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Abstract
The aim of this thesis is to study the behavior of EPDM-coated insulators following their exposure to stresses to which

they are likely to be exposed in the Algerian desert. The samples studied were subjected to an artificial aging under
ultraviolet radiation at controlled temperature in order to simulate the real conditions of the site. Thermal aging has
also been applied to study the effect of prolonged exposure to high temperature. Characterization of aging was
performed at different structural scales. Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR) and thermogravimetric
analysis have been used to study the behavior of the material at the molecular scale. Differential scanning calorimetry
(DSC), scanning electron microscopy (SEM), and Energy Dispersive X-ray Spectroscopy (EDS) have defined material
transformations at the microstructural scale. The consequence of accelerated aging stresses on macroscopic properties
such as hydrophobicity, colorimetry, mechanical and electrical properties were highlighted. The multi-scale
characterization carried out in this study allowed us to define the degradation mechanisms that occur for each type of
accelerated aging applied in our work. The analysis of the correlation between the different properties of the material
has revealed strong couplings between some of them. To our knowledge, this approach has never been used in the field
of polymer housings for high voltage composite insulators. The second part of this work focuses on the assessment of
the aging of the polymer housings on the performance of the insulator. A field calculation was carried out based on a
simulation using the finite element method. In order to mitigate the effects of the degradation of the insulating
material, an optimization algorithm used as a design tool of the composite insulators has been proposed.

Keywords: Thermal aging, UV aging, EPDM, multi-scale characterