 15 kV/mm, ce qui correspond au début d'une forte
injection de charge. Il est également montré que l'influence de I'environnement, la nature et la morphologie de
l'isolation et la température d'essai sont des facteurs dont il faut tenir compte. Il reste que malgré le grand nombre
de modeéles et de théories existant, aucun n’est encore reconnue pour produire des prévisions fiables de la durée de
vie.

1.7 Méthodes de détection des arborescences

Pendant longtemps, 'arborescence fut détectée par observation au microscope d’échantillons de matériaux
dégradés [Mat76, Bel87, Via93, Dak74, Lau84, Lau79, Haz90, Spu75, Kal82], ce qui prévalait la destruction des systémes
desquels ils étaient prélevés, avant de passer a d’autres techniques non destructives.

Le role de la décharge partielle et de la charge d’espace, dans le processus d’évolution des arborescences
électrique et d’eau respectivement, a permis de développer des techniques de diagnostique sensibles et non destructives
basées sur des méthodes optiques [Aub08, Adr04], acoustiques [Mar08, Li 97, Mae88, Li 94b, Liu93], digitales [Si 08],
UHF [Sar08], électromagnétiques [Shil0, Ten08]et électriques [lec81, Wor69, Hog82, Oka85, Rab87, Fru90, Gee90,
Gee90, Mor92, Miz93, Kdi95, Dev84]. Ces techniques sont, pour la plus part, basées sur la perturbation de I'équilibre
existant entre les forces élastiques et électrostatiques dans le matériau. Suite a cette perturbation, la réponse du
matériau ou du systéme électrodes-isolant pour rétablir cet équilibre est observée.

Ainsi, la mesure des décharges partielles et de la charge d’espace, sur les équipements haute tension, est devenue
I'un des principaux outils de prédiction dans les programmes de maintenance, vu qu'elle constitue une source
d'information trés précieuse pour I'évaluation de I'état de 1'équipement.

L.7.1 Méthodes basées sur un principe optique

Mise a part, 'observation directe au microscope des arborescences, d’autres techniques sont associées aux

mesures optiques pour révéler la présence de microcavités, comme la microscopie électronique a balayage (MEB)
ou la tomographie qui a la particularité d’avoir une résolution trés grande en trois dimensions [Adr04].
D’autres méthodes optiques sont utilisées; l'une consiste a obtenir une image dans le domaine de I'ultraviolet et du
visible des décharges partielles surfaciques ou a effets couronnes. Cela impose la visualisation du phénomene de
décharges partielles se produisant sur I'isolant [Viv04]. Et en vertu des phénoménes ionisants se produisant dans la
phase gazeuse renfermée dans la cavité, lorsque des décharges s’initient dans ce milieu, les raies d’émission
enregistrées sont étroites et permettent une identification des mélanges gazeux constituant la décharge [Aub08]. De
méme, I'électroluminescence, liée a I'injection de charge, a permis de mettre en évidence le développement des
premiers micro-canaux et de suivre I’évolution de I'arborescence [Shi78, Lau83, Bam89, Cha93, Wu 95].
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L.7.2 Méthodes basées sur un principe thermique

Suivant le principe de la diffusion thermique, un gradient de température, créé volontairement a travers

I'épaisseur du matériau isolant, par variation de température sur une de ses faces, induit une variation de la
permittivité et de I'épaisseur du matériau sous tension.
Cette réaction provoque la dilatation ou la rétraction du matériau de facon inhomogéne, induisant un déplacement
de charges contenues dans le volume. Un courant est ainsi créé, de maniére a rétablir 'équilibre perturbé entre les
charges éventuelles présentes dans le volume du matériau et celles induites sur les électrodes. Ce courant est alors
capté dans un circuit de mesure extérieur, ou le spectre est traité et analysé pour un diagnostic de I’état du matériau
[Tou88, Che92]. Ceci nécessite de procéder a des mesures de référence sur des échantillons exempts de charges. La
figure .20 représente le schéma de principe de cette méthode.
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Figure 1.20 : Schéma de principe de la méthode thermique de détection du défaut

L.7.3 Méthodes basées sur un principe électroacoustique et électromagnétique

Des méthodes acoustiques liées a la présence de la charge d’espace ou a la production des décharges
partielles lors du processus d’évolution des arborescences d’eau ou électrique ont été développées.

La technique de I'impulsion électroacoustique (PEA) est basée sur le déplacement des charges électriques

sous l'action d'un champ [Mog80, Tak83]. Lorsqu’'un matériau isolant est soumis a une impulsion de tension, les
charges situées sur les électrodes et éventuellement en volume sont déplacées, sous l'effet de la loi de Coulomb,
dans le sens imposé par leur polarité.
Le déplacement rapide des charges crée, dans le matériau, des ondes acoustiques qui s’y propagent jusqu’a atteindre
les électrodes. En contact avec I'une de ces derniéres, un capteur piézo-électrique détecte ces signaux acoustiques et
les convertit en signaux électriques. Les signaux ainsi obtenus sont fonction de la quantité de charges déplacées et
de leur position. La figure .21 illustre le schéma de principe de cette méthode.

Takada et al [Li 97, Mae88, Li 94b, Liu93] ont utilisé cette méthode (PEA) pour observer la formation de la
charge d’espace sous tension alternative (7 kV) a basse fréquence (50, 0,1 et 0,001 Hz) dans les arborescences d’eau,
développées dans des échantillons de polyéthylene. Un systeme a variation de phase est développé pour mesurer la
distribution de la charge d’espace et évaluer la longueur et la direction des arborescences.

De méme, I'analyse de la distribution et la mesure de 'amplitude des impulsions du spectre de fréquence
des ondes sonores, produites par les décharges partielles, sont utilisées pour identifier le type d’arborescence
électrique filamentaire, branche et buisson dans les résines polyester[ Fuj83].

Une nouvelle technique mise en ceuvre par S. Tenbehlen et al. [Mar08, Ten08, Mar08, Ago05] permet la
détection et la localisation les décharges partielles. Elle consiste a mesurer le signal acoustique produit par 'onde
de pression ultrasonique et le signal électromagnétique a UHF, induit par les décharges électriques localisées a
I'intérieur du volume isolant du systeme. Ces ondes se propagent a travers le milieu isolant et atteignent 'enveloppe de
I'équipement. Des capteurs piézoélectriques montés sur I'enveloppe externe du systéme convertissent les ondes de
pression ultrasoniques en signaux électriques. Basée sur la loi de déplacement de la transformée de Fourier, I'analyse du
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temps de retard résultant du signal d’interférence entre deux signaux issus de deux capteurs, permet de détecter et de
localiser avec précision la source de D.P. siege du défaut.
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Figure 1.21 : Schéma de principe de la méthode PEA

1.7.4 Méthodes basées sur un principe mécanique

Une onde de pression, produite a l'interface métal-isolant, pénétre dans le matériau en provoquant sa

compression. Ceci entraine une variation de la capacité de I’échantillon qui induit un courant dans le circuit de
mesure extérieur. Ce courant apparait a cause des modifications d’influences électrostatiques entre les charges en
volume et les charges induites aux électrodes, dii au passage de 'onde de pression. Le courant mesuré est fonction
de la quantité de charges déplacées, de leur signe et de leur position.
La technique souvent utilisée pour générer I'impulsion de pression est la LIPP (Laser Induced Pressure Pulse) ou
Méthode de I'Impulsion de Pression. Un faisceau d’'une bréve impulsion laser est dirigé sur I’électrode de masse de
I’échantillon. Les électrons du métal sont excités par I'énergie fournie par le laser, ce qui provoque un échauffement
et une dilatation thermique locale de I'électrode. Cette déformation induit une onde de pression qui pénétre
I’échantillon. Le principe de cette derniere technique est illustré sur la figure [.22.
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Figure 1.22 : Schéma de principe de la méthode LIPP

L7.5 Méthode basées sur un principe électrique

Des méthodes électriques liées a la production des décharges partielles lors du processus d’évolution des
arborescences électriques ont été développées.
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Les dispositifs actuels sont a méme de mesurer des seuils d’apparition de décharges partielles, lorsqu'une quantité
de charge de l'ordre de quelques dixiémes de pico Coulomb est déplacée [Row07]. Des signaux HF (hautes
fréquences) que produit la décharge partielle sont détectés électriquement ; ils correspondent a la charge apparente
de celle impliquée dans la décharge. Connaissant la quantité de charges déplacées, il est possible d’obtenir la taille
d’'une vacuole susceptible de développer de telles décharges, en supposant que la quantité de charge détectée
provienne d’une seule cavité.

Le circuit conventionnel de détection des impulsions de décharges partielles est représenté par la figure 1.23.

/™ 1

=

Figure 1.23 : Schéma de base du dispositif de mesure des D.P.

Ou Z est un filtre chargé d’atténuer les perturbations provenant de I'alimentation, C, est I'objet d’essai, Cx est un
condensateur de liaison dépourvu de décharges partielles, G, Co est un calibrateur externe auxiliaire d’amplitude de
décharges g, = Cy.1y, Zm est une impédance de mesure, A est un amplificateur d'impulsion et D est un oscilloscope
ou P.C.

Lorsqu’une tension U suffisante est atteinte aux bornes du diélectrique, une décharge disruptive apparait
dans la cavité gazeuse (arborescence). Par suite de la neutralisation des charges sur les parois de la cavité, la tension
aux bornes de cette derniére diminue jusqu’a extinction de la décharge. La petite réduction de charge, qui en résulte,
produit momentanément une chute de tension aux bornes de l'objet d’essais C.. La redistribution de charges dans C,
et Cx rétablit I'équilibre des charges aprés la neutralisation de certaines d’entres-elles sur les parois de la cavité. Ceci
augmente le courant impulsionnel s’écoulant dans le condensateur de couplage et I'impédance de mesure.

Le signal, proportionnel a la quantité de charge apparente dissipée, est capté par I'impédance de mesure Zn, puis est
transmis via un long cable a un amplificateur A loin de la région HT, avant d’étre visualiser sur oscilloscope (ou PC)
D.

Bien que cette méthode soit tres précise, elle nécessite une alimentation a faible bruit, un calibrage et un
environnement sans interférence, car la mesure est trés sensible aux perturbations électriques provenant aussi bien
du réseau d’alimentation que de I'environnement de 1'appareillage. Pour cela, la mesure doit s’effectuer dans des
cages blindées munies de filtres d’alimentation Z.

Lors de la décharge, la mesure de la quantité de charge déplacée dans la cavité [Kre93], a laissé observer

diverses distributions des DP en fonction de l'angle de phase de la fréquence d'alimentation ¢ [Oka87, Hik90,
Fuh90, Fru92, Bar73, Kel76, Tan78, Sch86, Gul95a], telles que la distribution maximale de la hauteur d'impulsion
Hgmax(), 1a distribution de la hauteur d'impulsion moyenne Hg,(¢), la distribution des hauteurs d'impulsions de
comptage Hn(¢), le nombre de décharges par rapport a l'amplitude de décharge H(q), le nombre de décharges par
rapport a I'énergie de décharge H(p) [Oka86, Kra92, Hoz92, Gul94, Kre94, Sat95, Huc95, Fuh90, Fru92].
Il a été observé que ces distributions, ainsi que la forme de l'impulsion de décharge individuelle, changent de fagcon
significative au cours du vieillissement de 1'isolation [Oka86, Kre94, Hik90, Oka82, Oka85, Fru90, Gee91, Van94]. Ce
fait a été utilisé pour évaluer le degré de dégradation de l'isolation [Kre94, Oka82, Fru90, Gee91, Kim92, Maz95,
Dej93]. De méme, la tension seuil d’apparition des décharges partielles et le nombre des impulsions de courant des
D.P sont usuellement enregistrés et analysés.
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L.7.6 Méthode Numérique

Les impulsions de courant mesurées par le circuit analogique (méthode électrique) sont d’abord intégrées, puis

numérisées (échantillonnées et stockées) par un ordinateur. La valeur maximale de la charge apparente est affichée et
enregistrée pendant une séquence de mesure d’environ 500 s et un analyseur traite plusieurs grandeurs dérivées
pendant un long temps allant de 100 s a 100 h. L'impulsion de courant est ensuite interpolée par des fonctions
mathématiques dont on peut déduire une courbe similaire a celle obtenue par le circuit analogique. Un circuit
analogique échantillonneur-bloqueur enregistre les valeurs maximales des impulsions de décharge et génere des
impulsions rectangulaires avec une amplitude proportionnelle a la valeur maximale des impulsions de décharges
[Aus76, Sch86, Oka86, Gul89, Ped89, Hik90]. Un traitement statistique des valeurs affichées est effectué sur la base de
leur distribution et la valeur moyenne de leur intensité sur un cycle de fréquence [Jam88, Gul91a, Gul91b].
Par rapport a I'évaluation classique des DP, cette technique numérique permet de faire un meilleur diagnostique des
défauts dans les matériaux HT (arborescence), par une estimation améliorée du degré de nocivité des DP dans
l'isolation. Cependant, cette méthode requiert plus de calibrage et une vérification plus poussées des données [Oka85,
Gul92, Kim92, Cac93, Kre94, Gul95b].

L8 Moyens permettant de limiter le phénomeéne d'arborescence

Plusieurs méthodes visant a ralentir le phénomene d'arborescence ont été proposées. Cependant, certaines mesures
préventives (lors de l'extrusion et de la fabrication des isolations) sont nécessaires pour minimiser ou supprimer la
formation de ces arborescences, notamment :

v' La réduction des défauts de l'isolant et des interfaces isolant-protection [Lau84, Spu75, Kal82]; c'est pourquoi
une préférence est donnée a I'utilisation des écrans semi-conducteurs extrudés offrant des interfaces lisses.

v' Laréduction de la teneur en eau et des entrées d'humidité, en ce qui concerne les arborescences d'eau [Kal82],
en évitant la présence de 1'eau dans le conducteur (en cours de fabrication, de stockage, de transport ou de
pose), et en utilisant des gaines externes a propriétés mécaniques améliorées: gaine de polyéthyléne (PE) ou
gaine plus épaisse en PVC (pour U = 10 a 30 kV) ; gaine externe en aluminium composite ou gaine métallique
(pour U > 60 kV) [Kal82].

v' Aussi, des étanchéités longitudinales et radiales a I'eau dans les zones des écrans, pour éviter la diffusion de
I'eau [Ste90, Kal82, Yam90], sont requises.

Plusieurs chercheurs [Spu75, Ebe84, Not73, Wim90, Mor73, Fil92, Kat74, Sau87, Fis87] ont montré que 'utilisation de
polymeéres modifiés (additifs) offre une meilleure résistance au claquage.

v L'étude faite par Raharimalala [Rah87] a montré que les techniques d'alliages, visant a améliorer les propriétés
mécaniques, sont exploitables pour améliorer la résistance des matériaux a la propagation des arborescences
(d'eau). L'adjonction d'éthyléne-éthyle-acétate (E.E.A), copolymere tres élastique, est bien connu pour
améliorer la résistance du PEBD a la fissuration. On sait également que le PE linéaire, ajouté en un certain
pourcentage dans le PEBD, confére a ce dernier une meilleure résistance mécanique (augmentation de la
résistance a la traction, augmentation de I'allongement a la rupture).

v' 7.S.Ma et al. [Ma 10] ont montré que la résistance a l'arborescence d'eau du PEBD peut étre considérablement
améliorée, a la fois par greffage de VTMS et addition d'EVA. Le Si-OCH greffé est dispersé uniformément dans la
matrice du polymeére, et son fort contact avec les molécules d'eau empéche 1'agrégation de I'eau aux points de
champ électrique élevé. L'EVA ajouté absorbe les molécules d'eau et empéche les sédiments a des points de
champ électrique élevé, ce qui amene a éliminer les molécules d'eau du matériau. Ces deux mécanismes
agissent en synergie pour améliorer la résistance du polyéthyléne a I'arborescence d'eau.

v' La résistance a la croissance de l'arborescence électrique a été améliorée dans les isolants résineux (résine
époxy) par l'ajout de fibres de polyamide aromatique, qui y sont coulés sous tension. Ainsi, apparaissent dans le
matériau composite, des régions de compression adjacentes aux fibres, a travers lesquelles l'arborescence
électrique doit passer, qui inhibe significativement la croissance de cette derniére et diminue son taux de
croissance jusqu'a un facteur de quatre. En d'autres termes, la contrainte de traction accélére la croissance des
arborescences, tandis que la contrainte de compression les retarde [Cha92, Zel84, Fot91, Auc91, Auc92]. De
plus, un post-durcissement de ce systéme a 100 °C augmente la température de transition vitreuse TTV de
fagon significative a 113 °C (VTT = 65°C pour un traitement a température ambiante) et permet 'utilisation du
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matériau précontraint a des températures supérieures a 80 °C (au lieu de 40 °C a température ambiante), sans
perte de tension rémanente [Var00].

Les charges organiques et non-organiques ont également fait leurs preuves dans 'amélioration de la résistance a
I'arborescence des matériaux polymeres.

v

L'ajout de 20 % en masse d'oxyde de Zinc (additif inorganique) peut faire reculer de deux décades le moment
d'apparition d'une arborescence [Ebe84]. L'amélioration de la tenue a long terme de l'isolation, par la charge
non-organique, a été reliée a I'augmentation de la proportion de la phase cristalline due a 1'additif [Ebe84]. Une
amélioration analogue a été obtenue avec des charges telles que 1'oxyde de Titane (TiO:) et le Kaolin [Ebe84].

En plus de cela, la présence de produits de réticulation (acétophénone) [Fou76, Ash77, Pat78] ou de
stabilisateur de tension (additifs organiques : 1 % d'anthracéne, semi-conducteur organique : PHR, ou I'addition
de 0,76 % en poids de N-octylcarbazole) est capable de supprimer les arborescences dans le matériau, en
augmentant significativement la résistance de ce dernier a 'arborescence [Ebe84, Nit74, Mey83, Eng(09]

Il a été observé [Wag77] que dans le polyéthyléne réticulé XLPE, contenant une quantité suffisante de produits
de décomposition de peroxyde, de cumylalcohol et d'acétophénone, les arborescences électriques deviennent
invisibles dans le temps, en raison du remplissage du canal d'arborescence par ces produits, ce qui conduit a
'extinction des décharges. Une augmentation de la tension d'initiation a été observée simultanément. Des
additifs, ayant des propriétés conductrices, augmentent la conductivité de la paroi du canal et les ions
métalliques libérés par l'irradiation de décharge sont piégés dans 1'additif.

De la méme fagon, S. Rasikawan et al. [Ras92] sont arrivés a supprimer l'initiation de la région détériorée,
précurseur de l'initiation de 1'arborescence électrique, et a augmenter la tension (alternative) d'initiation de
cette derniére sur des échantillons de LDPE en utilisant un mélange de différents additifs: peroxyde de
dicumyle, le Santonox (4,4 thiobis 3methyl-6-t-Buthyl phénone) et la benzophénone (diphényl-méthanone); en
absence d’additifs, les radicaux libres générés dans la région de champ élevé par les porteurs de charge injectés
de 1'électrode, réagissent avec I'oxygene pour produire la scission de chaine des molécules de PE. Les additifs
stabilisent les radicaux libres contre la réaction avec les molécules d'oxygene. Cet effet est fonction de la
concentration en oxygeéne absorbé dans le PE. Cependant, ces additifs ont peu d'effet sur la résistance a
I'arborescence du PE sous impulsion de tension positive, mais diminue sous impulsion de tension négative.
L'élimination ou le gel de 1'oxygéne absorbé dans le polyéthyléne supprime l'initiation de 1'arborescence [Shi85
Shi79, Shi87, Uch91].

H. Kato et al [Kat74] sont arrivés a supprimer l'initiation des arborescences d'eau dans les limites des aiguilles
sur des échantillons de XLPE a 1.2 kHz, en utilisant un mélange de différents additifs: ferrocene, siloxane
oligomere et 8-hydroxyquinole. La résistance a l'initiation observée a été attribuée [Kat74, Sau87, Fis87] a la
combinaison de la migration de ces additifs aux irrégularités et a la désactivation des électrons et des ions
métalliques a travers les pieges.

Avec le développement de la nano technologie, les polymeres nano-composites ont attiré beaucoup d'attention, car ils
présentent des propriétés améliorées par rapport aux polymeres purs ou les polyméres micro-composites par l'ajout de
quelques nano charges [Tan04, Tan05, Fus10, Zou06].

v

Il a été constaté que des nano charges d'alumine sont efficaces pour supprimer a la fois l'initiation de
I'arborescence, ainsi que sa propagation [Tan06]. Cet effet amélioré par 'augmentation de la température qui
rend efficace la diffusion de la charge et qui conduit a une plus grande résistance a la rupture du diélectrique
[Tou07].

Il a également été rapporté que les nano composites époxy / silice (ajout d'une petite quantité (1 % en poids)
de nano particules de silice dans une résine époxy) présentent une plus longue durée de vie de I'arborescence
par rapport a l'époxy pur [Ala08, Ima06, Kur07].

Des conclusions similaires furent tirées par L. Hui et al [Hui09] de leurs travaux menés sur I’évolution des
arborescences d’eau dans les nano composites polyéthyléne réticulé/silice (avec 5 % en poids et 12,5 % en
poids de silice). Les nano composites ont une plus grande résistance a la croissance de I'arborescence d'eau
et cette tendance devient claire avec une plus grande charge.

De méme, I'addition de particules de ZnO dans une résine époxy améliore la résistance a la croissance de
'arborescence électrique et augmente le temps de rupture [Din04]
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Ces conclusions sont expliquées par leurs auteurs comme suit : L'addition de la nano charge augmente la barriere de
potentiel a l'interface électrode haute tension/polymeére composite, ce qui réduit l'injection d'électrons de manieére a
prolonger la période d'incubation de I'arborescence en augmentant l'intensité du champ électrique nécessaire a son
initiation [Ala08].

R.C. Smith et al [Smi07], ].K. Nelson et al [Nel07] et S. Raetzke et al [ Rae09] remettent cette amélioration du
matériau a la suppression de la fatigue, par interaction des électrons injectés avec des nano particules et a la
formation des interfaces entre les nano particules et la matrice de polymere, qui constituent des zones de diffusion
de I'énergie la plus élevée. Ceci a pour conséquence d’empécher le développement de la dégradation.

D’autres auteurs tels que J.H. Lee et al [Lee98], M.T. Shaw et al [Sha84] et A. Samee et al [Sam09] expliquent que
I'ajout d'une charge, uniformément répartie dans un matériau, constitue une barriere produisant une contrainte de
compression qui entraine le ralentissement de la croissance de l'arborescence, de plus une charge non-linéaire (ZnO ou
SiC) empéche I'accumulation locale de charge, ce qui conduit a une nette diminution de I'activité des arborescences dans
les isolants non-linéaires. La combinaison de ces deux effets produit un arrét total de toute activité des arborescences, ce
qui augmente la durée de vie du matériau.

Les excellentes propriétés des gaz électronégatifs n'ont pas manqué a étre impliquer au grand souci que représente
I'arborescence.

v" L'imprégnation du matériau par le gaz SF6 et 1'élimination de l'oxygéne réduit l'initiation et la croissance de
I'arborescence [Xie91], ce qui est expliqué par le remplissage des cavités par le SF6 et la diminution des effets
de surface.

v/ M. Hanai et al [Mor73, Koj73] et H. K. Xie et al [Xie91] ont amélioré les tensions alternatives d'initiation des
arborescences et de claquage du PE par imprégnation de celui-ci dans certains gaz électronégatifs tels que le
SF6 etle Fréon C318;

v De méme, Raharimalala [Rah87] a montré qu'un traitement de recuit sous atmosphére neutre ainsi que
I'augmentation de la masse moléculaire ont pour effet d'améliorer la résistance du matériau a la fissuration,
donc de ralentir la propagation des arborescences [Rah87, Spu75].

D’autres techniques plus récentes sont utilisées et les résultats sont plus satisfaisants.

v Y. Sekii etal. [Sek00] ont montré que des échantillons de XLPE, contenant des tensioactifs lipophiles, ayant une
valeur de HLB inférieure a 6.5, manifestent une suppression significative de l'arborescence d'eau. Il est
supposé que les molécules de tensioactifs, dans les matériaux polymeéres (LDPE et XLPE), peuvent former des
micelles et accepter 1'excés d'humidité (molécules d'eau) pénétrant dans le matériau hydrophobe, sous
contrainte de tension. Ceci a pour conséquence d'arréter les augmentations de pression interne dans les
microcavités, ce qui entraine la suppression de la production d'arborescences d'eau.

v" Dans leur étude sur l'irradiation des matériaux diélectriques, Black et al. [Bla65] ont montré que
l'incorporation de capteurs de radicaux ou d'agents de transfert d'énergie, permet la protection des
diélectriques contre l'irradiation ; ils ont souligné que les deux anneaux de naphtalénes semblent étre les plus
efficaces.

v' Pour traiter les arborescences d'eau déja existantes dans le cble, un fluide de silicone a été appliqué a ce
dernier, dans le but de le rajeunir. Ce traitement réduit l'initiation des arborescences d'eau en nceud papillon
d'un facteur 25, et d’'un facteur 100 pour ce qui est des arborescences d'eau ouvertes, dans le cas des
échantillons traités avant vieillissement. Dans le cas des échantillons traités a mi-parcours du test de
vieillissement, les densités des deux types d'arborescences d'eau, en nceud papillon et ouverte, sont réduites
d’un ordre de grandeur par rapport a la densité présente au moment du traitement. Le fluide de silicone se
diffuse rapidement dans l'isolation du cable, remplit les volumes libres a l'intérieur de l'isolation et empéche
l'accés a I'eau aux régions électro-oxydé. Ceci réduit le taux de diffusion de 'humidité a travers l'isolant, et par la
méme, empéche l'initiation de l'arborescence d'eau et sa croissance.

v' L'utilisation des écrans semi-conducteurs a base de carbone pure et extrudé sur l'isolant polymeére, agit comme
une barriére qui tend a réduire la propagation de l'arborescence d'eau dans l'isolation du cable [Qur04].
Lorsque des matériaux de piégeage d'ions sont mélangés dans la matrice de base des écrans semi-conducteurs,
qui doit étre maintenus complétement exempt d'impuretés, la croissance de I'arborescence d'eau, dans l'isolant
polymérique, peut étre controlée de maniére tres efficace.
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1.9 Conclusion

Cette étude bibliographique a permis de faire le point sur 'un des problémes majeurs pouvant affecter les
cables a isolation synthétiques qui est celui des arborescences électrique et électrochimique.
La présence de l'arborescence dans l'isolation du cible, représente une menace technique et économique pour le
systeme électrique et son exploitation; les phénomenes électrique, mécanique, thermique et chimique qu’elle engendre,
affaiblissent les performances diélectriques de I'isolation du cable et raccourcissent la durée de vie de ce dernier.
Pendant longtemps, I'arborescence représentait une vraie menace pour le cable, car dés le moment ou celle-ci y
apparaissait, le claquage devenait inéluctable. Plusieurs solutions/remedes ont été apportés pour pallier a ce probléeme
et 'avénement des nanotechnologies ouvre une nouvelle porte aux polymeres nano composites qui semblent étre une
future solution a ce fléau.
Toujours est-il, I'arborescence reste un phénomeéne qu’on se doit de supprimer/éviter, puisqu’elle touche a la pérennité
des cables de transport de I'énergie électrique haute tension.

L10. Position du sujet (Problématique)

Le sujet que nous nous proposons d'aborder est en relation directe avec 1'étude et la compréhension des
phénomeénes de vieillissement électrique du polymére Ethyléne Propyléne Diéne Monomere (EPDM) fabriqué par la
cablerie de Gué de Constantine d’Alger et utilisé pour 'isolation des cables moyenne et haute tension de transport
de I'énergie électrique et plus particulierement du réseau algérien.

Dans ce contexte, nos travaux visent 3 mieux comprendre le phénomene d’arborescence électrique afin de
pouvoir le maitriser et d’assurer une meilleure fiabilité des systémes électriques. Pour cela, nous mettrons en
exergue deux types de comportements du matériau, électrique et chimique, que nous analyserons en vue d’identifier
le ou les mécanismes qui gouvernent le processus de dégradation par arborescence électrique de 'EPDM. Nous
tenterons également de voir comment les mesures réalisées pourront étre utilisées pour effectuer un diagnostic sur
les cables isolés a 'EPDM.

Dans une premiere étape, nous étudierons les propriétés physiques et chimiques de 'EPDM, afin de
connaitre ses limites en termes de contraintes de service appliquées, en suivant I'évolution dans le temps de ces
propriétés, sous différentes contraintes de champ électrique appliqué. Nous examinerons ensuite le comportement
physico- chimique de ce matériau aprés lui avoir fait subir un traitement thermique a différentes températures et
déterminerons la température de traitement pour laquelle le matériau aurait un rendement optimal.

Pour controdler le phénomene d’arborescence, nous procéderons a la mesure des décharges partielles (DPs)

qui constitue I'un des outils de diagnostic, non destructif et sensible, pour I’évaluation du systéme d’isolation.
L'intensité des décharges partielles produites dans les canaux d’arborescences électriques sera mesurée par la
technique de mesure électrique des DPs. Un dispositif expérimental adapté est mis en ceuvre a cette fin; celui-ci
utilise la cellule de mesure des DPs MSTE3 existant au laboratoire de haute tension de 'université A. Mira de Béjaia.
Cette mesure permettra de détecter et de suivre I’évolution dans le temps de I'arborescence électrique dans I'EPDM.
Un microscope électronique a balayage (MEB) sera utilisé pour identifier les formes des arborescences électriques
et mesurer leurs longueurs. Les résultats des observations et des mesures optiques seront corrélés a l'intensité des
décharges partielles produites dans les canaux d’arborescences.
Pour ce faire, nous soumettrons nos éprouvettes, congues dans une géométrie d’électrodes pointe-plan, a différents
niveaux de tension alternative et analyserons l'influence du temps d’application de la tension et de la géométrie des
électrodes (distance inter électrodes et rayon de courbure de I'électrode active pointe) sur les caractéristiques de
I'arborescence (longueur d’arborescence, intensité des DPs, tension seuil d’apparition des DP, facteur de perte et
capacité du matériau). Les pertes diélectriques et la capacité du matériau seront déterminées au moyen du pont de
Schering.

Il s’agira ensuite de suivre le comportement a 1'échelle moléculaire de ce polymere, par une série d’analyses

chimiques (MEB, FTIR, ATG/ATD et DRX), afin de le caractériser et de voir 'effet de la dégradation électrique sur la
micro structure de ce matériau.
Ces analyses permettront de faire des observations comparatives sur la morphologie de 'EPDM et en particulier sur
I’évolution des arborescences électriques (parameétre caractéristique du degré de dégradation du matériau), suite a
I'application de la contrainte électrique. Cette étude vise a trouver une éventuelle corrélation entre le comportement
électrique et chimique de 'EPDM et de relier la variation des grandeurs électriques et physiques aux modifications
morphologiques de ce matériau. L'existence d'une telle corrélation permettra de prédire l'évolution de
I'arborescence a tout instant, connaissant I'une des grandeurs électriques mesurée, permettant ainsi de disposer
d’un outil d’appréciation de I'état de l'isolation.
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CHAPITRE 1]
MATERIAUX ET DISPOSITIFS
EXPERIMENTAUX POUR LA
CARACTERISATION PHYSIQUE

Dans ce chapitre, nous donnons briéevement la définition et la classification des
polymeéres afin de mieux comprendre la chimie des macromolécules et les différences de
comportement en fonction de leurs structures spatiales.

Nous consacrerons le reste du chapitre a la présentation détaillée du matériau EPDM,

objet de notre étude, et aux dispositifs utilisés pour la caractérisation physique de ce
matériau.
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II.1 Introduction

Bien qu'il soit largement utilisé dans l'isolation des cables de transport de I'énergie électrique en haute
tension, 'EPDM (éthyléne-propyléne-diéne-monomeére) n’a pas eu la place qu’il mérite dans le domaine de la
recherche scientifique. Car contrairement a d’autres isolants polymeéres (PE, XLPE, PP ...) et papier imprégné d’huile,
qui ont été I'objet de recherches intenses, peu de travaux lui sont dévoués [Sjo09, Pra07, Sor07, V1a97, Dav03, Bla98,
Ass01, Sun04, Sal04, Lam05].

Largement utilisé pour son caractére hydrophobe, qui constitue une protection contre les agressions
naturelles, surtout atmosphériques, 'EPDM est aussi exploité pour ses bonnes propriétés électriques, ce qui lui a
valu une grande place dans l'isolation intérieure qu’extérieure.

Pour une meilleure exploitation de ce matériau, diverses techniques expérimentales sont utilisées pour
trouver les conditions de performances optimales, par des mesures de courant de fuite, de la quantité de décharges
partielles et la spectroscopie diélectrique [Sor07, Sun06].

Dans I'essentiel de ce qui suit, seront présentés, le matériau EPDM et les différentes techniques de mesures
utilisées pour sa caractérisation physique.

IL.2 Les polyméres

On appelle polymére, ou macromolécule, une grande molécule constituée d’unités fondamentales appelées
monomeres, reliées par des liaisons covalentes, type forces de Van der Waals. Les molécules de polymeres sont de
longues chaines carbonées appelées squelette du polymere. Leur nombre d’atomes constitutifs est le plus souvent
supérieur a 1000 ; leurs masses molaires varient généralement de 104 a 107 g/mol et la longueur de la chaine peut
atteindre 10 um (figure I1.1).

Figure II.1: A :représentation bidimensionnelle la plus simple d'une chaine polymere
B : représente en trois dimensions la chaine moléculaire du polyéthyléne (PE)

On parlera d’homopolymére ou de copolymeére, selon que celui-ci soit constitué de motifs monomeéres tous
identiques ou non, respectivement [Det97]. Les polyméres peuvent étre d’origine naturelle (animale ou végétale)
tels que les caoutchoucs, les polysaccharides, le glycogene, 'ADN, les protéines... ou d’origine synthétique tels que le
polyéthyléne, le polypropyléne, le polystyrene, le PVC, 'EPDM, les polyesters, les polycarbonates, les polysiloxanes,
les polyimides [Det97, Per95].

I1.2.1 La polymérisation

L’opération de polymérisation, qui permet la synthese du polymere, est une réaction qui peut s’effectuer par
étape (par addition ou condensation), ou en chaine qui se produit avec des monomeres insaturés. Cette derniere est
amorcée par des centres actifs (radical, ion, liaison métal carbone, liaison métal-oxygéne), selon la réaction suivante
[Det97, Per95]:

A*+ M —»AM* puis AM*+nM —» AM*n+1
Le polymeére obtenu présente un degré de polymérisation n+1.

I1.2.2 Degré de polymérisation et masse moléculaire

Apres une réaction, toutes les macromolécules n’ont pas la méme masse moléculaire M, ni le méme degré de
polymérisation X [Det97, Per95].
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Le degré de polymérisation est le nombre total de monomeéres contenus dans une macromolécule. Lorsque ce degré
de polymérisation est inférieur a 30, on parle d’oligomere et lorsqu’il est supérieur a 30, c’est un polymere.

La masse moléculaire M d’'un matériau polymeére est calculée, soit par I'’équation (I1.1) qui détermine la masse
moléculaire moyenne de toutes les macromolécules présentes dans le matériau (Mw), ou par I'équation (I1.2) qui
détermine la masse moléculaire majoritaire dans le mélange (Mn).

_ INm?
M, =0k (IL.1)
Y NiM;
et M, = =505 (11.2)

Avec N; est le nombre de macromolécules de masse moléculaire M;.
IL.2.3 Structures et propriétés des polyméres

Les polymeres peuvent présenter des architectures extrémement variables. Ils peuvent étre linéaires,
ramifiés ou réticulés. Le plus souvent, ils sont amorphes et peuvent étre parfois, au moins partiellement, cristallisés
[Det97, Per95, Fon94].

» Les polymeéres linéaires : Ceux-ci sont constitués de grandes chaines de monomeéres reliés entre eux par
des liaisons covalentes. La figure (I1.2.A) donne différents exemples de polymeres linéaires.

> Les polyméres ramifiés : Des chaines homopolymériques ou copolymériques peuvent se greffer sur
d’autres chaines principales, au cours de la polymérisation (figure 11.2.B).

> Les polymeéres réticulés : La réticulation correspond a la formation de liaisons chimiques suivant les
différentes directions de l'espace au cours d'une polymérisation, d'une polycondensation ou d'une
polyaddition, et qui conduit a la formation d’un réseau tridimensionnel (figure I1.2.C).

> Les polyméres amorphes: Les chaines macromoléculaires peuvent étre organisées de fagon aléatoire dans
I'espace et constituer ainsi une phase amorphe. La phase amorphe est sans ordre moléculaire a grande
distance. Il existe néanmoins des orientations macromoléculaires préférentielles.

> Les polymeéres cristallisés : Les chaines macromoléculaires peuvent étre rangées réguliérement avec la
constitution d’'un ordre responsable d'une propriété caractéristique de 1'état cristallin : I'aptitude du
matériau a diffracter les rayons X selon des angles définis. Ces structures peuvent aussi étre objectivables
en lumiére polarisée.

Dans un polymere, les deux états ordonnés et désordonnés peuvent exister dans un méme matériau, qui est alors de
nature semi-cristalline (figure 11.2.D).
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Figure 11.2 : A: Polymeéres linéaires - a. Homopolymere, b. Copolymeére statistique,

c. Copolymere alterné, d. Copolymére séquencé,
B :a. Homopolymére ramifié et b. Copolymére ramifié,
C: Polymere réticulé avec ponts disulfure reliant deux chaines,
D : Polymeére semi-cristallisé

I1.2.4 Les différents types de polyméres
En fonction de leurs propriétés, les polymeéres sont divisés en trois types : Les polymeres thermoplastiques
(qui peuvent étre partiellement cristallisés), les polymeres thermodurcissables et les élastoméres [Det97, Per95,

Fon94, Ash91].
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» Les thermoplastiques sont constitués de chalnes linéaires ou ramifiées a liaisons covalentes.
Ces chalnes sont liées entre elles par des liaisons faibles de type Van der Waals et hydrogene. Les
thermoplastiques peuvent étre dissous dans certains solvants et se ramollissent a la chaleur d'ou le
terme «thermoplastique». C’est le cas du PE et PVC.

» Les thermodurcissables sont constitués de chaines linéaires réticulées entre elles. Les chaines sont
liées dans l'espace par des liaisons fortes de type covalent. Nous sommes donc en présence d'un réseau
tridimensionnel insoluble et infusible. Parmi ces matériaux les résines époxydes.

» Les élastomeéres sont des polymeres de haute masse moléculaire et a chaines linéaires faiblement
réticulées (1% des monomeres sont pontés). L’'EPDM en est un exemple.

Les thermoplastiques, comme les thermodurcissables et les élastomeres, présentent des comportements
différents, en fonction de la température ; Ils sont vitreux (cassant) a T < Tg (T, étant la température de transition
vitreuse) ou caoutchouteux a T < T < T¢ (T la température de fusion). Cependant a Tr< T (T voisine de 1,4 Tg) les
thermoplastiques sont visqueux, alors que les thermodurcissables ne fondent pas en raison de la présence des
liaisons fortes entre molécules. Il n'y a pas d’écoulement visqueux, seulement décomposition a plus haute
température. Les élastomeres, quant a eux, deviennent rigides et trop fragiles par réticulation.

Les polyméres présentent des caractéristiques mécaniques propres. Ils présentent un comportement
vitreux lorsqu'ils sont amorphes, des caractéristiques de fibres lorsqu'ils sont cristallisés, mais également un
comportement viscoélastique. Ces différents états dépendent principalement de la nature chimique du polymere et
de la température. La nature chimique des macromolécules est liée a leur origine qu’elle soit naturelle ou
synthétique. Leur structure, leur masse moléculaire, leur caractére linéaire ramifié ou non, réticulé ou non,
déterminent fortement leurs propriétés physico-chimiques [Det97].

L2.5 Les différentes classes de polymeéres

Les polymeéres sont répartis en deux classes : Les polymeres polaires et les polymeres apolaires [Kau01,
Dub84].

» Les polyméres polaires : Ce sont de composés de molécules possédant des atomes électronégatifs
tels que le fluor, 'oxygene, I'azote, le chlore, qui forment des dipdles a distribution asymétrique. Ils sont
caractérisés par des valeurs élevées de pertes diélectriques (102 a 10) et dont la constante diélectrique (2 a
10) dépend de la fréquence et de la température. Exemple du PVC et du PMMA.

» Les polyméres apolaires : Ce sont de bons isolants caractérisés par des faibles valeurs de pertes
diélectriques (10-4 a 10-3) et dont la constante diélectrique (2,5 a 3) est indépendante de la fréquence. C’est le
cas du PP, du PE et de 'EPDM.

I1.2.6 Comportement des polyméres semi-cristallin sous champ électrique

Un polymere semi-cristallin est constitué de petites régions cristallines appelées “cristallites“ ou “micelles”

dotés d'un arrangement ordonné, et encastrées dans une matrice amorphe composée de molécules a arrangement
désordonné. Les cristaux sont de minces plaquettes, a couches multiples, de forme réguliere, d’'une épaisseur de 10 a
20 nm environ et d’'une longueur de quelque 10 um. Leurs chalnes moléculaires se replient sur elles-mémes en
formant des plis a la surface.
Lors de la cristallisation des polymeéres, des agrégats de cristallites de chaines pliées se forment, constituant ce
qu’on appelle “les sphérolites. Ces derniers ont une structure ordonnée constituée de cristaux lamellaires, séparés
par une zone amorphe ou existent des molécules de liaison assurant un lien entre des lamelles adjacentes.
L’ensemble ressemble a un ruban d’une épaisseur d’environ 10 nm, qui rayonne du centre vers l'extérieur. Lorsque
la cristallisation d'une structure sphérolitique s’achéve, les extrémités des sphérolites adjacents commencent a
empiéter les unes sur les autres et a former des frontiéres irrégulieres permettant la présence de zones amorphes
(Figure I1.3).
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Figure 11.3 : Modéle des chaines repliées

Ces extrémités de sphérolites sont des sieges de localisation des impuretés et des sites de formation de cavités
microscopiques [JONO5, Muc78], ce qui rend ces zones faibles et moins résistantes a l'application du champ
électrique, comparativement aux zones totalement cristallines ou totalement amorphes.

Sous champ électrique, le processus de dégradation de l'isolant est plus accentué lorsque la force de type
électromécanique induite agit dans une orientation perpendiculaire aux chaines formant les cristallites de la
structure sphérolitique (exemple de la zone AA de la figure 11.4). Dans d’autres zones telles que BB, les chaines sont
peu ou pas affectées, du fait que la composante perpendiculaire du champ par rapport aux chaines est faible ou nulle
[Lah09, Jon05].

El:::._b

amorphe

Figure 11.4 : Effet de 'orientation de la contrainte générée par le champ électrique E par rapport aux chaines des
cristallites dans un sphérolite : AA zone fortement affectée et BB peu affectée [Lah09, Jon 05]

I1.3 Choix du matériau EPDM

L’Ethyléne Propyléne Diéne Monomére, de son nom abrégé “EPDM“, et un copolymére de la famille des
élastomeéres. C’est un terpolymére composé d'éthyléne, de propyléne et de diéne non conjugué, d’aspect semi-
cristallin, dont le degré de cristallinité est principalement commandé par le rapport entre 1'éthyléne et le propyléne
[War90, Flo93, Kia85]. Le diéne non conjugué, qui peut étre du norborneéne ou du 1,4-hexadiene, est présent en
faible quantité (2 a 10 % de la masse du mélange) ; sa nature et sa teneur déterminent la vitesse de vulcanisation du
caoutchouc EPDM. Les caractéristiques de mise en ceuvre de ce dernier sont fonction de sa masse et sa structure
moléculaire qui dépendent du type de diéne non conjugué considéré [Dub84, SmiO8et Kat08]. La figure (IL.5 a et b)
représente la structure générale de 'EPDM en considérant le diene comme étant 'Ethylidéne Norbornene et le 1,4
hexadiene respectivement.

{(-CHz-CHz-)x- (-CH -CH2-)y-(-R -)z}n

/ Il
CH3 CH-CH:3

Soit:
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Figure IL.5 : Structure générale de 'EPDM en considérant le diéne comme étant : (a) 'Ethylidene Norbornéne et (b)
le 1,4 hexadiéne

Parce qu’il contient un nombre restreint de doubles liaisons et présente une structure dépourvue totalement

d’insaturation dans sa chaine principale, I'EPDM jouit d’'une bonne résistance au vieillissement, a la chaleur, aux
intempéries, a 'ozone, a 'eau, a I'attaque de I'oxygéne, et beaucoup d’autres produits chimiques tels que les alcools.
Il posséde de bonnes propriétés mécaniques et une imperméabilité aux gaz, plus grande que les autres élastomeres
[Sut06a, Sut06b, Pon80]. Ceci lui a valu une entrée spectaculaire dans le monde industriel et commercial qui
remonte au début des années 1960 [Snc08]. Depuis, ce caoutchouc synthétique fait partie des matériaux les plus
utilisés, en raison de ses bonnes caractéristiques électriques, thermiques et mécaniques, et qui continuent a étre
perfectionnées, vu la demande et les exigences du marché.
Aujourd’hui, 'EPDM trouve sa place dans le domaine de I'automobile, de I'isolation électrique, des matériaux de
construction, des machines, de I'électroménager et autres applications [Ste08]. Les principaux producteurs et
fournisseurs d'EPDM sont Bayer Polymers, Crompton Corp., Exxon-Mobil Chemical Co., DSM Elastomers, Dupont
Dow Elastomers, Herdillia, JSR, Kumho Polychem, Mitsui Chemicals, Polimeri Europa, et Sumitomo Chemical Co.

Cependant, 'EPDM trouve ses limites dans le domaine de I'isolation électrique des cables moyenne et haute
tension, a cause de ces mémes qualités énumérées ci-dessus, puisque la prépondérance des liaisons C-C par rapport
aux liaisons C-S ou S-S formées suite a 'opération de vulcanisation, et le nombre tres restreint de liaisons doubles
C=C, en comparaison avec les autres élastomeres, rendent sa dégradation tres probable. De plus, son recyclage est
tres difficile a réaliser, car sa bonne stabilité thermique impose des conditions de travail suffisamment énergiques
pour pouvoir réaliser la dévulcanisation, ce qui nécessite l'utilisation de températures supérieures a 200 °C et
'ajout des agents de dévulcanisation [Sut06a, Sut06b].

L'arborescence est I'une des principales raisons de la dégradation a long terme des matériaux polymeres,

utilisé dans les applications a courant alternatif en haute tension. Le choix du matériau EPDM pour notre étude est
motivé avant tout par le souci de mieux comprendre ce phénoméne de dégradation qui touche l'isolation a 'EPDM
des cables moyenne et haute tension.
L’intérét porté a ce matériau est aussi justifié par la couverture de plus de 30 % du réseau électrique algérien par les
cables isolé a 'EPDM, fabriqués par la cablerie de Gué de Constantine d’Alger. Il y a lieu également de redonner a ce
matériau la place qu’il mérite dans le domaine de la recherche scientifique, car contrairement a d’autres isolants
polymeéres (PE, XLPE, PP ..) et papier imprégné d’huile qui ont fait I'objet de recherches intenses, seuls peu de
travaux ont été dédiés a 'EPDM [Sjo09, Pra07, Sor07, Vla97, Dav03, Bla98, Ass01, Sun04, Sal04, Lam05].

I1.3.1 Formulation de 'EPDM
Le mélange “pure gomme” du terpolymére de base, a des propriétés physiques médiocres. Afin d’améliorer
ses qualités, on lui ajoute des charges renfor¢antes, des plastifiants et des agents de vulcanisation. Les différents

ingrédients rentrant dans la formulation du mélange sont [War90, Flo93, Kia85, Vah06, Win68, Hou90, Bed82]:
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Les noirs Furnace [Bed82], le silicate d’Alumine Anhydre ou I'Alumine-Trihydraté (ATH) [War90 Flo93,
Kia85], le Carbonate de Calcium ou le silicate de calcium utilisés comme charges, afin d’améliorer les
propriétés électriques et mécaniques, dont la résistance a la rupture, au déchirement et a la déformation
rémanente par compression [Bed82, Ham98, You95]. Le choix du type de charge module le prix de revient
du produit.

L’huile de pétrole est une huile minérale paraffinique, utilisée comme plastifiant afin d’améliorer la
résistance mécanique aux basses températures et la stabilité aux températures élevées, en plus de faciliter
la mise en ceuvre des mélanges et de donner une meilleure souplesse au produit [Pon80, Hou90].

Le soufre ou le Peroxyde 1-3 bis (Tertio-Butyl-Isopropyl-Benzéne) et le Triallyl-Cianurite (TAC) comme
agents de reticulations. Cette réaction de réticulation, appelée plus communément “vulcanisation, confére
au matériau un comportement élastique, par création de ponts entre les différentes macromolécules. Ceci
forme un réseau rendant ces molécules solidaires les unes des autres. L’exercice des forces de rappel
entres ces molécules pontées rend réversible une éventuelle déformation du matériau [Win68].

Le Vinyl-tri 2 (Betamethoxy) Silon, comme agent hydrophyle de pontage entre les charge et élastomére.
L’oxyde de Zinc et I'acide stéarique, comme activateur de vulcanisation.

Le Trimenthyl Dihydroquinoleine polémérisé, comme antioxydant.

Le Dioxyde de Plomb, comme charge renfocante, notamment contre 'humidité.

11.3.2 Mise en ceuvre de '’EPDM

La mise en ceuvre de 'EPDM s’effectue sur différentes phases, déclenchées automatiquement sous contréle de
la température ou du temps, selon le mode opératoire suivant [Lip84, Cur83, Per95]:

Le mélange de I'élastomere brut, composé de 35 a 75 % en poids d’éthyléne, 25 a 55 % de propyléne et de 3
a 10 % de diéne et des plastifiants est d’abord effectué a I'aide d’'un malaxeur a cylindre chauffé a environ
80 °C par ciculation d’eau a l'intérieur, afin de rendre la gomme malléable.

Un catalyseur a base de Vanadium active la réaction de polymérisation qui se produit en solution dont la
viscosité permet le contréle du degré de polymérisation.

Le reste des adjuvants tels que : charges, huile, lubrifiant, acide stéarique, oxyde de Zinc, agents protecteurs,
agents de cuisson, agents de vulcanisation, sont ensuite incorporés dés que I'élastomere ait atteint un
niveau de plasticité suffisant.

La mise en forme de la pate est ensuite assurée, par moulage (forme définie), par calandrage (feuille ou
assemblage) ou par extrusion (gainage de cable électrique).

Dans le cas de nos travaux, le mélange, fabriqué par la cablerie de Gué de Constantine d’Alger, est mis en
forme de plaques parallelepipédiques. Pour ce faire, la pate est d’abord sortie du malaxeur a cylindre sous
forme de lambeau, d'une épaisseur légerment supérieure a celle désirée sur plaques. Ce dernier est ensuite
introduit entre deux plateaux d’'une presse chauffante, ou s’effectuent simultanément, en 10 mn, la mise en
forme et la vulcanisation sous une température de 180 °C et une pression de 50 bars. Les plaques ainsi
formées sont carrées, d’environ 20 cm de c6té et 5 mm d’épaisseur. Apres cette opération les plaques sont
découpées en éprouvettes carrées de 25 x 25 x 5 mm3 pour des essais électriques.

I1.3.3 Propriétés de 'EPDM

En plus d’étre facile a mettre en ceuvre, le mélange ainsi obtenues présente des caractéristiques

intéressantes qui se résument a [Kar01, Rie90, Str86, Pon80] :

En raison de sa structure saturée stable, 'TEPDM présente une excellente résistance a I'action de la chaleur
séche et humide, a la vapeur, a 'oxydation, a I'0zone, a la lumiére et aux intempéries (froid).
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L’EPDM est un élastomere non polaire qui possede une bonne résistivité électrique, ainsi qu'une bonne
résistance aux solvants polaires tels que l'eau, les acides, les alcalis, les esters de phosphate et de
nombreuses cétones et les alcools.

Amorphe ou semi cristallin (a2 faible taux de cristallinité), il offre une excellente flexibilité a basse
température (jusqu'a -55 °C) avec des points de transition vitreuse d'environ moins de 60 ° C. Il peut étre
utilisé sur une large plage de température variant entre -60 °C et +150 °C [Kat90].

La vulcanisation, au soufre ou au peroxyde, lui confére une bonne résistance thermique pouvant atteindre
des températures de 130 °C et 160 °C respectivement.

Il a une excellente résistance a l'abrasion, une bonne résistance aux raditions et au cheminement.

Il est sensible a l'huile et aux solvants hydrocarbonés (essence) : il gonfle de fagon importante dans les
huiles aliphatiques, aromatiques et les solvants chlorés [Pon80].

L’EPDM a un bon comportement au feu : comme tous les élastomeres, il a le méme comportement dans un
incendie ; il brile facilement et propage la flamme, mais ne produit pas de gouttes enflammées, il ne dégage
pas de gaz corrosifs ou toxiques, a I'exception de CO et CO; et parfois une faible quantité de SO, provenant
de certains agents de vulcanisation.

Cependant, grace a 'adjonction d’'une charge minérale, L’'EPDM a 'avantage de devenir auto-extinguible. Le
mélange ainsi obtenu, qui ne contient pas d’Hydrogénes ni de Chlore, atteint un degré d’auto-extinguibilité
supérieur a celui d’'un mélange type Néoprene (Polychloropréne).

L’EPDM est I'élastomeére le plus léger, avec une faible densité moyenne de 0,86.

Il accepte des taux de dilution (charges) élevés, ce qui réduit son prix.

Ces propriétés sont résumées dans les tableaux I1.1 et 1.2 ci-dessous.

Tableau I1.1 : Propriétés physiques de 'EPDM [Nya08, Vah06, Bed82, Cei05, Yaz80]

Densité 0,86

Dureté Shore A * (Duromeétre) 30290
Températures limites d'usage de -60a 150 °C
Allongement a la rupture jusqu'a 600 %
Compression Set B 202360 %
Résistance a la traction 7321 MPa
Température de transition vitreuse ~55°C

(*) Shore A est une échelle qui donne la dureté d’'un matériau, elle est graduée de 1 a 100

Tableau I1.2 : Propriétés électriques de 'EPDM [Nya08, Vah06, Fal83, Cei05, Pay96, Yaz80]

Pertes diélectriques tgd =1,6.103220.103 aTe=20°C
tgd =3.103 2102 aT°=90°C
Résistivité transversale R¢=10123 1015 Q.cm aTe=20°C
Résistivité superficielle Rs=10%a 1010 Q.cm aT°=20°C
Rigidité diélectrique Eq=202a40kV/mm aTe=20°C
Constante diélectrique &=25a3 aTe=20°C
& =3,67 aT°=90°C
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II. 4 Matériels et techniques de Mesures expérimentales

Pour comprendre I'arborescence, il y a lieu de suivre le processus de vieillissement du matériau, c. a. d. de
caractériser les formes de ces microstructures (arborescences), de suivre leur propagation et de déterminer le
temps de claquage en fonction des parametres expérimentaux (électrique, thermique et géométrique). Pour ce faire,
nous nous proposons, dans cette étude, de réaliser une analyse physique de 'EPDM, dégradé électriquement par
arborescence. Il s’agira de mesurer le facteur de pertes diélectriques, la capacité de ce matériau, ainsi que la
longueur de I'arborescence et I'activité des décharges partielles produites dans ses canaux (intensité et tension seuil
de leur apparition). Ceci se fait sous l'influence de la contrainte du champ électrique appliqué a I’échantillon d’EPDM
(amplitude et durée d’application de la tension, et géométrie des électrodes) et de la température de traitement.

Afin de modéliser I'arborescence et suivre son évolution dans 'EPDM, nous adoptons le modéle de
laboratoire qui consiste a réaliser un vieillissement accéléré du matériau et a développer une arborescence
électrique a I'extrémité de la pointe de I'électrode haute tension, de rayon de courbure bien défini.

Nos essais électriques ont été menés au laboratoire de haute tension de Génie Electrique de I'Université A.
MIRA de Béjaia.

IL.4.1 Préparation des éprouvettes

Des éprouvettes d’EPDM de dimension de 25 x 25 x 5 mm3 sont utilisées pour les essais électriques. Elles sont
congues de telle maniere que les testes soient réalisés dans une géométrie d’électrodes pointe- plan (figure 11.6).
Cette configuration est intéressante pour le controle des arborescences électriques, dans la mesure ou elle offre a la
fois la possibilité de générer un champ divergent élevé favorisant l'initiation des arborescences et leur localisation,

et de suivre le cours des événements en temps réel.

L'électrode pointe haute tension de rayon de courbure r de 5, 8 oul0 um fait face a un plan circulaire de 4,5
cm de diametre, mis a la terre. Les électrodes sont en acier et distantes de d= 2, 3 ou 4 mm.

H.T

Smm

plan circulaire mise a la terre

peinture en aluminium

d : Distance inter électrode
Figure 11.6 : Eprouvette avec systeme d’électrodes pointe-plan

Les rayons de courbure des aiguilles sont mesurés au moyen d'un microscope optique a caméra, relié a un
Data show, et en utilisant 'équation (I1.3) et le logiciel “ Digimizer*.
a?+b?

2b
avec a= % Et b=CD

R = (cm) (IL3)

Grace a une cellule de THOMAS, graduée au dixiéme de micron (5 pm de c6té), posée sous une loupe
binoculaire, 'image de l'aiguille posée sur la cellule, est projetée avec un agrandissement G désiré (40 fois)
(figure 11.7) et le rayon de courbure r (um) et déduit de son image R (cm).
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(120 mrmg

a) b)

Figure IL.7 : Mesure du rayon de courbure de la pointe de l'aiguille : (a) projection de I'image de I'aiguille, (b) cellule
de THOMAS

L’électrode pointe est délicatement insérée dans I'échantillon a température modérée (~ 60 ° C) par
pression mécanique progressive verticale. Les échantillons sont maintenus par une armature rigide, assurant un
bon centrage de l'aiguille. L’aiguille marquée est enforcée jusqu’a réaliser une distance inter-électrode égale a la
valeure désirée. Les distances inter électrode sont tolérées a + 0,5 mm.

Pour assurer une continuité du potentiel entre 'echantillon et I'électrode mise a la terre, nous posons une couche de
peinture en aluminium sur le coté de I'échantillon en contacte avec I'électrode plane.

L'échantillon est ensuite recuit pendant environ 5 minutes, pour réduire au minimum toute contrainte
mécanique accumulée autour de la région de la pointe-plan avant qu'elle ne soit refroidie a la température
ambiante.

L'éprouvette pointe-plan est ensuite plongée dans un bain d'huile de silicone, contenue dans la cellule
d’essai, pour contréler la température et prévenir les décharges externes ou les contournements. Cette I'huile
possede une trés bonne stabilité thermique, une bonnes propriétés diélectriques et une bonne résistance a
I'oxydation.

Pour une électrode en forme d’hyperboloide et pour une distance inter électrode d>10 r, le champ électrique
maximum a la pointe de 'aiguille est déterminé par 1'équation (I1.4) suivante [Mas55].

2U
an(1+%)

Eax = (V/m) (11.4)
avec

U: Tension appliquée entre électrode (V);

d: Distance interélectrode (m);

r: rayon de courbure de I'aiguille (m).

On remarque que le champ maximum varie tres fortement avec le rayon de courbure r, qu’avec U ou d. Ce qui
nous facilite la simulation de I'arborescence en laboratoire.

I1.4.2 Techniques expérimentales-Vieillissement électrique

Afin de suivre I'évolution de I'arborescence électrique au cours de sa phase de propagation, des essais de
dégradation électrique de 'EPDM sont réalisés sur des éprouvettes de dimension 25x25x5 mm3.

Les échantillons d'EPDM sont vieillis électriquement, pendant des durées tg variables, pouvant s’étendre
jusqu’au claquage, sous paliers de tension alternative (50 Hz) de 5, 10, 15 et 20 kV, appliqués a 1'électrode pointe. La
source de tension est un transformateur 100 kV - 50 Hz et la tension est appliquée avec une rampe de vitesse de 2
kV/s. L'arborescence électrique est développée a l'extrémité de la pointe de 1'électrode haute tension de rayon de
courbure r de 5, 8 ou 10 um, pour des distances inter électrodes d, de 2, 3 ou 4 mm. Toutes les expériences sont
réalisées a température ambiante (~ 20 ° C).

Ces essais de vieillissement électrique sont également réalisés sur des échantillons d’'EPDM ayant subit, au
préalable, un traitement thermique a une température T ° = 100 °C, pendant des durées tr de 0, 40, 60 et 100 heures.
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L’effet du vieillissement électrique et du traitement thermique est mis en évidence par la mesure de la
longueur de l'arborescence (¢), la tension seuil d’apparition des décharges partielles (Us), la quantité de décharge
partielle (Q), le courant de décharge I, le facteur de dissipation (tgd) et la capacité (Cx) du matériau.

Le vieillissement électrique de 'EPDM et la mesure de la quantité de décharges partielles (Q), ainsi que la
tension seuil de leur apparition sont assurés par le dispositif expérimental schématisé sur la figure (11.8).

7

—1perz_|
Huile minéralg
1 2
| <9
SG1 N — S
CM2——— Echantillon 8
1 T100 l
s 1
| MU11 LPTEE’, |
10 11
A ¢ h 4 ¢
14 |Oscilloscopd | Ordinateur | | Compteur
! i |d'impulsion
12 mstez 13 15

Figure I1.8 : Schéma du dispositif expérimental de mesure de la quantité de charge apparente
Il comporte les éléments suivants :

1 L'unité de contrdole SG1 qui est une source de basse tension alternative (50 Hz) variable alimentant le primaire du
transformateur 2,

2 Le transformateur HT T100 qui peut délivrer au secondaire une tension allant de 0 a 100 kV pour des circuits a
courant alternatif (50 Hz) et de 0 a 135 kV pour des circuits a courant continu, avec une rampe de vitesse de 2 kV/s.

3 Larésistance d'amortissement du courant (Ro =100 k).
4 Le diviseur capacitif constitué d’'une capacité haute tension Cm1= 0,1 nF et d’'une capacité basse tension Cuz = 41,4
nF, permettant la mesure de la tension délivrée par le secondaire du transformateur 2, au moyen d’un voltmeétre de

créte 10.

5 L’inductance de blocage Ls = 40 mH, permettant de réduire les perturbations provenant de la source
d’alimentation,

6 Le condensateur haute tension de couplage Ck = 0,6 nF, exempté de décharges jusqu’aux plus hautes tensions
d’essais, facilite le passage des signaux hautes fréquences,

7 Le calibrateur externe PET2 qui délivre quatre valeurs de charges apparentes: 5 pC, 25 pC, 50 pC et 250 pC,
permet |'étalonnage de I'unité de mesure 11,

8 L’objet d’essai formé de I'éprouvette en EPDM trompé dans un bain d’huile silicone,
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9 L’'impédance de mesure (H253), est une impédance quadripole qui, en combinaison avec l'objet d’essai et le
condensateur de liaison Ci, détermine la durée et la forme des impulsions mesurées. Elle est munie d’un filtre LC qui
empéche les courants alternatifs de fréquence de service de parvenir a I'instrument de mesure et ceci par mise a la
terre de celui-ci, et d’'un transformateur guide d’onde qui garantit la séparation galvanique de 'entrée et de la sortie
de I'impédance de mesure.

10 Le voltmetre de créte AC/DC MU11, monté sur la branche BT du diviseur de tension 4, permet la mesure de la
tension HT de vieillissement, ainsi que la tension seuil d’apparition des DPs,

11 L'unité de mesure des P.D (MTE3): Les décharges partielles de 1‘objet d’essai provoquent des transferts de
charges dans le circuit donnant lieu a des impulsions de courant dans I'impédance de mesure. Les impulsions de
tension qui en résultent sont ensuite mises en forme, amplifiées et rendues perceptibles dans I'instrument MTE3 qui
amplifie les impulsions de décharge partielle en bandes larges et exécute ensuite une intégration électronique vers
la grandeur caractéristique « charge apparente q ». Grace a des circuits électroniques spéciaux, une réduction des
signaux perturbateurs est assurée.

12 L’oscilloscope de visionnage et de mesure des impulsions de DP,

13 L’ordinateur /table tracante de traitement de données,

14 Le systéme de mesure des D.P. MSTE3 englobe le MTE3, le MU11 et I'ordinateur /table tracante,
15 Le compteur d'impulsion.

Un dispositif de protection contre les surtensions pouvant surgir lors de la rupture diélectrique de I'éprouvette, est
mis en place.

Avant vieillissement électrique, le facteur de pertes tg §, la capacité Cy et la tension seuil d’apparition des
décharges partielles Us des échantillons vierges et traités thermiquement sont mesurés. L’étalonnage du circuit de
mesure (instrument interne et oscilloscopique) est assuré au moyen du calibrateur externe PET 2, a tension
d’alimentation U nulle.

Lors du vieillissement électrique a U, 1, d, et tg donnés, la quantité de charges apparente Q et cumulée YQ
sont mesurées, a l'aide du systéeme MSTE3, a des temps réguliers, durant le vieillissement du matériau.

Apres vieillissement électrique, 'éprouvette est mise hors tension pendant 12 heures avant de mesurer la
nouvelle tension seuil d’apparition des décharges partielles, correspondant au temps de vieillissement tg. Une
tension tres inférieure a la valeur seuil est appliquée a I'objet d’essai et est élevée progressivement jusqu’a ce que
des décharges mesurables de 'ordre de 0,1 pC apparaissent, correspondant a Us. La tension est augmentée de 10 %
Us, puis réduite jusqu'a extinction totale des décharges partielles. Cette opération est répétée cinq (05) fois, sans
couper la tension d’alimentation HT, et la tension seuil Us est alors déterminée sur la base d’'une valeur moyenne
calculée.

Les valeurs de tgé et de Cx sont de nouveau déterminées pour I'échantillon dégradé a U, d, r et tg, moyennant un pont
de Schering a transformateur différentiel.

La longueur ¢ des arborescences, a ces mémes conditions d’essais (U, d, r et tg), est également mesurée, sa
forme déterminée et photographiée grace au microscope électronique a balayage (MEB type quanta 200 - voir § IV)
avec un facteur d'agrandissement de 5000. Les observations au microscope sont effectuées sur de minces films
d'EPDM découpés avec un ultra microtome Leitz Wetzlar permettant d’obtenir des épaisseurs de coupe de 1 a 25
pum. Les longueurs sont toléréesa + 0,5 107 m.

Pour une meilleure netteté d'image et pour plus de précision des résultats de mesure des diametres des
canaux d’arborescence, nous avons réalisé la fracture des échantillons avec de I'azote liquide. Ceci consiste a plonger
I'échantillon dans un bain d’azote liquide refroidi a -175 °C pendant environ une minute, avant d’effectuer la
fracture.

Chaque essai est réalisé sur 5 échantillons d’EPDM identiques, en assurant du mieux possible une meilleure
reproductibilité, pour les mémes conditions.

Ces mémes essais sont réalisés sur des échantillons d’'EPDM traités thermiquement a une température T = 100 °C
pendant 0, 40, 60 et 100 heures. Les essais électriques sont réalisés sur ces échantillons aprés une relaxation
thermique de 24 heures.
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Au préalable et Conformément au théoreme de A. Liapounov [Pis80], nous avons vérifié, par la méthode graphique,
que nos mesures effectuées (20 essais par point) suivent une distribution normale (voir annexe 5).

11.4.3 Dispositifs de mesures électriques
11.4.3.1 Les cellules de mesure des décharges partielles [Dt]

La méthode électrique de mesure des décharges partielles (DP) est basée sur la séparation entre les
impulsions de courant de DP engendrées dans un circuit de mesure et tout autre courant de déplacement a la
fréquence du réseau ou courants de bruit a haute fréquence. D’autre part, I'intégration des impulsions de courant de
DP est indispensable a la quantification de la charge apparente. La séparation et l'intégration sont réalisées par des
techniques de filtrage. Les fréquences de coupure inférieures et supérieures, et les largeurs des bandes passantes
des filtres, judicieusement choisies, sont des parameétres déterminants dans la précision de la méthode de détection.
La charge apparente est définie d’aprés la norme CEI 60270 comme étant la charge d’'une impulsion de DP qui, si elle
est injectée en un temps tres court entre les bornes de 1'objet d’essai spécifié, donne la méme lecture sur le dispositif
de mesure que I'impulsion de DP elle-méme. Il est a noter que la charge apparente n’est pas égale a la valeur de la
charge mise en jeu a I'endroit ou la décharge se produit, valeur qui ne peut étre mesurée directement. L'unité
MSTES3 est utilisée, dans ce cas, pour la détection et la mesure de la quantité de charge apparente. La figure (11.9)
montre une photo de cette unité (annexe 0 figure 1).

0000

Figure I1.9 : Photo de I'unité MSTE 3 de mesure des décharges partielles
11.4.3.1.1 Impédance de mesure H 253

L’'impédance de mesure H253 sert a découpler le signal de décharge partielle du circuit de haute tension,
lequel est conduit vers 'appareil MTE 3 par un cable de mesure.
L’'impédance de mesure se compose essentiellement d'un filtre LC qui meéne les courants alternatifs de fréquence de
travail, sans danger vers la terre ainsi que d’'un transformateur guide d’onde. Il est garantit qu’en cours de rupture
électriques d’éprouvette sur I'impédance de mesure et sur le circuit d’entrée de I'appareil MTE 3, il n’y ait aucune
sollicitation de tension. La figure (I1.10) montre une photo de la face avant de 'impédance de mesure H253.
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Figure I1.10 : Photo de la face avant de 'impédance de mesure H253

11.4.3.1.2 Le calibrateur externe PET 2 [Dt]

Le calibrateur externe PET 2 sert, en liaison avec le détecteur de décharges partielles, a la recherche du
comportement de transmission et de la sensibilité de mesure du circuit de mesure de décharges partielles.
Des impulsions rectangulaires avec une fréquence de 100 Hz, produites au niveau d'un multivibrateur instable,
aboutissent grace a des condensateurs de couplage, aux douilles de sortie (poste 1 a 4) du calibrateur externe (voir
annexe 1). En outre, il est prévu une sortie directe (poste 5) pour la production de décharges partielles quelconques.
La charge apparente transmise sur I'éprouvette est égale a :

q = AU(Cy. C,)/(Ci + Cp) (IL5)

Ou q est la charge apparente en (pC), AU est 'amplitude négative de la tension mesurée par l'oscilloscope a la sortie
directe, Ck est la capacité de couplage et Cp est la capacité de d’éprouvette.
La figure (I.11 a et b) montre une photo de la face avant du calibrateur externe PET 2.

- d ——
SELLE

Figure I1.11 : Photo de la face avant du calibrateur externe PET 2
1 a 4 sont les douilles de sorties de charge apparente de 5, 25, 50 et 250 pC respectivement ; 5 est la douille de sortie

directe ; 6 est I'indicateur de tension de batterie ; 7 est 'interrupteur (marche - arrét) ; 8 est la douille de masse ; et
9 est la douille batterie.
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11.4.3.1.3 Détecteur de décharge partielle MTE 3 [Dt]

Le systeme de mesure de décharges partielles MTE 3 permet I'enregistrement et le traitement global des

impulsions de DP. L’alimentation électrique des appareils de mesure est réalisée par l'intermédiaire du
transformateur d’isolement incorporé (220 V, 1000 VA). Le systeme de mesure doit étre relié directement a la prise
de terre du circuit de haute tension.
L’appareil MTE 3 amplifie les impulsions de DP en bande large, et exécute ensuite une intégration électroniques vers
la grandeur caractéristique “charge apparente” grace a des circuits électroniques spéciaux. Il se produit a ce
moment une réduction des signaux perturbateurs. La charge cumulative est formée en tant qu’intégrale de la
grandeur “charge apparente” et permet de déduire les grandeurs caractéristique tels que 1'énergie de décharge, le
courant moyen de décharge et la fréquence de décharge (voir annexe 2). L’activité de 'ensemble des différents
groupes de construction passe par 'amplificateur/intégrateur (H232), I'étage d’évaluation (H234), le calibrateur
interne (H231), ainsi que I'approvisionnement en courant (H 235) et la partie réseau (H237). Pour un bon choix du
mode de service, Les éléments d’actionnement doivent étre réglés soigneusement pour saisir de maniére appropriée
les grandeurs mesurables souhaitées (voir annexe 3). La figure (I1.12) montre une photo des vues de face et arriére
du MTE3. L’évolution du signal électrique dans les différents étages est illustrée sur la figure (11.13).

internal calibrator
with impulse disturbance
evaluating stage suppression circuit mains supply
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Figure I1.12 : Photo des vues de face et arriére du MTE3
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a)
Tension d’essai
Temps de porte

b)
Signal de DP
amplifié

c)
Impulsion de
charge apparente

d)

Impulsion de
charge apparente
transformée

e)

Charge cumulée

f)

Control
oscillographique

Figure I1.13 : Signal de sortie et quantité de décharges partielles mesurée avec le MTE3
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11.4.3.2 La cellule de mesure des pertes diélectriques “pont de Schering” [Fal 83, Bly79, Kre92, Agu82,
Kuf00, Agu87, Kar78]

Les diélectriques réels ont la propriété de se polariser sous I'effet d'un champ électrique. Cette propriété est
évaluée par la constante diélectrique du matériau isolant, qui indique la proportion dans laquelle le champ principal
se trouve affaibli par la polarisation. De ce fait, il apparalt une composante de courant en phase avec la tension
appliquée (courant de perte) donnant lieu a des pertes d’énergie liées a la polarisation.

Pour déterminer les propriétés diélectriques d'un isolant, on utilise la méthode de compensation qui consiste a
utiliser un pont de Schering et qui permet de déterminer la capacité C,, la permittivité relative & et les pertes
diélectriques tgd d’'un matériau isolant solide d’épaisseur a’ et de section S.

» Le pont de Schering a transformateur différentiel [DtP]

Dans notre cas, les propriétés diélectriques de 'EPDM sont déterminées au moyen d’un pont de Schering a
transformateur différentiel, dont le schéma de principe est illustré sur la figure (I11.14).

7. Cy \/\/

Cn
R
&
1
N:

\¥%

Fig. I1.14 : Schéma de principe du pont de Schering a transformateur différentiel
L’'impédance Zx de I'objet d’essai et la capacité étalon a faibles pertes Cy sont placés dans la branche H.T. La

branche basse tension est constituée des deux bobinages primaires N; et N2 du transformateur et du bobinage
secondaire N1 du transformateur connecté a l'indicateur zéro.

> Impédance de branche

L’'impédance de I'objet d’essais Zx est modélisée par un circuit R«Cy série telle que :

1
Zi =Rt - (11.6)

Dans ce cas, le facteur de perte tgd est égal a :

tgd = wR,C, (1L7)
Dou Z,= ,-w%(l +jtgd) (11.8)
Zy = ]_C’lvw (11.9)
Le pont est en équilibre si I; = 0 etdonc C, = x—: Cy (1.10)
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Le nombre de spire de N; et fixé a 4 positions de sorte que le rapport a choisir soit de 0.1,1,10 ou 100. Le bobinage
N2 donne des positions de réglage variables.
Pour déterminer tg6, des résistances et des capacités variables sont ajoutées au pont. Le facteur de perte est donné
par:

tgé =w.C.R (I.11)

Le réglage de C et R donne la valeur de tgd a 50 ou 60 Hz ou a fréquences variables. Trois positions donnent
w.C=0.1, 1 ou 10. R permet 'ajustage fin.
Un exemple est illustré sur la figure (I1.15) : tg 8 = 47,5. 104

Figure I1.15 : exemple de réglage du pont de Schering a transformateur différentiel

» Détermination de la constante diélectrique &,

Cx

C,=¢&C —> &, = P (IL12)

avec Co = £0.% (IL.13)
’oNL _ N ar

D'ou: g, = Ny C”'so.s (IL.14)

Le pont de Schering a transformateur différentiel utilisé est constitué de (figure 16) :
- Un pont de mesure (type 2809) de Cxet de tgb.

- Un indicateur de zéro (type 5516).

- Un condensateur étalon (type 3320, 1000 pF).

- Une cellule de mesure pour les isolants solides (type2914).

- Un transformateur d’isolation LTS002.

Transformateur Cellule de mesure
d'isolation ™3 ll‘n‘pﬂ 2914 . C,,=1000 PF
 — | Echantillon type 3320
l |
Reégulateur de '
température !
type 2966 I
(o) e S

(=] e ] (1 []

Pont de mesure de C et de tgoss

Indicateur de Zéro type 5516 —‘

Figure I1.16 : Circuit électrique de mesure de Cx et tgd avec le pont de Schering a transformateur différentiel
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» Description et principe de mesure

Le pont de mesure (figure I1.17) fonctionne en conjugaison avec un comparateur de courant. Les
enroulements primaires N; et N2 constituent les branches inférieures du pont, respectivement du cété Cx et du coté
Cy, et servent a I'équilibrage grossier de Cy.

L’enroulement auxilliaire N4 sert a I'équilibrage de tgé et 'enroulement N5 sert a I'équilibrage fin de Cx.

Les enroulements Ni1 de méme N, N2s et Nis sont tous sur le méme noyau, mais sont enroulés dans des sens
différents.

L’indicateur de zéro de type 5516 est relié a I'enroulement N;. Lorsque les flux magnétiques dans les deux branches
sont égausx, ils s’annulent (valeur minimale sur l'indicateur de zéro), le pont est équilibré.

Le transformateur de courant de la branche Cy engendre une tension analogue au courant parcourant cette branche.
Cette tension assure la génération du courant d’équilibrage précis de Cx et d’équilibrage de tg6.

A T'état d’équilibre, le flux magnétique du coté Cx est égal a celui du coté Cy, ceci étant, on a, pour 1'égalité des
composantes imaginaires, la condition d’équilibre :

CX‘NZ =CN.(N1+k.C{—N25) (1115)
U
R (\’})Utes!
P—— J—
L=
It
i
I
I
Gt L8 e o
Cx Cx |I f a0e
M w2 -7
“ c
hi2a 25 | ‘
tand CX fine

Figure I1.17 : Pont de Schering a transformateur différentiel
Kest le facteur de conversion, a est le potentiometre de réglage fin de Cx 8 est le réglage de tgd (gamme

grossier, fin), T est le comparateur de courant, CT est le transformateur de courant, Cxest l'objet a l'essai
(capacité), Rpx est la perte de 'objet a 'essai et Cy est la capacité étalon.

I1.5 Conclusion

Les différentes techniques de mesures entreprises ont données lieu a des observations comparatives de
lI'influence que pourrait avoir la contrainte électrique sur la dégradation de 'EPDM en général et sur le phénomene
d’arborescence électrique en particulier. Les différents résultats obtenus seront exposés dans le chapitre IIL
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Chapitre II1 Résultats des essais électriques

CHAPITRE III

RESULATS DES ESSAIS ELECTRIQUES

Dans ce chapitre, seront présentés les résultats des essais électriques menés sur
I'EPDM dégradé sous différentes contraintes de champ électrique. Pour suivre I'évolution de
I'arborescence électrique, nous procéderons a la détermination de sa cinétique de
propagation, la mesure de l'activité des décharges partielles produites dans ces canaux, les
tensions seuil d’apparition des décharges partielles, ainsi que les grandeurs diélectriques
tgé et Cy, associées.
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Chapitre II1 Résultats des essais électriques

III.1 Introduction

L'arborescence est I'une des principales raisons de la dégradation a long terme des matériaux polymeres
utilisés dans les applications a courant alternatif en haute tension, en particulier. Des efforts continus ont été
déployés ces quatre dernieres décennies pour la caractériser et comprendre ses mécanismes. Malgré le nombre
important d’investigations menées, de nombreux points restent sans réponse en raison de la complexité du
phénomene et des divers facteurs qui peuvent affecter son initiation et sa croissance.

Dans les cables électriques, les décharges partielles (DP), qui sont a l'origine de I'initiation et de la

propagation de l'arborescence, proviennent des défauts existant dans le matériau d'isolation, telles que les
microcavités. Elles se produisent lorsque la tension aux bornes du défaut dépasse un certain seuil d'initiation. Leur
intensité dépend a la fois du niveau de tension et de la taille du défaut, ce qui fait de la décharge partielle un
parametre important pour le diagnostic des cables de transport de 1'énergie électrique.
Quand une décharge partielle se produit, le champ est en grande partie neutralisé par une redistribution des
charges. Cette redistribution induit des impulsions de charges qui se propagent dans les conducteurs vers les deux
extrémités du cable, ce qui permet de mesurer a ces niveaux, les décharges partielles [Kre89]. Comme la relation
entre l'intensité de la décharge partielle et la charge induite dans les conducteurs dépend de la position de la DP
dans le diélectrique [Abd99, Rob91], il n’est alors possible de mesurer que ce que 1'on appelle la charge apparente et
non la charge réelle de la DP.

Dans cette partie, seront présentés les résultats des essais accélérés de dégradation électriques de I'EPDM,
ou une arborescence électrique est initiée a I'extrémité de 1’électrode pointe mise sous haute tension, faisant face a
un plan mis a la terre. La propagation de I'arborescence est suivie dans le temps, par la mesure de sa longueur,
I'activité des décharges partielles produites dans ses canaux, la tension seuil d’apparition de ces décharges, le
facteur de pertes diélectriques et la capacité du matériau. L’évolution de I'arborescence et des grandeurs électriques
mesurées sous l'effet de différentes contraintes de champ électrique appliquées a différents paliers constants de
tension pour différents rayons de courbure de 1'électrode active et différentes distances inter électrodes, seront
présentées.

II1.2 Résultats des essais éléctriques
I11.2.1 Cinétique de I'arborescence électrique

L'observation au microscope électronique a balayage (MEB) des lamelles d'EPDM dégradées a révélé trois
formes distinctes d'arborescences : buisson, buisson-branche et branche (voir §1V) ; elle a permis de mesurer leurs
longueurs ¢ relatives pour différentes conditions d’essais : niveau de tension appliqué U, distance inter électrodes d,
rayon de courbure de I'électrode pointe r, temps de vieillissement électrique tz et de traitement thermique tr des
échantillons. Les figures (III. 1 a 3) illustrent la cinétique de propagation des arborescences sous les conditions dument
citées.

Les arborescences évoluent en trois étapes: l'initiation, la propagation et le claquage. Pour une géométrie
d’électrodes donnée (d et r fixés), leur initiation peut avoir lieu a des niveaux de tension trés faibles (environ 5 kV).
Elles deviennent visibles apres plusieurs heures pour des tensions U < 10 kV ou en quelques secondes pour des
tensions U > 20kV. Les temps de claquage décroissent quand le niveau de tension augmente (figure I11.1).

3,01 . —=— U=20 kV

f —e  U=15kV

2,51 / —4— U=10 kV

2,0 1
1,5
1,0

0,54/

Longueur d'arborescence ¢ (mm)

0,0

0 100 200 300 400 500 600
Temps de vieillissement électrique tg (mn)

Figure IIL.1 : cinétique de propagation de I'arborescence en fonction du niveau de tension
pourd=3 mmetr=8pumatr=0h
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La géométrie des électrodes influe sur le temps d’initiation et de propagation de I'arborescence. L'adoption
des électrodes avec des pointes trés aigues donne pour les mémes valeurs de tension d'essai, des temps beaucoup plus
courts de déclenchement et d’évolution des arborescences en comparaison avec des aiguilles a grand rayon de
courbure (figure II1.2). Et plus la distance inter électrode est petite, plus le temps de claquage est court (figure III. 3).

T 3,0
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= /
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(&) /
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8 2.0 //
I} ] "
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S 15 .
5 7] P A _
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5 104 / —e—r=8 um
(]
=) —4— =10 um
g 0,5 - /
o /
- /
0,0 T T

0 40 80 120 160 200 240 280

Temps de vieillissement électrique tg(mn)

Figure II1.2 : Cinétique de propagation de I'arborescence en fonction du rayon de courbure
pour U=15kVetd=3mmatr=0h
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Figure I11.3 : cinétique de propagation de I'arborescence en fonction de la distance inter électrode
pour U=15kVetr=8uma tr=0h

Il ressort de ces résultats, que I'évolution de I'arborescence est accélérée par l'intensification du champ électrique
(figures 111.4) ; il en résulte des temps de rupture plus courts (figure IIL.5).
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Figure Il1.4 : Longueur de 'arborescence en fonction de la valeur du champ électrique
pour d=3 mm a tg=40 mn et tr=0h
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Figure IIL.5 : Temps de claquage en fonction du champ électrique appliqué a tr=0 h
II1.2.2 Tension seuil d’apparition des décharges partielles
A chaque forme d'arborescence correspond une allure distincte de 1'évolution, dans le temps, de la tension

seuil d'apparition des décharges partielles. Les formes branche, buisson et buisson-branche sont respectivement
caractérisées par une, deux et trois phases d'évolutions (figure 111.6).

Tension seuil d'apparition des DP Us

1 - OU=10 kV - Buisson
©U=15 kV - Buisson-Branche
051 0U=20KkV - Branche
0 T T r r .
0 100 200 300 400 500 600

Temps de vieillissement électrique t; (mn)

Figure I11.6 : Tension seuil d’apparition des décharges partielles en fonction du temps de vieillissement électrique du
matériau pour différents niveaux de tension appliqués avec d= 3 mm et r=8 pm a tr=0 h
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La tension seuil d'apparition des décharges partielles dépend fortement du champ électrique appliqué au
matériau (effet combiné du rayon de courbure de la pointe, de la distance inter électrodes et de la tension
appliquée). Plus le champ électrique est divergent et intense, plus faible sera la tension seuil d'apparition des
décharges partielles (figure 111.7). Ainsi, nous pouvons corréler cette derniere avec I’évolution du défaut ; ainsi la

tension seuil d'apparition des décharges partielles diminue lorsque la longueur de 1'arborescence augmente (figure
I11.8).

0 T T r
0 0,2 0,4 0,6 0,8

Tension seuil d'apparition des DP Us (kV)

Champ électrique E (MV/mm)

Figure II1.7 : Tension seuil d’apparition des décharges partielles en fonction du niveau du champ électrique appliqué
atg=40 mnettr=0h
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Longueur d'arborescence ¢(mm)

Figure II1.8 : Tension seuil d’apparition des décharges partielles en fonction de la longueur d’arboresence
pour U=15 kVet d=3 mm atr=0h

I11.2.3 Quantité de décharge partielle-Courant de décharge

Tout comme la tension seuil d’apparition des décharges partielles Us, la quantité de charge apparente Q et
le courant de décharge 14 calculé par I'équation (111.1), évoluent dépendamment de la taille du défaut et de sa forme.

I =20 .f (11.1)
20 =20.0Q (111.2)

Ou Y.Q est la charge cumulative (pC) (voir annexe 2) et
f estla fréquence de la tension de vieillissement (Hz)
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A chaque forme d'arborescence correspond une allure distincte des courbes d'évolution dans le temps de la
quantité de charge apparente Q, respectivement du courant de décharge I, (figure I11.9 et I11.10 respectivement). A
fort champ (U= 20 kV) une variation temporelle, quasi-linéaire de Q (respectivement I4) caractérise I'arborescence
filamentaire (branche). Dans le cas de la forme buisson, qui évolue a faible champ (U= 5 et 10 kV), la croissance de Q
et Ig reste faibles et lentes avec une tendance a la saturation. Alors qu’a champ modéré (U=15 kV), des
arborescences buisson-branche sont développées et Q et 14 croissent sur deux phases distinctes, liées par un coude
d’inflexion de pentes, marquant I'extinction de charges et traduisant la transition de la forme buisson a la forme
branche donnant ainsi lieu a la forme buisson-branche (figure I11.9). Les décharges partielles (charge apparente)
s’intensifient avec 'augmentation de la contrainte de champ appliqué, et corrélativement avec la longueur de
I'arborescence (figure I11.11).

50 -

45 1 AU=5kV
40 1 X U=10 kV
35 1 *U=15kV
30 - o U=20 kV
25 -

Charge apparente Q (pC)

0 T T T T T T T T
0 20 40 60 80 100

120
Temps de vieillissement électrique tz (mn)

Figure II1.9 : Charge apparente en fonction du temps de vieillissement électrique sous différents paliers de tension
pour r=8 um et d=3 mm a tr=0h

50
AU=5kV
40 - XU=10 kV
J ¢+ U=15 kV
30 - o U=20 kV

20 -

Courant de décharge I, (nA)

0 20 40 60 80 100 120

Temps de vieillissement électrique tz (mn)

Figure I11.10 : Courant de décharge en fonction du temps de vieillissement électrique sous différents paliers de
tension pour r=8 pum etd=3 mmatr=0h
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Figure I11.11 : Quantité de charge apparente et longueur d’arborescence en fonction du champ électrique appliqué

I11.2.4 Facteur de pertes

Le facteur de dissipation (tgd) diminue, dans un premier temps, atteint un minimum, puis augmente avec le
temps de vieillissement électrique (Figure II1.12). Cette diminution traduit une légére amélioration des
caractéristiques diélectriques du matériau au début du vieillissement électrique, ainsi que pour des faibles champs
électriques appliqués au matériau (figure I11.13). Cette phase correspond a une stagnation de la longueur du défaut,
qui est a ses débuts. Au-dela de ce minimum, I'augmentation de ce facteur est plus importante avec l'intensification
de la contrainte du champ électrique appliqué a 'EPDM, conduisant a une progression accélérée de I’arborescence,
rendant le claquage éminent.

-
o

Facteur de pertes tgdx10-?
O = N W ~h O O N OO ©

0 50 100 150 200
Temps de vieillissement électrique tz (mn)
Figure II1.12 : Facteur de dissipation en fonction du temps de vieillissement électrique
pour U=15kV,d=3 mmet r=8 pmetatr=0h

5 35 o
S 451 -3 E,
5 4] :
g < | [
0 3,5 1 2,5 %
T3 -2 @
2 25 5
3, -1,5 2
- ©
E] o
‘3 1,5 1 L1 2
3
& 1 o
- 05 3
0,5 ’ g
0 4 . . . o -~

0 0,2 0,4 0,6 0,8

Champ électrique E (MV/mm)

Figure I11.13 : Facteur de pertes et longueur d’arborescence en fonction du niveau du champ électrique appliqué a
’échantillon d’épaisseur d=3 mm a tr=0 h
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II1.2.5 Capacité du matériau

Aux premiers temps de vieillissement électrique du matériau, correspondant a ’'amélioration de son facteur
de pertes et a la stagnation de I'évolution du défaut, la capacité (Cs) de 'EPDM reste quasi- constante. Le
rebondissement du facteur de pertes, aprés que le minimum soit atteint, affaiblie sa capacité qui diminue
considérablement avec 'augmentation du temps de vieillissement électrique (figure I111.14). Tout comme le facteur
de pertes, I'intensification de la contrainte du champ électrique appliquée au matériau, accentue cette dégradation,
qui se traduit par une altération des propriétés isolantes du matériau, synonyme d’une progression considérable du
défaut (figure I11.15).
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Figure I11.14 : Capacité du matériau en fonction du temps de vieillissement électrique
pour U=15kV,d=3 mmet r=8umetatr=0h
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Figure I11.15 : Capacité du matériau et longueur d’arborescence en fonction du niveau de champ électrique appliqué
aI’échantillon d’épaisseur d=3 mm a tr=0 h

I11.2.6 Effet du traitement thermique

Le traitement thermique subit par les échantillons d’EPDM pendant des courtes durées (< 100 h), a une
température T°=100 °C, a conduit a un changement du comportement électrique de ce matériau.

Nous avons constaté expérimentalement, qu'un temps de traitement thermique de 40 heures n’a pas donné
de différences notables, entre les résultats de mesures des grandeurs électriques avec tr=40 h et sans traitement
(tr=0 h). Néanmoins, il est a noter que pour des temps de traitement thermique supérieurs a cette durée, une
amélioration des caractéristiques électriques de I'EPDM est observée. Cette amélioration est plus marquée avec un
thermo-traitement d’'une durée de 100 heures, relativement a un thermo-traitement d’'une durée de 60 heures. Cette
constatation est relevée sur toutes les grandeurs physiques mesurées : longueur de l'arborescence, tension seuil
d’apparition des décharges partielles, facteur de dissipation et capacité du matériau (Figure I11.16 a 19
respectivement).
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Figure I11.16 : Cinétique de propagation de I'arborescence en fonction de la durée du thermo-traitement a T°=100 °C
pour U= 15kV,d=3 mm et r=8 um
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Figure 111.17 : Tension seuil d’apparition des décharges partielles en fonction de la durée du thermo-traitement a
T°=100 °C pour U= 15 kV, d=3 mm et r= 8 um
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Figure I11.18 : Facteur de pertes en fonction de la durée du thermo-traitement a T°=100 °C
pour U= 15 kV,d=3 mm et r=8 um
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Figure I11.19 : Capacité en fonction de la durée du thermo-traitement a T°=100 °C pour U= 15 kV, d=3 mm et r= 8 um

Le thermo-traitement de courte durée (tr = 100 h a T ° = 100 ° C) des échantillons d’EPDM a permis de
réduire considérablement le facteur de dissipation, aussi bien dans le temps, qu’avec lintensification de la
contrainte du champ électrique appliquée a I’échantillon d’EPDM (figure I11.20 a et b respectivement), relativement
au cas sans traitement. Cela est synonyme d’'une amélioration des caractéristiques diélectriques du polymere EPDM,
qui se traduit a la fois par une capacité de l'isolant (Figure I1I1.21 a et b) et une tension seuil d’apparition des
décharges partielles (figure I11.22 a et b) supérieures. Par conséquent, la quantité de décharges partielles diminue
(figure 111.23), d’ou une cinétique de propagation de I'arborescence ralentie (figure 111.24 a et b), ce qui retarde
considérablement le temps de claquage a faible champ électrique appliqué. Toutefois, les écarts des temps de
claquage se resserrent entre le cas traité et non traité thermiquement, a mesure que le champ électrique appliqué
devienne intense (figure I11.25).
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Figure II1.20: Effet du thermo-traitement sur le facteur de dissipation: évolution en fonction du temps de
vieillissement électrique pour d=3 mm et r=8 um (a) et de la contrainte du champ électrique appliquée, a tg= 40 mn
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Figure II1.25 : Effet du thermo-traitement sur le temps de claquage : évolution en fonction de la contrainte du
champ électrique appliquée, a tg= 40 mn

L’évolution de I'’ensemble des caractéristiques physiques étudiées permettent de mettre en évidence une corrélation
étroite entre la dégradation du matériau qui est directement liée a la longueur de l'arborescence, et la quantité de
charge générée, respectivement du courant de décharge correspondant, de la tension seuil d’apparition des
décharges partielles, du facteur de perte et de la capacité du matériau comme le montrent les figures (I11.26 a 29).

64



Chapitre II1 Résultats des essais électriques
Cx(pF) Us(k\)
ar 6.7 FZ | ! ? ! | ! . ; . @15 2.8
: Ty ' i
251 BT M 1052253
i
2t 503 1953 1226
15F 42} 1855 - 1.99
1 33TE g 4757 1172
7
05 253 i {658 145
%
i
: : : : s < :
ok 17‘ | | 1 | | - N | | | | LI' 4118
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 120 130 140 150
L(mm) tgs 102 t(mm)

Figure 111.26 : Corrélation des grandeurs physiques mesurées en fonction du temps de vieillissement électrique

pour U=15kV,d=3 mm, r=8 um a tr=0 h
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Figure 111.27 : Corrélation des grandeurs physiques mesurées en fonction du temps de vieillissement électrique
pour U=15kV,d=3 mm, r=8 pm a tr=100 h
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I11.3 Conclusion

Il ressort des résultats des essais électriques exposés dans ce chapitre, que la dégradation de 'EPDM par
I'arborescence électrique est gouvernée par la valeur de la contrainte du champ électrique qui lui est appliqué.
Toutefois, 1'exposition du matériau a un thermo-traitement pendant une courte durée de 100 heures, a une
température T°=100 °C, améliore les caractéristiques diélectriques de ce matériau.

Nous avons constaté expérimentalement que plus la valeur du champ électrique appliqué est élevée et le
temps de vieillissement électrique est long, plus le facteur de dissipation est important, impliquant une réduction de
la capacité de l'isolant et de la tension seuil d’apparition des décharges partielles. Par conséquent, les décharges
partielles s’intensifient, d’'ou une progression rapide de 'arborescence, ce qui écourte le temps de claquage de
l'isolation en EPDM.

Il ressort également de cette étude qu'il existe une corrélation étroite entre la dégradation du matériau, la
longueur de I'arborescence, la quantité de charge générée, (respectivement du courant de décharge correspondant),
la tension seuil d’apparition des décharges partielles, le facteur de perte et la capacité du matériau. Cette corrélation
nous permet a tout moment de connaitre le stade d'évolution du défaut, connaissant la quantité de l'une des
grandeurs électriques mesurées ; soit Q, Us, tgd et C, ce qui reviendrait a faire une appréciation sur 1'état de
l'isolation.

L’amélioration des performances électriques de I'EPDM, suite au traitement thermique, comme la
dégradation de ses caractéristiques diélectriques, suite a 1'évolution du défaut (arborescence), sous champ
électrique, traduit une modification de sa structure moléculaire. Et pour comprendre le comportement a cette
échelle de ce matériau, nous consacrerons le chapitre IV a la présentation des différentes techniques d’analyses
chimiques, permettant d’atteindre cet objectif.
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CHAPITRE IV

TECHNIQUES DES ANALYSES
CHIMIQUES

A la suite de la caractérisation physique du matériau EPDM, qui a fait I'objet des
chapitres II et III, nous consacrons le présent chapitre a la présentation des différentes
techniques d’analyses chimiques utilisées et a l'interprétation des spectres/résultats avec
des échantillons d’EPDM sain, traité thermiquement et dégradé électriquement.
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IV.1 Introduction

Les résultats des essais de vieillissement électrique de 'EPDM ont révélé une nette dégradation des
caractéristiques électriques de ce matériau. Néanmoins, un traitement thermique de courte durée, a une
température de 100 °C, a considérablement amélioré ces derniéres. Ce comportement électrique pourrait étre
directement lié a une modification structurale a 1'échelle moléculaire du polymere.

L’évolution des grandeurs moléculaires liée aux modifications chimiques induites par le vieillissement du
polymeére peut étre accessible par divers moyens d’analyse habituels, telles que I'hydrophobicité [VI1a97, Row07b], la
caractérisation structurale et de surface par l'analyse spectroscopique infra rouge a transformée de Fourier
(FTIRA) [VIa97, Bla98, Bir99], la microscopie électronique a balayage (MEB), la spectroscopie calorimétrique
différentielle (DSC), la spectroscopie RMN [Ass01], I'ablation laser [SorO7et Pin06], 1'analyse de 1'image [Sor07,
Tok04], etc... Néanmoins, dans les cas qui nous intéressent, les techniques qui apparaissent comme l'outil le plus
simple a mettre en ceuvre, sont utilisées et décrites dans ce chapitre [Dar07, Sko97, Fae04].

Il s’agit, dans ce qui suit, de suivre le comportement a 1'échelle moléculaire de ce polymeére, par une série
d’analyses chimiques (MEB, FTIR, ATG/ATD et DRX), afin de le caractériser et de voir l'effet de la dégradation
électrique et du traitement thermique sur la microstructure de ce matériau. Nos analyses chimiques sont réalisées
au laboratoire de Génie des Procédés de I'université A.MIRA de Béjaia.

IV.2 Les techniques d’analyses chimiques
IV.2.1 La microscopie électronique a balayage (MEB)

La microscopie électronique a balayage (MEB) est une analyse qui permet de voir clairement les
modifications opérées dans la structure du matériau, ceci, d'une part, par une analyse de surface permettant la prise
de photos des arborescences avec un agrandissement de 5000 fois, et la détermination des éléments chimiques
existants dans le mélange qui constitue 1’échantillon ainsi que leurs taux, par la microanalyse, d’autre part.
L’appareil utilisé est le quanta 200, qui se compose principalement de la colonne et de 1'écran cathodique,
représentés a gauche et a droite, respectivement, du schéma de base du MEB donné en figure (IV.1).

» Principe de base

Un faisceau trés fin d'électrons, monocinétique, balaie la surface d'un échantillon ol se produisent des
interactions détectées par un capteur qui contrdle la brillance d'un oscilloscope cathodique, dont le balayage est
synchronisé avec celui du faisceau d'électrons ; on peut ainsi comparer le MEB a un systéme de télévision en circuit
fermé.

Le controle de la densité du faisceau d'électrons est assuré par réglage de la divergence d’une lentille "condenseur".
Le faisceau lumineux balaye la surface de I'échantillon en se déplacant suivant des lignes xx' qui se décalent
parallélement a elles mémes selon la direction y.

Le faisceau d'électrons est focalisé exactement sur la surface de I'échantillon avec une résolution maximale (capacité
a séparer deux points) et une grande correction des aberrations, en particulier I'astigmatisme.
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Figure IV.1 : Schéma de base du MEB
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» préparation des échantillons

Les observations au microscope sont entreprises sur de minces films d'EPDM découpés avec I'ultra microtome
Leitz Wetzlar. Les fragments de I’échantillon découpés a I'endroit de la dégradation (arborescence) sont analysés
(figure IV.2 a et b). La longueur ¢ des arborescences est alors mesurée, sa forme déterminée et photographiée, avec

un facteur d'agrandissement de 5000. Les longueurs sont tolérées a + 0,5 107 m.

b)

Figure 1V.2 : Photos de I'échantillon d’'EPDM dégradé (a) et Zone dégradée (arborescence) (b)

Pour une meilleure netteté d'image et pour plus de précision des résultats de mesure des diameétres des canaux
d’arborescence, nous avons réalisé la fracture des échantillons avec de l'azote liquide. Ceci consiste a plonger

I'échantillon dans un bain d’azote liquide refroidi a -175 °C pendant environ une minute, avant d’effectuer la
fracture. La figure (IV.3) montre une photo de 'ensemble du dispositif MEB.

Figure IV.3 : Photo d’ensemble du Microscope Electronique a Balayage (MEB)

» L’analyse de surface

L’analyse de la morphologie, effectuée au moyen du microscope électronique a balayage (MEB) a révélée
trois formes distinctes d’arborescences initiées a I'extrémité de I'électrode pointe et dépendant étroitement de la
valeur de la contrainte du champ électrique appliquée au matériau ; soient les formes buisson (ou buisson
multiples), buisson-branche et branche illustrées sur les figures 1V.4 a, b et c, respectivement.
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L'arborescence se propage de l'aiguille vers le plan opposé relié a la masse, suivant la direction du champ
électrique, donc dans le plan de la direction de la contrainte de pression électrostatique qui représente I'ultime
faiblesse mécanique provoquant I'augmentation de la vitesse de propagation des canaux d'arborescence.

a) arborescence en buisson

B

b) arborescence en Buisson- branche c) arborescence en branche

Figure IV.4 : Formes d’arborescences observées a U= 10 kV (a), 15 kV (b) et 20 kV (c), respectivement
avec d=3 mm et r= 8 um

Ces observations ont également montré que L'initiation de 1'arborescence est caractérisée par la formation
d'une arborescence a branche unique. Le claquage est provoqué par la remontée d'un filament de 1'électrode reliée a
la terre vers 1'électrode haute tension appelé "canal de retour” (figure IV.5). Le filament prend naissance a partir d'un
micro-canal pontant l'isolation, puis se propage indépendamment du canal qui lui a donné naissance. La perforation a
lieu lorsque, sous I'action des décharges partielles qui s'allument entre 1'électrode mise a la terre et l'extrémité du canal
de retour, le diametre du filament aura grossi et son extrémité aura progressé jusqu'a interagir avec les canaux proches
de 1'électrode haute tension (Figure IV. 6). Ces observations confirment la thése que malgré I'existence de nombreux
filaments ayant atteint I'électrode reliée a la terre, le claquage n'aura pas forcement lieu si le diametre des canaux
pontant l'isolation est faible.

Figure IV.5 : Canal de retour
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Figure IV.6 : Canal de claquage

Le diametre du canal principal de claquage est de I'ordre de quelques centaines de micrometre = 392 a 430 um
(figure 1V.7). Le canal est d’autant plus large que la contrainte de champ appliquée est moins intense et
I'arborescence plus dense.

Figure IV.7 : Section transversale du canal d’arborescence développé dans I'échantillon d’EPDM dégradé a faible
champ (R=10 um, d=3 mm et U=5 kV)

La surface interne des canaux d’arborescences est de couleur noirdtre et présente un aspect spongieux,
accentués a mesure que la contrainte du champ électrique devient importante (figure IV.8. a, c et d). Le traitement
thermique a une température T= 100 °C pendant un temps tr= 100 heures améliore I'état de surface de I'échantillon
d’EPDM, en lui conférant une texture plus réguliere relativement a I'état sain (figure 1V.8.b)

a)Etat de surface de I’échantillon d’EPDM Sain
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d) Echantillon d’EPDM vieilli a fort champ (d=3 mm, R=5 pm et U=20 kV)

Figure IV.8 : Images microscopiques de I'état de surface : (a) de I'échantillon d’'EPDM sain, (b) traité thermiquement
a T=100 °C pendant tr=100 heures et de I'intérieur du canal d’arborescence développé dans I'échantillon d’EPDM
dégradés, (c) faible champ et (d) fort champ

Ces formes et diamétres dépendent fortement de la valeur du champ électrique a la pointe de I’électrode haute
tension. Plus la contrainte de champ est intense, plus le canal est étroit et I'arborescence est moins touffue. Ainsi,
I'arborescence se conforme a un buisson, un buisson-branche ou un filament, et celle-ci acquiert, de plus en plus,
une grande facilité a pénétrer l'isolation d’ou résulte des temps de rupture plus court (§III figure II1.5).

Les valeurs du champ électrique maximum calculées en utilisant I'approximation hyperboloidale et d > 10 r
donnée par 'expression de Mason [Masb5] (voir §II équation (I.4)) peuvent étre corrélées avec les formes des
arborescences initiées correspondantes, ce qui permet de faire la classification établie dans le tableau (IV.1).
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Tableau IV. 1: Corrélation entre formes, diameétres des canaux d’arborescences et valeurs maximales du champ
électrique

Valeurs maximales du champ électrique Formes d’arborescences Diamétres des canaux de
claquage (um)
Emax< 0,342 MV/mm Buisson 435,12
0.423 MV/mm < Enax<0,513 MV/mm Buisson-branche 415,57
Emax > 0,543 MV/mm Branche 391,99

» La microanalyse

La microanalyse a permis de recenser les éléments chimiques constituant le matériau étudié et de déterminer
leurs taux en (%) dans le mélange. Les figures 1V.9, 1V.10, IV.11 et IV.12 et les tableaux 1V.2, 1V.3, IV.4 et IV.5
correspondant, illustrent les résultats de la microanalyse. Une nette diminution des taux de carbone est enregistrée
dans les mélanges des échantillons dégradés a faible et fort champ électrique, par rapport aux taux enregistré sur
I’échantillon sain de référence.

Ceci laisserait supposer la rupture des liaisons C-C entre les groupements éthyléne, propyléne et diéne, synonyme
d’une scission de la chaine moléculaire, ce qui pourrait expliquer la formation des canaux d’arborescence et la
progression du défaut.

Ces résultats viennent renforcer les observations au microscope électronique a balayage, révélant un dépdt
important de carbone sur la surface interne des canaux suite a I'occurrence des décharges partielles a I'intérieur de
ces canaux.

De méme, 'augmentation du taux d’oxygene, dans le mélange d’EPDM vieilli a faible champ, par rapport aux taux
de référence (mélange sain), laisse supposer la formation des groupements carbonyles C=0, synonyme d’une
oxydation du matériau. Alors qu'un vieillissement du matériau a fort champ, laisse apparaitre une diminution du
taux d’oxygene, dans le mélange d’EPDM, par rapport aux taux de référence (mélange sain), ce qui laisse supposer le
détachement des groupements O-H, donc la libration de '’hydrogeéne et par 13, la formation du gaz H; occlus dans les
canaux d’arborescence.

La variation des taux des autres éléments du mélange d’EPDM, par rapport aux taux de référence (mélanges sains),
justifie la perte de certains groupements liés aux adjuvants (plastifiants, lubrifiants).

La microanalyse n’a pas donné de résultats permettant d’expliquer I'amélioration des caractéristiques électriques
du matériau, puisque le taux de carbone dans le mélange traité thermiquement est resté quasi constant relativement
al'état sain, quant a la diminution du taux d’oxygene dans ce cas, elle peut étre liée a la perte de plastifiant.

La scission des chaines C-C, la formation des groupements C=0 et le détachement des goupements O-H
pourraient étre vérifiés par une analyse infra-rouge, ce qui fera 'objet de la partie suivante.
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Energy - keV
Spectre de la microanalyse Tableau IV.2 : Taux des éléments chimiques dans

le mélange d’EPDM sain

Figure IV.9 : Microanalyse de I'échantillon d’EPDM sain
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Figure 1V.10 : Microanalyse de I'échantillon d’EPDM traité thermiquement a tr=100 h et T°=100 °C

Tableau IV.3 : Taux des éléments chimiques dans
le mélange d’EPDM traité thermiquement
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Figure IV.11 : Microanalyse de I'échantillon d’EPDM vieilli a faible champ (d=3 mm, R=10 pm et U=5 kV)
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Elément Wt %

C 60,53
O] 20,46
Na 00,60
Al 06,68
Si 07,08
S 00,67
Cl 00,05
K 00,14
Ca 03,08
Ti 00,24
Fe 00,08
Zn 00,39

Elément Wt %

C 44,49
0 27,15
Al 04,66
Si 06,55
Ca 15,04
Ti 02,11

Tableau IV.4: Taux des éléments chimiques dans le
mélange d’EPDM vieilli a faible champ
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Spectre de la microanalyse Tableau IV.5: Taux des éléments chimiques dans le

mélange d’EPDM vieilli a fort champ
Figure IV.12 : Microanalyse de I’échantillon d’EPDM vieilli a fort champ (d=3 mm, R=5 pm et U=20 kV)

Le tableau (IV.6) résume les résultats de la microanalyse.

Tableau IV.6: Taux des éléments chimiques dans le mélange d’EPDM sain, traité thermiquement, et vieilli
électriquement a (d=3 mm, R=10 pm et U=5kV) et (d =3 mm,r=5pmand U =20 kV)

Taux des éléments chimiques dans le mélange d’EPDM (%)

Eléments Vieill

) o . ieilli

Sain Traité thermiquement A faible champ A fort champ

C 60,88 60,53 44,49 36,78
0 2591 20,46 27,15 22,39
Si 05,05 07,08 06,55 04,60
Cl 01,13 00,05 / /
Ca 04,83 03,08 15,04 29,41

1V.2.2 La spectroscopie Infra-Rouge (FTIR)

La spectroscopie Infra rouge a Transformée de Fourier (ou FTIR : Fourier Transformed InfraRed
spectroscopy) permet via la détection des vibrations dites « fréquences de groupe », caractéristiques de la présence
d’un groupement chimique dans la molécule étudiée, d'effectuer 1'analyse des fonctions chimiques présentent dans
le matériau. Elle est basée sur l'absorption d'un rayonnement infrarouge par le matériau analysé [ Sko97, Fae04].
Cette analyse est réalisée par un spectroscope infrarouge a transformée de Fourier de type IRAffinity-1 accompagné
du logiciel de traitement de données IRsolution, offrant une gamme spectrale de 7800 a 350 cm! et une résolution
maximale de 0,5 cm1. Il est constitué de quatre éléments fondamentaux : la source infrarouge, un interféromeétre, un
détecteur et I'électronique de calcul (figure 1V.13)
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Séparateur de Miroir fixe

rayons \

® N I Miroir
~  recnied I mobile

—

Source
IR

oammms——— Echantilion

Détecteur

Spectrogramme

ﬂ(
Ly (™
TF “/‘i.” { ‘W’
Interférogramme > /’ '}

Figure IV.13 : Schéma de principe de I'analyse par spectroscopie d’absorption infrarouge

» Principe de base

La source ETC (Electronically Temperature Controlled) émet dans le centre infrarouge, et la totalité du
rayonnement est envoyé vers l'interféromeétre. L'intensité du rayonnement de la source est divisée en deux : 50 %
retournent a la source et 50 % (deux fois 25 %) sont recombinés de maniére cohérente et envoyés vers I’échantillon.
L’intensité des interférences créées par le séparateur de rayons est enregistrée par le détecteur (en fonction de la
différence de marche induite par le déplacement du miroir mobile (c.a.d. en fonction du temps) pour constituer un
inter férogramme. La transformée de Fourier de cet inter férogramme permet d’obtenir un graphe dans I’espace des
fréquences qui est directement exploitable.

» Préparation des échantillons

Les échantillons d’EPDM sain, traité thermiquement ou vieilli électriquement sont broyés et quelques
milligrammes (0,003 g) de la poudre obtenue sont mélangés a une poudre de KBr (bromure de potassium) pour
supprimer les effets de diffusion des gros cristaux. Ce mélange poudreux est ensuite comprimé dans une presse
pendant sept minutes afin de fournir une pastille translucide au travers de laquelle un faisceau du spectromeétre
peut passer. A noter que dans le cas des échantillons vieillis, seule la zone dégradée est prélevée de 1'échantillon
pour la préparation des pastilles.

L’échantillon est soumis a un rayonnement électromagnétique dans la gamme de longueur d’'onde du centre
infrarouge (2,5 um < A< 50 um). Le champ électrique induit par 'onde électromagnétique peut interagir avec un
moment dipolaire d’'une entité moléculaire présente dans le matériau. Lorsque la fréquence du champ coincide avec
la fréquence de vibration d’'un mode propre de la molécule, I'interaction créée engendre la vibration de certaines
liaisons et I'absorption de I'énergie de 'onde excitatrice correspondante.

La fréquence a laquelle est absorbé le rayonnement dépend de la nature des liaisons, de la masse des
atomes concernés et de I'environnement proche du groupement considéré.
Par convention, les spectres infrarouges obtenus expérimentalement ne sont pas indexés en longueur d'onde A ou
en fréquence f mais en nombre d'onde v exprimé par :

- 10*
v(em™) = 2 (Iv.1)
1 [F _ 1 [r
f(Hz) = |~ ou v(cm H= TP (IvV.2)

Ou F est la constante de force, m est la masse réduite, c est la célérité des radiations électromagnétiques dans le vide.
Les mesures sont réalisées en transmission totale avec une incidence normale dans une gamme de nombres d'onde
de 4000 a 400 cm! avec une résolution de 4 cm-! et 120 balayages par spectre.
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» Les spectres d’analyses FTIR

Le spectre de variation de I'absorbance A (unité arbitraire de la quantité de lumiére réfléchie par le matériau),
en fonction de la fréquence de bombardement du matériau par le rayonnement infrarouge, a mis en évidence la
présence de différents groupements chimiques et les types de liaisons existant dans I'EPDM, caractérisés par un ou
plusieurs pics apparaissant sur une plage de fréquence (ou du nombre d’onde v (cm™)) bien spécifique. Ces spectres
infrarouge sont déterminés pour six échantillons, dont quatre ont été vieillis sous 'effet du champ électrique de
différentes intensités (U et r variables a d=3 mm), le cinquieme a subi un thermo- traitement de courte durée (a tr=
100 heures et T°=100 °C) et le sixieme échantillon sain, fait office de référence.

En fonction de I'énergie disponible, définie par l'intensité du champ électrique appliqué au matériau, des liaisons
chimiques sont établies ou rompues.

A champ électrique appliqué faible a modéré, des vibrations sont enregistrées sur la bande 3100 a 3400
cml, liées a la rupture des liaisons C-H des groupements éthylénes (figure 1V.14). Ceci explique le renforcement des
doubles liaisons C=C et C=0 des carbonyles qui se manifestent par les vibrations enregistrées sur les bandes 1600 a
1680 cm! (figure IV.15), et 1700 a 1800 cm! (figure 1V.16), respectivement. Ce comportement est accentué par le
traitement thermique de courte durée a une température T=100 °C subi par I'échantillon.

0.4 —%— T°=100 °C, t=100 h
—<— R=8 um, U=15 kV C-H
|—®— healthy
R=5 um, U=20 kV \
R=10 um,U=5 kv 3476,29
0,24 <4—R=8um, U=10 kV

Absorbance

.M
0,04

3200 3400 L 3600
Nombre d'onde (cm ™)

Figure 1V.14 : Zone spécifique au groupement C-H des échantillons d’EPDM d’épaisseur d=3 mm

—¥— T°=100 °C, t=100 h
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€ — R=8 pm, U=10 kV
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Figure 1V.15 : Zone de vibration des doubles liaisons C=C des échantillons d’'EPDM
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—— T°=100 °C, t=100 h
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Figure IV.16 : Zone de vibration des liaisons C=0 spécifiques des carbonyles des échantillons d’EPDM

Alors qu’a champ électrique fort a modéré, synonyme d'une grande quantité d’énergie disponible, des
liaisons C-H sont renforcées et des groupements libres CH; des méthyles sont formés (voir figures IV.17 et IV.18
relatives aux intervalles 1300 a 1550 cm! et 1000 a 1300 cm! respectivement, liés a la formation de ce types de
liaisons).

—</— R=8 um, U=15 kV
0,6 —¥%—T=100 °C, t=100 h
R=5 um, U=20 kV
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Figure IV.17 : Zone de vibration de la liaison C-H des échantillons d’'EPDM d’épaisseur d=3 mm
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Figure 1V.18 : Zone de vibration de CH3z libre spécifique des méthyles des échantillons d’'EPDM d’épaisseur d=3 mm

Les pics parus sur la plage 2840 cm a 3000 cm™! correspondent a la vibration des groupements O-H (figure
IV.19). Ce résultat vient renforcer I'hypothése émise, suite a la diminution du taux d’oxygene dans le mélange de
I’EPDM vieilli a fort champ, révélée par la microanalyse MEB, et qui serait remise a un détachement de ce type de
groupement,

A faible fréquence v < 800 cm?, nous retrouvons les pics relatifs a la vibration des groupements (CH2)xn
spécifiques des éthyles (figure 1V.20).

0.6 T—=— =100, =100 "
—— R=8 um, U=15 kV 2922,15
] R=5 um, U=20 kV
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Figure IV.19 : Zone de vibration de la liaison O-H des échantillons d’'EPDM d’épaisseur d=3 mm
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Figure IV.20 : Zone de vibration de (CHz), spécifique des éthyles des échantillons d’'EPDM d’épaisseur d=3 mm

La méthode développé par WEI [Lov61], qui consiste a calculer le rapport des intensités d’absorbance A de
la bande caractéristique de la vibration d'un groupement méthyle isolé 1087 cm! (figure 1V.18) et celle spécifique
aux unités éthylenes 873 cm! (figure IV.20) donnée par 1'équation (IV.3), nous a permis de déterminer le taux de
propyléne dans I'échantillon d’'EPDM dégradé relatif a celui de I'échantillon sain de référence.

A
Loglo ( 1087/A ) = A1087' C - A873 (IV3)

873

Avec C le pourcentage molaire en unité propyléne dans I'élastomere.

Le résultat de calcul (figure IV.21) a révélé une forte diminution du taux de propylene dans la composition du
matériau dégradé, relativement a I’échantillon sain de référence, dans le cas d’'un vieillissement a fort champ
électrique. Toutefois une augmentation de ce taux est enregistrée a trés faible champ électrique, correspondant a
I'amélioration des propriétés électriques du matériau; soient : tgé, Cx, Us et Q.
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6,0
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0,0 T T T T T T
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7

Champ électrique (MV /mm)

Figure IV.21 : Taux de propyléene dans les échantillons d’EPDM vieillis par rapport a I’état sain en fonction du champ
électrique appliqué
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I1.2.3 Les analyses thermogravimétriques et thermique différentielle (ATG/ATD)

L’analyse thermogravimétrique (ATG) consiste en la mesure de la variation de masse d'un échantillon en
fonction de la température, et par I'analyse thermique différentielle (ATD), on étudie la différence de température
entre un échantillon en cours d’étude et un échantillon de référence [Sko97, Fae04].

Les analyses ATG/ATD permettent de déterminer les températures de dégradation thermique (la
température initiale de décomposition (Tj), la température de dégradation maximale (Tn) et la température finale
de décomposition (Ty)) des échantillons d’EPDM, ce qui permettra de voir l'impact de la température sur la stabilité
thermique du matériau étudié.

Ces analyses thermiques sont réalisées sous atmosphere contrdolée inerte et dans une gamme de température
allant de 20 a 1600 °C programmée a 90 °C/mn.

» Principes de base

L’appareil de mesure se compose essentiellement d'une enceinte étanche permettant de controler
I'atmosphere de 1I'échantillon, d'un four permettant de gérer la température, d'un module de pesée (microbalance),
d'un thermocouple pour mesurer la température et d'un ordinateur permettant de contrdler l'ensemble et
d'enregistrer les données.

La figure ci-dessous (figure IV.22) illustre l'appareil de type Setaram TG-DTA 92B, et ses différents organes
principaux, utilisé pour 'analyse thermique des échantillons d’EPDM.
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Figure 1V.22 : Représentation schématique de I'appareil type Setaram TG-DTA 92B de 'ATG/ATD

L'enregistrement des variations de la masse (ATG) consiste a maintenir le fléau de la balance en position
horizontale et a mesurer la force nécessaire a cela. L'équilibre entre l'ensemble suspente-échantillon et le
contrepoids est assuré par un électroaimant. Le courant nécessaire pour le maintien de 1'équilibre est traduit en
mesure de masse.

Dans le cas de I'ATD, deux échantillons subissent un programme de température préalablement fixés, les
signaux positifs correspondent a une transformation avec libération d’énergie « de chaleur»: réaction
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exothermique. Les signaux négatifs signifient une consommation d’énergie : réaction endothermique. La différence
de température T° entre I’échantillon étudié et I'échantillon de référence est amplifiée et enregistrée en fonction du
temps ou de la température.

Ces deux analyses ATG et ATD sont réalisées suivant les caractéristiques techniques données ci-dessous :

- gamme de température : 20 a 1600 °C;

- programmation de température : 0,01 2 99,99 °C/mn ;
- atmospheres controlées, inertes ou réactives ;

- portée de la balance: 20 g;

- gamme de la balance: 0,1 a 400 mg;

C

Figure IV.23: Photo d’ensemble de 'appareillage de '’ATG/ATD

» Les thermo-grammes de 'ATG/ATD

Le thermo-gramme de I'’ATD (figure IV.24), donnant les variations de la vitesse de dégradation thermique

du matériau, en terme de pourcentage de perte de masse, montre que la dégradation thermique de 'EPDM
commence a la température Ti=211,5 °C.
Le thermo-gramme de I'ATG (figure 1V.25) montre une bonne tenue thermique de 'EPDM (sain et dégradé),
s’étendant jusqu'a une température de traitement T= 310 °C. Au dela de cette valeur, on enregistre une chute
brutale de cette propriété jusqu’a une température de dégradation maximale Tr, = 411,5 °C, qui se traduit par une
perte de masse importante. Il s’en suit alors un ralentissement de la perte de masse, traduit par un changement de
pente de la stabilité thermique, qui continue jusqu'a la rupture thermique du matériau, qui se produit au voisinage
de sa température de fusion T¢=459,5 °C.

Le vieillissement électrique n’affecte les propriétés thermiques de 'EPDM qu’a une température élevée de 405 °C
auquel cas, on observe une différence de perte de masse d’environ 3 %. Cette différence, qui avantage le matériau
dégradé électriquement, peut étre remise a la formation des doubles liaisons C=C révélées par I'analyse infrarouge,
conférant aux matériaux dégradés une plus grande résistance thermique sur cette plage de température,
relativement au matériau sain.
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Figure 1V.24 : Thermo-gramme de la variation de la vitesse de dégradation thermique de 'EPDM, en termes de

pourcentage de perte de masse (ATD %) en fonction de la température de traitement T (°C) pour les échantillons
d’EPDM sain et dégradé
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Figure IV.25 : Thermo-grammes de la variation du Taux de perte de masse (ATG %) en fonction de la température
de traitement T (°C) des échantillons d’EPDM sain et dégradé

1V.2.4 La diffraction des rayons X (DRX)

La diffractométrie des rayons X est une méthode d'analyse utilisée pour identifier les phases cristallisées
présentes dans un matériau, sa nature et sa structure, par comparaison automatisée avec un fichier de références
[Dar07, Sko97 Fae04]. C’est une méthode d'analyse de phases non destructive, qui permet de distinguer les produits
amorphes, des produits cristallisés. Elle permet également d'étudier les conditions de formation de phases, leur
évolution en fonction de la température ou de 1'atmospheére, donc de connaitre le comportement d'un matériau dans
les conditions d'utilisation telles que la température, le balayage gazeux, etc.
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Cette analyse est réalisée par un Goniométre type X'Pert Panalytical a systéme vertical MPD, utilisant un logiciel de
dépouillement de données “X’Pert Highscore".

» Principe de base

Les films ou poudre du matériau, placé sur une plate forme ou “Spener”, sont exposés a un faisceau de
rayons X dont l'intensité est mesurée au moyen d'un détecteur rotatif directionnel (figure 1V.26).

La diffraction des rayons X consiste a appliquer un rayonnement de la longueur d’onde (0.1 < A < 10 nm) sur
I’échantillon orienté. La pénétration de ce rayonnement dans le cristal, se traduit par I'absorption d’'une partie de
I'énergie et excitation des atomes: Les rayons X, comme toutes les ondes électromagnétiques, provoquent un
déplacement du nuage électronique par rapport au noyau dans les atomes; ces oscillations induites provoquent une
réémission d'ondes électromagnétiques de méme fréquence ; ce phénomene est appelé diffusion Rayleigh.

La longueur d'onde des rayons X étant de I'ordre de grandeur des distances interatomiques (quelques angstroms),
les interférences des rayons diffusés vont étre alternativement constructives ou destructives. Selon la direction de
I'espace, on va donc avoir un flux important de photons X, ou au contraire un flux tres faible ; selon les directions,
ces variations forment le phénomene de diffraction X. Les radiations émises par des plans atomiques qui sont en
phase, vont engendrer un faisceau cohérent qui pourra étre détecté [Sko97, Fae04].

On utilise un rayonnement électromagnétique en cuivre, dont la longueur d’onde est AKal = 1,542 A. La condition
pour que les radiations soient en phase s’exprime par la loi de Bragg :

n.A=2d.h.k.l. sin0 (1Iv.4)

Ou n est un nombre entier correspondant a 'ordre de la diffraction, A est la longueur d’onde du rayonnement utilisé
(A), d’ estla distance entre les plans réticulaires d'une méme famille désignée conventionnellement par les indices
de Miller h, k, a, I’ (A) et 0 est I'angle de diffraction ( °) [Dar07, Sko97 Fae04] .

Les positions des raies de diffraction dépendent des dimensions de la cellule élémentaire, tandis que les intensités
des raies dépendent du type d'atomes et de leur arrangement dans le cristal. Par conséquent, les distances
réticulaires d’(hkl’) et les intensités des raies (hkl’) correspondantes permettent d’identifier chaque substance ou
phase du mélange.

Goniométre

Spener

Module optique
primaire et secondaire

Figure IV.26 : Photo du Goniomeétre type X'Pert panalytical a systéme vertical MPD

» Spectres d’analyses DRX

Les diagrammes de Diffraction des Rayons X aux grands angles 26 allant de 2 a 80 °, de 'EPDM vierge, vieilli
sous contrainte de champ électrique a U = 10 kV, r = 5 pum et d=3 mm, et traité thermiquement pendant un temps
tr=100 heures sous une contrainte de température T°= 100 °C, ont été déterminés (figure IV.27). Les spectres
montrent la coexistence d’'une phase amorphe et d'une phase cristalline confirmant l'aspect semi-cristallin de
I'EPDM.

85



Chapitre IV Techniques des analyses chimiques

2500
—a— Vierge
2000 - —e— traité thermiguement
9 —a—vieilli électriqguement
o
— 1500 -
[%2]
Q0
L=
= 1000 -
n
c
)
c
— 500
0
0

Position 20 (°)

Figure IV.27 : Spectres de I'analyse DRX des échantillons d’'EPDM vierge, vieilli électriquement
et traité thermiquement

En termes de nombre de pics, les spectres DRX des trois échantillons d’EPDM (vierge, vieilli électriquement et
traité thermiquement) sont quasi-identiques. Nous retrouvons, sur chacun des spectres, un pic de diffraction
principal correspondant a une position 26, une distance basale (Dy,) et une intensité (Lob) respectives, témoignant
de la présence d’une phase cristalline importante dans ces plans. Cependant, sur le plan intensité, position et largeur
des pics mesurée a mi- amplitude, une différence notable est relevée entre ces derniers. Le tableau (IV.7) résume les
caractéristiques relatives a chacun des pics principaux des trois spectres.

Tableau IV.7 : Caractéristiques des pics principaux des spectres DRX des échantillons d’'EPDM

Echantillons Position | Intensité Distance basale | Largeur du pic Décalage
26(°) Lobs (cts) Db (°) a mi-amplitude (°) A26 (°)

vierge 29,38 1377 3,0382 0,308 0

Traité 29,62 2006 3,0427 0,186 0,236

thermiquement A droite

Vieilli 29,195 768 3,0564 0,443 0,192

électriquement A gauche

Par référence a la position angulaire 26=29,38 du pic principal relatif a I'échantillon d’"EPDM vierge, les
décalages angulaires du pic principal relatif a I’échantillon vieilli de A26=0,192° vers les petits angles, et du pic
principal relatif a I'échantillon traité thermiquement de A26=0,236° vers les grands angles, témoignent d’'une
déformation de la structure du matériau. De méme, les variations des intensités et des largeurs des pics traduisent
une différence des taux de cristallinité des trois cas d’échantillons analysés. Le pic relatif a I'état traité
thermiquement du matériau est plus étroit et plus intense, par rapport au pic de référence relatif a I'état vierge du
matériau. Le contraire caractérise le pic relatif a 1'état vieilli qui est plus large et moins intense (figure 1V.28).
L’analyse d’'image par tomographie, montre clairement cette déformation qui est illustrée sur la Figure (IV.29). Ces
constats peuvent s’expliquer aprés détermination des taux de cristallinités des trois différents échantillons analysés,
dressés dans le tableau (1V.8) ci-dessous.
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: Représentation des pics principaux des spectres d’analyse DRX des échantillons d’EPDM vierge,
vieilli électriquement et traité thermiquement

EPDM traité thermiquement \

EPDM vieilli électriquement, -~

Figure 1V.29 : Tomographie des spectres d’analyse DRX des échantillons d’EPDM vierge, vieilli électriquement et
traité thermiquement

La fraction massique d'unités structurales présentes dans la zone cristalline des polymeéres semi cristallin
définie le taux de cristallinité . donné par I'équation (IV.5), telle que :

= 2be (IV.5)
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Avec:
p : masse volumique du polymere en kg/m3
pa: masse volumique de la phase amorphe en kg/m3
pc : masse volumique de la phase cristalline en kg/m3

Le tableau (IV.8) résume les taux de cristallinité des trois différents échantillons analysés, calculés selon I'équation
(IV.5), moyennant le logiciel “X’Pert Highscore*.

Tableau IV.8 : Taux de cristallinité des différents échantillons analysés d’EPDM

Echantillon ’EPDM X (%)
Vierge 42,95
Traité thermiquement 61,89
Vieilli électriquement 37,85

Le comportement de 'EPDM sous une contrainte de champ électrique appliqué ou sous une contrainte
thermique de courte durée a T°=100 °C, trouve aussi son explication dans les résultats obtenus dans le tableau
(IV.8). Ces derniers montrent que le vieillissement électrique de 'EPDM induit une perte en taux de cristallinité, qui
se produit au profit de la phase amorphe, alors qu'un traitement thermique de courte durée (100 h) a une
température T°=100 °C renforce la phase cristalline au détriment de la phase amorphe qui est une zone du matériau
électriquement faible.

1V.3 Conclusion

Les analyses chimiques réalisées (FTIR, MEB, ATG/ATD et DRX) ont révélées des changements dans la
structure moléculaire de 'EPDM, qui peuvent étre corrélés aux résultats obtenus par 1'étude électrique présentée
dans le chapitre précédent.

Selon l'intensité de la contrainte de champ électrique appliquée, le vieillissement accéléré de 'EPDM a pour
effet de diminuer le pourcentage atomique de carbone, par la rupture des liaisons C-C et C-H, en faveur de la
formation des groupements C=0, et du détachement du groupement O-H, attribués a I'oxydation de ce matériau, qui
sont un signe de son vieillissement. Aussi, la formation de nouvelles liaisons chimiques C=C et groupement CH3
traduit une réaction de scissions de chaines moléculaires, impliquant une déformation de la structure moléculaire et
une fragilisation du matériau par le renforcement de la phase amorphe, qui est une zone électriquement faible ; ce
qui pourrait expliquer la formation des canaux d’arborescences et leurs formes, origine de la dégradation des
propriétés électrique du matériau. Aussi, le traitement thermique de courte durée a une température T=100 °C
auquel a été soumis I'échantillon, a permis de renforcer les doubles liaisons C=C et la phase cristalline du matériau,
expliquant 'amélioration de ses performances électriques.

Une corrélation peut ainsi étre établie entre les comportements électrique et chimique du matériau. Elle
relie la variation des grandeurs électriques (Q, Us, tgd et Cx) aux modifications morphologiques du matériau et
traduit la dégradation ou lI'amélioration des performances électriques de ce dernier. Ceci sera discuté plus
amplement dans le chapitre V qui suit.
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CHAPITREV

DISCUSION

Dans ce chapitre seront discutés les résultats des essais électriques et des analyses
chimiques présentés dans les deux chapitres précédents. L'objectif est de mettre en évidence
la corrélation qui existe entre les comportements électrique et chimique du matériau et
reliant la variation des grandeurs électriques aux modifications morphologiques du
matériau, permettant ainsi d’expliquer la dégradation de ce dernier.
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V.1 Introduction

Nous tentons dans ce chapitre de comprendre et d’interpréter le comportement de 'EPDM sous contrainte
électrique et/ou thermique, en s’appuyant sur les résultats des essais électriques et des analyses chimiques menés
dans les deux précédents chapitres. Il s’agit en particulier de la réponse de 'EPDM aux diverses contraintes
auxquelles il est exposé et I'analyse de la microstructure de ce matériau au cours de son vieillissement électrique,
compte tenu des changements macroscopiques résultants des modifications microscopiques.

V.2 Que se passe t-il a I'échelle microscopique ?

Lorsqu’un matériau est soumis aux contraintes de service qui peuvent étre de nature électrique, thermique,

mécanique, radiative ou autres, ses liaisons chimiques subissent I'effet de ces contraintes qui peuvent produire leur
scission.
Parce qu’elles possedent de faibles énergies de liaisons, la dissociation des liaisons secondaires, sous l'effet des
contraintes extérieures, est plus facile que celle des liaisons covalentes. Leur rupture n’aboutit pas a la scission des
chaines car ces liaisons sont dues a des forces physiques et sont a 'origine de la cohésion globale de la structure du
polymére. Leur dissociation permet un changement de la conformation du systéme et rend possible des
phénomenes de diffusion de différentes entités (atomes, molécules, segments de chaines...). Toutefois, la rupture
des liaisons covalentes conduit a la décomposition de la chaine macromoléculaire qui induit un changement
structural irréversible au sein du matériau [Ehr00] (voir annexe 4).

Le champ électrique appliqué au matériau induit, a 'échelle microscopique, une déformation des liaisons
physiques et/ou chimiques par étirement, distorsion ou changements de distance entre chaines voisines. Dans la
gamme de champs électriques inférieurs a 175 kV/mm, les chalnes macromoléculaires sont soumises a une
contrainte électrique faible et en conséquence de faibles amplitudes de la déformation sont observables. Par contre,
dans la gamme de champs électriques supérieurs, la microstructure peut étre tres sollicitée. Dans ces conditions, la
vitesse de déformation devient plus importante et les forces électromécaniques sont suffisantes et trés localisées ;
elles peuvent contribuer a la création de défauts dans la microstructure, qui constituent des zones faibles [Lah09].

L.A. Dissado et al [Dis95, Dis97], attribue essentiellement ces zones faibles a une accumulation de charges d’espace,
qui forment des siéges ou des champs locaux ont des valeurs plus élevées que le champ macroscopique appliqué.
Ceci explique le niveau élevé de déformation, a un niveau local, pour des champs plus faibles que le champ seuil
macroscopique.

Dans son modéle mécanique, S.N. Zhurkov [Zhu65, Zhu66, Zhu83] explique comment la contrainte
électrique appliquée au matériau entraine le réarrangement des chaines macromoléculaires ou leur rupture; la
rupture des chaines a lieu quand la contrainte agit sur les liaisons interatomiques fortes (liaisons covalentes). Ces
derniéres sont alors étirées et affaiblies et la densité de la région concernée diminue. La dimension de ces régions
définit ce qu'il appelle “un dilaton“, qui sont des sites précurseurs du processus de la rupture du matériau. Par
ailleurs, seul un réarrangement de chalnes a lieu si la contrainte agit uniquement sur les liaisons inter-chaines
secondaires (liaisons de Van der Waals). Dans ce cas, une variation de la conformation des chaines, pouvant se
manifester par un changement (augmentation ou diminution) de la densité locale du matériau, a lieu.

J.P. Crine [Cri90, Cri97] attribue a ces zones a faible densité, le pouvoir d’aboutir a la formation de
submicrocavités et générer des décharges partielles. Alors que L.A. Dissado, G. Mazzanti et G.C. Montanari [Dis95,
Dis97] les considerent comme des siéges d’accumulation des charges d’espace ou le champ électrique local est
augmenté. Ainsi, le processus de vieillissement est fortement lié, selon les différentes approches, a une variation de
la densité du matériau ou encore de son volume spécifique.

V.3 Que révélent les analyses chimiques ?

Les analyses chimiques réalisées (MEB, FTIR, ATG/ATD et DRX) ont révélées des changements importants dans
la structure moléculaire de 'EPDM.

» L’analyse morphologique MEB a montré trois formes principales d'arborescences électriques ouvertes,
générées dans I'EPDM: branche, buisson -branche et buisson (figure V1.4).
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La couleur noiratre, de la surface interne des canaux d’arborescences, implique une sévére carbonisation, mettant
en évidence un effet thermique important, consécutif a 'occurrence des décharges partielles intenses a I'intérieur de
ces canaux (figure IV.8 c et d).

L'observation au MEB des lamelles d'échantillons d'EPDM dégradés nous a permis de remarquer que le contact de
plusieurs filaments avec I'électrode basse tension ne provoque pas automatiquement la perforation de I'éprouvette.
Celle-ci a lieu lorsqu'un canal de retour, prenant naissance a partir de I'électrode basse tension se dirigeant vers
'électrode haute tension, aura atteint une dimension convenable en diameétre (< 5 um) et en longueur et aura
progressé jusqu'a interagir avec les canaux proches de 1'électrode haute tension (figure IV.5).

» L’analyse FTIR a mis en évidence la vibration et la déformation de certaines liaisons chimiques du mélange
d’EPDM. A faible champ électrique, elle a révélé la rupture des liaisons C-H des groupements éthylénes (figure
IV.14), expliquée par le renforcement des doubles liaisons C=C et C=0 des carbonyles (figure IV.15 et 16
respectivement). Ceci signifierait, un dégagement gazeux de H; qui resterait piégé dans les canaux d’arborescence.

Un renforcement des liaisons C-H et la formation des groupements libres CHz des méthyles est révélé par la
FTIR, a champ électrique fort a modéré (voir figures 1IV.17 et 18), qui laisserait supposer la rupture des liaisons C-C
entre les groupements éthyléne, propylene et diene, synonyme d'une scission de la chaine moléculaire, ce qui
pourrait expliquer la formation des canaux d’arborescence et la progression du défaut.

La forte diminution du taux de propyléne dans la composition du matériau dégradé, dans le cas d'un
vieillissement a fort champ électrique (figure 1V.21), est synonyme d’un détachement des groupements propylénes
de la chaine moléculaire de 'EPDM vieilli électriquement, et qui se traduit par une rupture de liaison C-C entre
éthylene et propyléne d'un coté et propyléne et diéne de I'autre, donc une scission de la chaine moléculaire du
matériau et la formation systématique des groupements méthyles CHsz. Ce qui vient étayer I'hypothése dressée
précédemment émanant de I'analyse des spectres infrarouge a fort champ électrique appliquée. Ceci traduit une
modification de la structure, donc des propriétés chimiques du matériau, suite au vieillissement électrique subi.
Alors qu’a tres faible champ électrique, un renforcement de ce taux est enregistrée, ce qui pourrait expliquer
I'amélioration des propriétés électriques du matériau (tgd, Cx, Us et Q) dans cet intervalle.

» La micro-analyse : La nette diminution du taux de carbone dans le mélange d’EPDM dégradés, révélée par
la microanalyse (tableau 1V.6), vient, également, renforcer les résultats obtenus par les analyses infrarouges et
étayer I'hypothése émise, relative a la scission des chaines moléculaires opérées suite a la rupture des liaisons C-C.
A cela s’ajoute les résultats des observations au microscope électronique a balayage, révélant un dépot important de
carbone sur la surface interne des canaux d’arborescences, mettant en évidence une sévere carbonisation, produite
suite a 'occurrence des décharges partielles a I'intérieur de ces canaux, qui sont a I'origine de ces ruptures.

A faible champ, I'augmentation du taux d’oxygene, dans le mélange d’EPDM, explique la formation des
groupements carbonyles C=0, mettant en évidence l'oxydation du matériau. Alors que la diminution du taux
d’oxygene dans le mélange d’EPDM, a fort champ, expliqué par le détachement des groupements O-H, laisse
supposer la libération de I'’hydrogene et par la, la formation du gaz H, occlus dans les canaux d’arborescence. La
présence de ce gaz intensifierait les décharges partielles dans les canaux d’arborescence, ce qui les ferait progresser
plus rapidement sous un fort champ.

Selon l'intensité de la contrainte de champ électrique appliquée, la rupture des liaisons C-C et C-H se produit en
faveur de la formation des liaisons C=0, C=C ou CH3, qui impliqueraient des dégagements gazeux, des déformations
importantes dans la structure moléculaire de I'EPDM, et par 13, sa fragilisation. De plus, la diminution du taux de
carbone et le piégeage de 1'oxygene dans la structure de I'EPDM, stimulés par le champ électrique, confirment le
renforcement de 'opération de scission de chaine moléculaire et d’oxydation. Ces processus participent a l'initiation
et a la propagation de l'arborescence qui est un signe de vieillissement du matériau. Sous contrainte de champ
électrique appliquée, ces processus continuent jusqu'a la rupture diélectrique du matériau.

> Les analyses ATG/ATD ont montré une bonne tenue thermique du matériau EPDM (sain et dégradé),
s’étendant jusqu'a une température de traitement T¢= 310 °C.
Au dela de cette valeur, une perte de masse importante est enregistrée; celle-ci continue jusqu'a la rupture
thermique du matériau, qui se produit au voisinage de sa température de fusion Te= 459,5 °C. La formation des
doubles liaisons C=C révélées par l'analyse infrarouge, pourrait conférer au matériau dégradé une plus grande
résistance thermique sur la plage des grandes températures (>405 °C), puisque la différence de perte de masse
notée (3 %) entre I'échantillon sain et dégradé électriquement avantage ce dernier.

» L’analyse DRX: Le décalage angulaire, les déformations des liaisons moléculaires, la diminution des
intensités et I'élargissement des pics de diffraction, ainsi que la chute du taux de cristallinité de I'échantillon
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d’EPDM vieilli électriquement, par rapport a I’état vierge de ce matériau, révélés par I'analyse DRX, impliquent que
la structure moléculaire de 'EPDM est affectée par I'action du champ électrique appliquée.

La perte de cristallites pourrait étre produite par les forces résultant de l'interaction du champ électrique

alternatif avec des molécules polaires dans le polymére. Dans I'EPDM, les cristallites sont des zones fortement non-
polaires en raison de la symétrie du groupe éthyléne qui les compose en longues chaines [War90, Flo93, Kia85].
En revanche, les zones amorphes du polymere sont fortement polaires car elles contiennent les groupes éthyléne,
propyléne et diéne qui ne sont pas capables de cristalliser. En outre, les points de réticulation, qui sont des points
d'intersections chimiques entre les chalnes moléculaires se trouvant dans les régions amorphes, pourraient
également générer des dipoles électriques en raison des peroxydes organiques utilisés pour le durcissement [Ula96,
Flo93, Kia85]. L'interaction du champ alternatif avec les dipdles provoquerait une déformation oscillante des zones
amorphes et cristallines, soit, un déplacement mécanique des chaines moléculaires par des forces mécaniques
multiaxiales. Suite a cette mobilité des chaines, leur ordre spatial serrait brisé, conduisant a la destruction des
cristallites, c'est a dire a la formation d’'une nouvelle zone amorphe, donc a la diminution du taux de cristallinité du
matériau (figure V.1) [Sor07].

crystallite destroyed
a) crystallite b) (hew amarphous Zone)

Figure V.1 : (a) Crystallite de 'EPDM avant la destruction des cristallites en raison des effets électromécaniques. (b)
apreés destruction des cristallites par I'interaction du champ électrique avec des molécules polaires. Les carrés
représentent les points de réticulation et les cercles pleins, dipbles électriques [Sor07]

Ainsi, le renforcement de la phase amorphe fragilise le matériau. En effet, la structure de la phase cristalline
est plus compacte. La cohésion, favorisée par les liaisons de van der Waals, est plus grande dans les zones
cristallines, ce qui entraine une moindre réactivité (meilleure résistance chimique), comparée a celle des zones
amorphes. De plus, le passage de la phase cristalline a la phase amorphe s’accompagne d’'un changement de la
résistance électrique du matériau [Bas11], ce qui rend les zones amorphes faibles chimiquement et électriquement.

D’autre part, L'effet thermique qui accompagne la décharge a l'intérieur du canal d'arborescence, pourrait
conduire a une augmentation locale de la température, qui avoisinerait la température de fusion des zones
cristallines de 'EPDM (environ 310 °C révélée par I'analyse ATD), ce qui créerait une contrainte hydrostatique qui
pourrait perturber l'état d'équilibre dans la structure de I'EPDM, et provoquerait une augmentation du facteur de
pertes tg 6 [Now72, Esh57, Mur87].

V.4 Quels effets sur la cinétique et les formes de l'arborescence ?

L'initiation de l'arborescence est causée par un mécanisme d'injection et d'extraction de charges de I'électrode
active. Cette phase est caractérisée par la formation d'une arborescence a branche unique. Les décharges partielles
qui s'y produisent sont a l'origine de la corrosion, I'oxydation et la décomposition chimique de la surface interne du
canal, a la téte duquel prennent naissance de nouvelles microfissures qui pénétrent les zones amorphes
électriquement faibles, ce qui fait progresser 'arborescence.

La cinétique de propagation de l'arborescence est étroitement liée a la morphologie du matériau et a la
contrainte de champ électrique appliquée. En fonction de ces derniers parameétres, I'arborescence peut se propager
a grande vitesse, sous forme branche, ou lentement en forme buisson ou sous trois régimes de vitesse, un lent suivi
d'un rapide séparés par une breve stagnation, résultant la forme buisson-branche.

Ces différentes structures d'arborescences électriques évoluent selon différentes phases et processus de
propagation. La couleur noirdtre de la surface interne des canaux d’arborescences, révélée par l'analyse
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morphologique MEB, implique une sévére carbonisation, mettant en évidence un effet thermique important,
consécutif a I'occurrence des décharges partielles intenses a I'intérieur de ces canaux. Cela est expliqué par le dépot
des charges sur les parois des canaux d’arborescences rendant leur résistivité faible, ce qui confére aux cavités un
aspect conducteur. Ceci permet le report du potentiel de I'électrode haute tension a la pointe du filament, diminuant,
ainsi, la distance inter électrode. Cela a pour effet d’intensifier le champ local disponible et corrélativement, les
décharges partielles qui font progresser 'arborescence, d'ou une tension seuil affaiblie.

La progression du défaut intensifie davantage le champ local qui fait augmenter, de maniere analogue,
I'énergie de décharge, favorisant ainsi I'attaque électronique de la paroi interne de la cavité, d’'ou une faiblesse du
matériau suivant les mécanismes électronique, mécanique et thermique su-cités. Les porteurs de charge acquierent
une énergie cinétique suffisante pour bombarder la paroi frontale de la cavité, et I'effet thermique important qui
accompagne la décharge et les déformations induites par la contrainte du champ électrique provoquent la scission
des chaines moléculaires du matériau. Les dommages irréversibles font avancer le canal formant les branches de
I'arborescence.

De ces résultats, on peut voir clairement que le processus de croissance de l'arborescence électrique de
forme branche, buisson ou buisson -branche qui passent respectivement par un, deux ou trois régimes de
progression, est fonction de la valeur de la contrainte du champ appliquée au matériau; soit :

> A champ électrique modérée 0,423 MV/mm < Epa < 0,513 MV/mm, 'arborescence de forme buisson-
branche générée, passe par trois phases distinctes ;

a) La phase d’initiation caractérisée par l'injection et I'extraction de charges de 'électrode active pointe vers le
matériau polymere, résultant d'une premiéere et unique branche, initiant 1'arborescence électrique. Ce
phénomene fondamental dans le mécanisme d'initiation de l'arborescence, par émission de champ,
expliquerait 1'apparition de I'arborescence sans décharges partielles.

b) La phase de propagation ralentie, caractérisée par : (1) le report du potentiel de I'aiguille vers la pointe du
canal conducteur ; (2) l'ionisation des gaz conducteurs qui les remplissent provoquant ainsi des claquages
locaux, une intense injection et une extraction de charges produite localement, de la cavité conductrice vers
le matériau isolant ; et (3) I'émergence de plusieurs canaux se propageant lentement en arborescence dense
de forme buisson, d’oll une grande quantité de charge générée et par 13, la progression des canaux.

c) La phase de transition, manifestée par le rebondissement de la tension seuil d’apparition des décharges
partielles, correspondant a: (1) 'extinction momentanée des décharges partielles ; (2) la réduction de la
distance inter électrodes qui intensifie le champ a la téte de 'arborescence et par conséquent ravive
I'activité des décharges partielles; (3) I'énergie disponible élevée qui accéléere la propagation de
I'arborescence et acquiert une plus grande facilité a pénétrer I'isolation en forme branche en générant ainsi
une forme buisson-branche ; et (4) un claquage éminent a ce stade de la propagation.

> A champ électrique faible Enax< 0,342 MV/mm, ou a la phase de propagation ralentie (phase (b)), les charges
n’acquiérent pas une énergie suffisante afin de se faire un chemin ; ceci engendre une grande probabilité de décharges
aux alentours de la pointe, provoquant ainsi de nouveaux canaux, d'ou la forme buisson. Ainsi, le stade de transition
(phase (c)) n’aura pas lieu, d’'ol1 un régime a deux phases.

> Alors qu'a champ électrique fort Emax > 0,543 MV/mm, les charges acquiérent des énergies suffisamment
élevées des la phase (a), et le champ s’intensifiant a la téte de 'arborescence, suite a la réduction de la distance inter
électrodes, ravive encore plus l'activité des décharges partielles, et élévent davantage I'énergie disponible, ce qui
accélere la propagation de l'arborescence qui acquiert une plus grande facilité a pénétrer l'isolation d’oui 1a forme
branche a régime unique.

Nous pouvons alors considérer la valeur du champ maximum de 0,513 MV/mm comme étant la valeur caractéristique
d'un changement de régime pour la propagation de l'arborescence.

D’autres mécanismes peuvent devenir importants et s’ajouter a ce processus de propagation de
I'arborescence, a mesure que le champ électrique augmente. L’arborescence peut résulter d'un endommagement dii
a l'effet de la pression électrostatique [ROU94], et/ou sous l'action des décharges partielles; il en résulte un
échauffement thermique et la dégradation de l'isolant peut avoir lieu par évaporation locale du matériau, suite a
I'élévation locale de température par le bombardement des particules. Tous ces mécanismes concourent a la
progression plus rapide de I'arborescence, manifestée par une quantité de charge (courant de décharge) de plus en
plus forte jusqu’a la rupture diélectrique du matériau.
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Nos résultats sont en accord avec ceux de M. Sack et al. [Sac00], menés sur la résine époxy, qui attribue la
formation de nouveaux canaux a I'accumulation de dommage dans le matériau diélectrique et au champ électrique
local, la forme de I'arborescence a un champ critique E.=1,0.108 V.m'! et la progression du canal a une quantité
critique de I'énergie locale par unité de longueur du canal W. = 0,07 ].m'1 L'énergie seuil W, influe sur la vitesse de
propagation de l'arborescence. La diminution de W, résulte une accélération de la croissance de 1'arborescence, et
inversement.

Cependant, ces formes d'arborescences ne correspondent pas a l'intervalle de champ pour lequel ces formes
sont obtenues dans les travaux expérimentaux entrepris sur le polyéthylene par C. Laurent [Koo84, Lau84] et J.P. Crine
et al [Dav96]. Ceci montre l'importance du choix des conditions expérimentales et du matériau utilisé sur la forme que
va épouser l'arborescence, car on ne peut en aucun cas faire oublier les différences liées a la structure du matériau qui
se traduisent par des temps d'initiation, des vitesses de propagation et des taux de décharges différents.

V.5 Influence des paramétres opérationnels mis en jeu

Le champ électrique joue un réle important dans le mécanisme d'initiation et de propagation de
I'arborescence. Plus la tension est élevée, la distance inter électrodes réduite et le rayon de courbure de la pointe de
I'électrode haute tension faible, plus I'arborescence devient moins touffue en passant d'une forme buisson, a buisson-
branche a branche ; celle-ci acquiert une plus grande facilité a pénétrer l'isolation et conduit par conséquent a des
temps de rupture plus court (figure IIL.5).

La contrainte de tension constitue le facteur d'influence prépondérant dans le développement des arborescences,
aussi bien a l'initiation, qu’a la phase de propagation de I'arborescence (figure 111.1) ; elle détermine 1'amplitude du
champ électrique au bout du canal. Cette valeur du champ y impose la quantité d’énergie disponible qui conduit a
I’échelle microscopique a:

- La perte de cristallites produite par les forces résultant de l'interaction du champ électrique alternatif avec
des molécules polaires dans le polymere, se produit en faveur de la phase amorphe qui constitue les zones
électriquement faibles du matériau.

- Ces zones faibles peuvent, sous l'effet de I'énergie disponible, présenter des sieges pour 'accumulation des
charges (injection et extraction de charge), ou aboutir a la formation de submicrocavités ou seront générées
et animées des décharges partielles. L’effet thermique qui accompagne ces dernieres pourrait atteindre la
température de fusion des zones cristallines de I'EPDM, ce qui créerait une contrainte hydrostatique qui
pourrait perturber 1'état d'équilibre dans la structure de I'EPDM.

- Lacréation des déformations et des ruptures des liaisons chimiques conduisent, soit a la décomposition de la
chaine macromoléculaire résultant un changement structural irréversible au sein du matériau, ou a un
changement de la conformation du systéme qui rend possible les phénomeénes de diffusion des différentes
entités (atomes, molécules, segments de chaines ...).

- La déformation mécanique des chalnes macromoléculaires de Il'isolant (étirement, distorsion ou
changements de distance entre chalnes voisines) est induite par le champ électrique (effet des forces
électromécaniques ou pression électrostatique).

Ces mécanismes entrainent le réarrangement des chaines macromoléculaires ou leur rupture, synonyme de
la dégradation du matériau. L’évaluation du degré de dégradation du matériau est relative au temps d’initiation de
I'arborescence, a sa vitesse de propagation et par la méme a sa forme, lesquels sont directement liés aux mécanismes
de rupture dictés ci-dessus, gouvernés par la contrainte du champ électrique appliquée.

Le rayon de courbure de I'électrode pointe haute tension a une influence significative sur I'évolution de
I'arborescence, puisque l'intensité du champ électrique est amplifiée d’'un ordre supérieur a 1, a mesure que ce
premier devient petit, ce qui favorise 'injection/I'extraction de charge, intensifie les décharges partielles et accentue
les déformations et les ruptures des liaisons de chalnes moléculaires. Ceci favoriserait la naissance de la premiére
branche qui prendrait naissance a des temps d’initiation plus courts (figure I11.2).

La distance inter électrodes agit, de concert avec la tension appliquée, sur la valeur du champ électrique. Sa
diminution intensifie le champ dont l'effet devient prépondérant sur celui du rayon de courbure durant la phase de
propagation (figure II1.3), d’ou une propagation plus rapide de I'arborescence par les mémes mécanismes indiqués
ci-dessus.
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Tenant compte de la configuration pointe-plan adoptée et de l'allure des lignes de champ et des

équipotentielles associées tracées au moyen du logiciel COMSOL3.4 module AC/DC (figure V.2), ces résultats
indiqueraient que la phase d’initiation dépend plus de la forme des électrodes, alors que la phase de propagation est
liée a la valeur de la distance inter électrodes d et de la tension appliquée U. Nous pouvons alors dire que la phase
d'initiation est gouvernée par le champ maximum, donc par la valeur du rayon de courbure de la pointe r, alors que la
phase de propagation est gouvernée par le champ moyen (U/d).

{m) oo

HT
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Figure V.2 : Equipotentielles et lignes de champ dans 'EPDM a U=15 kV, r=8 um et d=3 mm [Com34]

V.6 Réponses électriques du matériau

Les essais électriques ont montré que plus la contrainte du champ électrique appliquée est élevée, plus la

tension seuil d’apparition des DP diminue, plus intenses sont les décharges partielles, plus importantes sont les
pertes diélectriques et plus faibles est la capacité du matériau. Cela pourrait s'expliquer par :

1-

Le champ électrique appliqué au matériau induit, a I'échelle microscopique, une déformation des liaisons
physiques et/ou chimiques. La mobilité des chaines brise leur ordre spatial, conduisant a la destruction des
cristallites, donc a la diminution du taux de cristallinité du matériau qui se produit au profit d'une zone
amorphe nouvellement formée. Ceci contribue a la création de défauts dans la microstructure, qui
constituent des zones faibles.

Ces zones faibles sont des sieges d’accumulation des charges d’espace ou le champ électrique local est
augmenté, ce qui aboutit a la rupture des liaisons fortes (covalentes), d’ou la formation de microcavités.

La scission des chalnes moléculaires serait accompagnée d’une opération d’oxydation du matériau par
piégeage des atomes d’oxygéne et d'un dégagement gazeux de H; qui resterait piégé dans les microcavités
(premiere branche). L'ionisation de ce gaz par le champ local intense y génére des décharges partielles
relatives a une tension seuil Usd’'initiation de I'arborescence.

Le report du champ électrique a la pointe du filament; si on suppose que la résistivité de ses parois est
faible, la tension disponible augmente et la distance inter électrodes diminue. Ceci revient a intensifier le
champ local au bout du canal d’arborescence.

Le champ électrique local élevé ravive davantage I'activité des décharges partielles, et I'énergie équivalente
induite fait progresser les canaux par les mémes mécanismes cités ci-dessus.

Le champ intense, a un niveau local, génére une plus grande quantité de décharges partielles pour des
champs plus faibles que le champ seuil macroscopique. D’oll un niveau seuil d’apparition des DP affaibli.

Les micro-canaux conducteurs, constituant I'arborescence, réduisent le volume isolant, a mesure que leurs
tailles augmentent, d’oul une capacité Cx du matériau affaiblie.
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8- De plus, sous 'action des décharges partielles, se produit le mécanisme thermique, ou la dégradation de
I'isolant peut avoir lieu par fusion et évaporation locale du matériau, suite a 1'élévation locale de
température. Ceci créerait une contrainte hydrostatique qui pourrait perturber I'état d'équilibre dans la
structure de I'EPDM et provoquerait une augmentation du facteur de pertes tg6.

9- Ce processus continue en impliquant une quantité de charge plus grande, correspondant a une tension seuil
de leur apparition plus petite, une capacité du matériau plus faible et un facteur de pertes plus important, a
mesure que I'arborescence évolue, jusqu’a ce que le claquage advienne.

La phase de ralentissement de la croissance de la quantité de charge Q, correspondant a un rebondissement de
la tension seuil d’apparition des DP, correspond a une phase d'extinction de quelques décharges partielles,
observée dans le cas des arborescences buisson-branche. A cette phase se produit la transition de la forme buisson
a la forme branche, donnant lieu a la forme buisson-branche. La tension seuil d’apparition des décharges partielles
varie en fonction de la pression a I'intérieur de la cavité d’arborescence, en réponse a la loi de Paschen [May95].

Trois raisons peuvent étre évoquées pour expliquer cette extinction des décharges, qui n'est généralement que
partielle.

1- La montée en pression provoquée par les gaz de décomposition du polymeére. Cependant, la nature du
polymere, du gaz occlue et de son humidité doivent étre prises en considération [May95].

2-  Les charges piégées ou déposées sur les parois de la cavité, diminuent la résistivité de cette derniére et
réduisent la contrainte de champ qui y agit.

3- L'interaction des champs électriques dans les ramifications lorsqu'une arborescence se développe en
plusieurs branches; le gradient du champ peut étre réduit par les effets mutuels des branches les unes par
rapport aux autres.

V.7 Effet du traitement thermique

Les essais électriques ont révélé une amélioration considérable des propriétés diélectriques de 'EPDM traité
thermiquement a une température T°=100 °C pendant un temps t=100 heures. Cette amélioration se traduit par
des temps d’initiation et de propagation de I'arborescence plus longs, relativement au cas sans traitement, induisant
des temps de claquage augmentés d’'un ordre de 1,6 fois. Pour un temps de vieillissement électrique tg et une
contrainte de champ électrique appliquée E donnés, I'intensité des décharges partielles sera réduite, leur tension
seuil d’apparition améliorée, le facteur de pertes diminué et la capacité du matériau augmenté. Le thermo-
traitement de courte durée (tr=100 h et T°=100 °C) pourrait avoir produit :

1- Le dégazage de I’échantillon d’EPDM qui atténuerait I'intensité des décharges partielles.

2- L'activation de l'agent de réticulation résiduel résultant de l'augmentation de la température. Cette
opération renforcerait les doubles liaisons fortes C=C et C=0, révélées par I'analyse IR, qui sont des liaisons
sans libre rotation et possédant des énergies de liaisons élevées (528 et 640 k] /mol resp.).

3- Laperte de plastifiant qui présente une rigidité diélectrique faible.

4- L'augmentation de la température qui a induit un réarrangement des chalnes moléculaires de la zone
amorphe de 'EPDM, conduisant a la cristallisation de cette région et a 'amélioration des points de faibles
structures du matériau. Ceci est traduit par 'augmentation du taux de cristallinité, révélé par 'analyse DRX,
et la texture plus réguliére de I'échantillon d’EPDM traité, révélée par 'analyse morphologique MEB.

V.8 Conclusion

Il ressort de cette analyse que 1'évolution des arborescences électriques peut étre scindée en trois phases
principales : la phase d'initiation, la phase de propagation et la phase d’avalanche et de claquage. Ces trois phases
relevent de différents processus répétés d'injection et d'extraction de charges, de destruction des zones cristallines
par un mécanisme électromécanique, de la scission des chalnes moléculaires par injection d'électrons a haute
énergie, d'oxydation par les radicaux libres formés, et de la formation de cavités par 'effet répété des décharges
partielles sous la contrainte de champ électrique appliquée.
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L’évolution de I'arborescence implique le vieillissement de 'EPDM qui se traduit, a I’échelle macroscopique,
par la dégradation de ses propriétés électriques ; soit une intensification des décharges partielles et une diminution
de la tension seuil de leur apparition, une augmentation du facteur de perte et un affaiblissement de la capacité du
matériau. Ce processus continue jusqu'a la rupture diélectrique du matériau. Toutefois, un traitement thermique de
courte durée (tr=100 heures a T°=100 °C) a permis d’améliorer considérablement ces propriétés.

Il existe donc une corrélation entre les comportements électrique et chimique du matériau, reliant la
variation des grandeurs électriques et physiques (E, Q, Us, tg6, Cx et ¢), aux modifications morphologiques du
matériau, traduisant la dégradation de ce dernier.

Cette corrélation est consolidée par l'organigramme de la figure V.3, résumant le processus de dégradation du
matériau par le phénoméne de I'arborescence électrique.

Matériau soumis a une contrainte de champ électrique

Existence de défaut a I’échelle microscopique
v
Concentration et amplification locale du champ
I
Energie disponible suffisante
h 4
Bombardement électronique/Injection de charges
I

Intensification du champ local/mécanisme électromécanique

v

Destruction des cristallites
T

Renforcement de la phase amorphe

v

Rupture des liaisons chimiques et scission de chaines moléculaires

y

Formation de microcavité et Dégagement gazeux

A

Détérioration par décharge partielle

v

Evolution de la cavité vers un canal d’arborescence (de longueur ¢)
T
Canal conducteur
A 4
Report du potentiel électrique a I’extrémité du canal
I
Distance interélectrode d réduite

Non

Rupture diélectrique

Figure V.3 : Organigramme résumant le processus de dégradation du matériau par le phénomeéne de I'arborescence
électrique
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Conclusion générale

Il ressort de cette étude que l'évolution des arborescences électriques peut étre scindée en trois phases
principales : la phase d'incubation ou d'initiation, la phase de propagation et la phase d’avalanche et de claquage.

Nous avons montré que, plus le champ électrique appliqué est intense plus la cinétique de I'arborescence est
accélérée. L’évolution de l'arborescence implique le vieillissement de I'EPDM qui se traduit, a I'échelle
macroscopique, par la dégradation de ses propriétés électriques ; soit une intensification des décharges partielle et
une diminution de la tension seuil de leur apparition, une augmentation du facteur de perte et un affaiblissement de
la capacité du matériau. Et a mesure que le champ devienne intense (effet combiné du niveau de tension et de la
géométrie des électrodes (distance inter électrodes et rayon de courbure de Il'électrode active pointe)),
I'arborescence devient moins touffue en passant d'une forme buisson, a buisson-branche, a branche; I'arborescence
acquiert une plus grande facilité a pénétrer l'isolation réduisant ainsi les temps de rupture.

A chaque forme d'arborescence correspond une allure distincte de 1'évolution dans le temps de la quantité de
charge, du niveau seuil d’apparition des décharges partielles et du courant de décharge associés. Les formes
branche, buisson et buisson-branche sont respectivement caractérisées par un, deux et trois régimes d'évolution,
qui sont directement liées a la valeur du champ appliqué au matériau. Dans le cas de 'EPDM, la valeur du champ
maximum Enax= 0,513 MV/mm est considérée comme étant la valeur caractéristique d'un changement de régime de
propagation de l'arborescence, impliquant la transition de la forme buisson a la forme branche, résultant la forme
buisson-branche.

Cette transition se manifeste par 'extinction de quelques décharges partielles donnant lieu a un ralentissement de la
croissance de la quantité de charge Q, correspondant a un rebondissement de la tension seuil d’apparition des DP.
Cette derniere serait liée a la pression a l'intérieur des canaux en relation avec la loi de Paschen.

La dégradation de 'EPDM, qui est directement lié aux régimes d’évolution de l'arborescence, relévent de
différents processus répétés, qui ont lieu a I'échelle microscopique. Ces processus de dégradation, sous la contrainte
du champ électrique, ont pour origine la formation de microcavités dues a la préexistence de défauts
microscopiques ou naissent des contraintes électriques et mécaniques locales. A cette échelle se produit :

- l'injection etl'extraction de charges,

- la destruction des zones cristallines par un mécanisme électromécanique, en faveur d'un renforcement de
la phase amorphe qui constitue une zone chimiquement et électriquement faible,

- la scission des chalnes moléculaires par injection d'électrons a haute énergie, résultat de ruptures de
liaisons C-C et C-H,

- l'oxydation par les radicaux libres formés,

- la formation de cavités par 'effet répété des décharges partielles produites dans le gaz d’hydrogéne libéré
suite a la scission des chaines moléculaires,

- la diminution de la masse moléculaire des chaines de polymére qui a lieu suite a I'effet thermique consécutif
al'occurrence des décharges partielles intenses.

Nous avons également montré que les processus de dégradation impliquent des modifications de nature
physique et chimique avec des conséquences sur les propriétés électriques locales. Ces phénomeénes vont se
cumuler dans le temps pour donner lieu a la premiére branche de l'arborescence, formant une zone plus conductrice
susceptible de concentrer la contrainte en champ. Au fur et a mesure de l'augmentation de la taille du défaut
(arborescence), I'énergie d'impact disponible localement croit et I'effet s'accélere. Ce processus continue jusqu'a la
rupture diélectrique du matériau.

Toutefois, un traitement thermique de courte durée (tr=100 heures a T°=100 °C) permet d’améliorer
considérablement les propriétés diélectrique de 'EPDM, que nous pourrions attribuer a une opération de dégazage
qui atténuerait l'intensité des décharges partielles, a une activation de 1'agent de réticulation résiduel résultant de
I'augmentation de la température qui renforcerait les doubles liaisons fortes C=C et C=0, a une perte de plastifiant
qui présente une rigidité diélectrique faible et/ou a un réarrangement des chaines moléculaires de la zone amorphe
de I'EPDM, conduisant a la cristallisation de cette région et a 'amélioration des points de faibles structures du
matériau.

Il existe une corrélation étroite entre le comportement électrique et chimique du matériau, liant la variation des
grandeurs électriques et physiques (E, Q, Us, tg§, Cx et ¢) aux modifications morphologiques du matériau, traduisant
la dégradation de ce dernier. L’exploitation de ce résultat nous permet, a tout moment, de connaitre le stade
d'évolution de l'arborescence, connaissant une des grandeurs électriques mesurée ; soit la quantité de charge Q,
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respectivement le courant de décharge Ig, la tension seuil d’apparition des décharges partielles Us, le facteur de
perte tgd ou la capacité du matériau Cy, ce qui reviendrait a faire une appréciation sur I'état de l'isolation.

En perspective et pour une meilleure maitrise du phénomene d’arborescence dans 'EPDM, I'étude de l'effet
d’autres contraintes (mécanique, humidité, environnement chimique ...) permettrait de progresser encore plus dans
la compréhension du mécanisme de dégradation de 'EPDM et en particulier des arborescences sous contraintes
combinées ainsi que dans la détermination de la durée de vie du matériau.
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Annexes

Annexe 1 : Caractéristiques de I'Oscillateur d’étalonnage PET 2 [Dt]

Batterie 48V /60V

Charge apparente 5;25;50;250pC

Fréquence de suite des impulsions 100 Hz

Durée de montée des impulsions 50 ns

Capacité de couplage 5pC/12pF 25pC /58 pF 50pC /250 pF

Annexe 2 : Grandeurs caractéristiques mesurées par l'unité MTE3

Charge apparente
La charge apparente est définie par intégration électronique dans I'amplificateur intégrateur ; elle est conduite
comme grandeur proportionnelle a la tension, vers I'étage d’évaluation.

Charge cumulative

L’interrupteur des valeurs seuil pour le retour de la tension de charge cumulative est réglé par le fabriquant de telle
maniére que 20 fois la charge apparente mesurable dans le domaine de mesure réglé par modulation maximale
puisse étre indiqué comme charge cumulative.

Courant moyen de décharge 14
La mesure de la charge cumulative };Q permet la détermination du courant moyen de décharge selon :

la=2Qx1/Tr (1)
Avec Tt ladurée de porte, et }.Q la charge cumulative.

La durée de porte peut étre mesurée a I'aide d'un compteur universel.

Dans le mode de service oo, la durée de porte correspond, a peu prés, a la durée périodique de la fréquence
déclencheuse, de telle facon que I'on puisse faire I'approximation : Tt = 1/f, s’il n’y a pas d’'impulsion de DP a
I'extérieur de I'intervalle de la durée de porte.

Annexe 3 : Les différents étages de la cellule de mesure MTE3

Amplificateur /intégrateur H232

Les impulsions de DP doivent étre classées et différenciées, comme « courte » impulsion rectangulaire équivalente
de 30 ns a 325 ns ou « long » impulsion rectangulaire équivalente de 300 ns a 3000 ns en fonction de la forme de
I'impulsion existante. En mode linéaire, si pour des impulsions longues, I'intensité varie tellement qu'une gamme de
mesure ne suffit pas, alors on peut passer a une évaluation logarithmique pour définir la charge apparente

La polarité des impulsions de DP peut étre évaluée en mode symétrique (bipolaire) ou asymétrique (unipolaire
négative ou positive)

On peut supprimer les signaux perturbateurs HF et stochastiques. Si ’éprouvette a le caractére du guide d’onde, on
pourra supprimer les réflexions qui peuvent fausser I'évaluation.

Etage d’évaluation H234
Au niveau de I'étage d’évaluation, on définit la charge apparente ou la charge cumulative qui peut étre indiquée par
I'instrument interne.

Etage de commande H233

L’étage de commande fixe le choix du mode de service, par commutation entre des mesures a répétition et des
mesures uniques déclenchées par le réseau ou par I'extérieur ; ceci par le temps de porte fixe ou variable. Les
modes de service, la position de phase et le temps de porte sont résumés dans le tableau (1).

Calibrateur interne H231

Le calibrateur interne produit des impulsions rectangulaires, avec I'aide desquelles peuvent étre simulées des
décharges partielles a charge définies pour des fins de calibrage.

116



Annexes

Tableau 1 : Mode de service (H233)

régulation de régulateur  de sortie de | applicati
Symbole | mode de service fréquence 9 position de| . pp
temps de porte signaux on
phase
°e% régle temps
3 E 2o . oo régle position
durée de porte d'arrét . | séri
1 o O BES ) de temps d'arrét | S€T1€ 50 HZ
|: % = S fixe Tt~ 20 ms fy (10...Ta...350) 0. I;600 d'impulsion
oo ™ (fréquence | S rectangulair
s @ E >
5 = de régle durée de|régle position |es (fréquent
) E I~ % durée de porte | courant) | porte de durée de|avec 50 L7
5 au choix (<0,2...Tr... >20) | porte courant)
a ms 0......360°
TN
o ‘o
o) . régle temps |régle  position | S€T1€
S i i 16...1200
3a 9 S ?izze'l? gelr/);)rte | | d'arrét de temps d'arrét | 4 impulsions A7
g T /Ny %1(10..T4...350)us | 0 ......360° rectangulair |
et (16 es
iy .fr..1200 |régle temps de|régle position | Symétrique
4 § durée de porte | HZ) porte de durée de | (fréquent 16...1200
I~ = au choix (<0,2...Tr... >20) | porte déclencheme | 3 Hz
£ ms 0.....360° nt)
impulsion régle position
de regle temps de|de durée de
Déclenché . déclenche s p . | impulsion de | tension
1){ L durée de porte porte porte  (ralenti| ,, .
5 extérieurement . ment déclencheme |de mise
. au choix (<0,2..Tr... >20) | vers t) . o
une fois 1...5...300 nt unique en circuit
Vi ms 100ps...Ty
t>= 3ps ..7,5Us
50 HZ
durée de porte entrée constam
3b Q) | Non déclenché " P (pos 3T)|sansinfluence |sansinfluence |pasdesignal | ment
ouverte tension
continue

Annexe 4
Tableau 2 Longueur et énergie de liaison entre atomes liés de facon covalente [EHR0O0]
e e [ —

i IJlI!"l'.il'.I-..'_IJ-.' 0.154 250
{en chaine)
C-C aromatique 0,140 402
C=C 0,135 427 Pas de libre rotation
C=C 0,120 528 Pas de libre rotation
C-H 0,109 370
C-0 0,143 295
C=0 0,122 624/640 Pas de libre rotation
C-N 0,147 42
C-Cl 0,177 280
C-F 0,131 460
N-H 0,102 349
a-0 0,166 374
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Annexe 5
Traitement statistique des résultats de mesure

Avant d’analyser nos résultats, nous avons vérifié, par la méthode graphique, si les mesures effectuées suivent une
distribution normale, conformément au théoreme de A. Liapounov [Pis80].

Nous présentons seulement ici, a titre d’exemple, la quantité de charge apparente Q mesurée a U=15 kV, d=3 mm,
r=8 um, tg= 40 mn et tr=0 h, pour vérifier la distribution.

e La premiére étape consiste a classer les intensités de décharge par ordre croissant et attribuer a

chaque niveau Gi [(i=1, ...., n), n étant le nombre de mesure égale a 20] la probabilité Pi donnée par la relation
suivante :
100.i
= 0
Pi=37% (2)

e La seconde étape consiste a porter les points expérimentaux sur une feuille Gausso-Arithmétique
(figure (1).

e Latroisieme étape consiste a déterminer 'intervalle de confiance a 95%.

La moyenne et I'écart type sont donnés par :

1
Qmoy = (;) ?:1 Q; (3)
0% = (-5). 211 (Qi—Qmoy)? @)
D’ou l'intervalle de confiance a 95% :
Qmin = Umoy — 0,470 (5) et Omin = 0,76.0 (6)
Qmax = Qmoy + 0,470 (6) et Omax = 1,46.0 (7)

e Laquatrieme étape consiste a tracer les droites U169, Usoy, et Ugag.

Finalement, nous vérifions que tous les points de mesures appartiennent a l'intervalle de confiance, donc la
distribution de nos points de mesure suit une loi normale.

Soit:
Qnoy=6,56 (pC)
Qmin=6,16 (pC)
Quax=6,99 (pC)
0=0,88 (p(C)
omin=0,67 (pC)
et omax=1,28 (pC)
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Résumé : Ce travail porte sur la caractérisation et la compréhension des phénoménes de dégradation de ’EPDM
(éthylene-propylene-diéne) dans un systéme d’électrodes pointe - plan, sous champ électrique et plus
particulierement sur la génération et la propagation de I’arborescence. Les essais de dégradation électrique
accélérée, sous champ alternatif 50 Hz, sont réalisés sur ce polymére pour générer les arborescences et suivre
leur propagation a travers leurs formes et leurs longueurs, la tension seuil d’apparition des décharges partielles
(PD), le niveau (amplitude) de ces DP ainsi que les courants associés. Des investigations a 1’échelle
microscopique du matériau dégradé sont réalisées grace a une série d’analyses chimiques (FTIR, MEB, ATG,
ATD et DRX). La microscopie électronique a balayage (MEB) et la spectroscopie infrarouge (IR) ont permis de
mettre en évidence les microstructures et les changements dans la morphologie du polymére endommagés. La
modification de la microstructure de ce matériau, par rupture de liaisons chimiques et des chaines moléculaires,
explique la formation de canaux d’arborescences et d'accompagnement des dégagements de gaz qui favorisent
I'apparition de décharges partielles et développent le défaut. Ce processus est lié a I'amplitude et au temps
d’application du champ électrique lequel régit les formes d’arborescences ; il dépend du diametre des canaux et
leur texture interne révélée par MEB.

Une corrélation étroite est mise en évidence entre les comportements électrique et chimique de ’EPDM ; celle-ci
relie la variation des grandeurs électriques et physiques aux modifications morphologiques, traduisant la
dégradation de ce matériau. Ainsi, il sera possible, a tout moment, de connaitre le stade d'évolution de
l'arborescence, par la mesure de 1’une des grandeurs électriques, ce qui reviendrait a faire une appréciation sur
I'état de l'isolation. L’effet d’un traitement thermique de courte durée sur les performances du matériau est
également étudié.

Mots clés : Isolation solide, EPDM, Arborescence, Décharges partielles, IR, MEB, ATG/ATD et DRX

Abstract: This work is aimed at the characterization and understanding of degradation phenomena of EPDM
(ethylene -propylene-diene) in a point —plane electrode system, submitted to an electric field and especially on
the initiation and propagation of the electrical treeing. Testing electrical accelerated degradation under
alternating field (50 Hz) are achieved on this polymer to initiate trees and follow their propagation through their
shapes and lengths, the threshold voltage of occurrence of partial discharge (PD), the level (amplitude) of DP
and associated currents. Investigations at the microscopic scale the gradient material are achieved using a series
of chemical analyze (FTIR, SEM, TGA, DTA and XRD). The scanning electron microscopy (SEM) and infrared
spectroscopy (IR) led to highlight the changes in microstructure and morphology of the polymer damaged. The
modification of the microstructure of this material by breaking chemical bonds and molecular chains, explains
the formation of trees and accompanying gassing that promote the appearance of partial discharges and develop
the default channels. This process is related to the amplitude and time of application of electric field which
governs the form of trees; it depends on the diameter of the channels and internal texture revealed by SEM. A
close correlation was found between the electrical and chemical behavior of EPDM,; it connects the variation of
the electrical and morphological changes to physical quantities, the resulting degradation of this material. Thus,
it will be possible, at any time to know the evolution of the tree stage by measuring one of the electrical
quantities, which would make an assessment of the condition of the insulation. The effect of heat treatment on
short-term performance of the material is also studied.

Keywords: solid insulating, EPDM, trees, Partial discharges, IR, SEM, TGA, DTA and XRD analyzes



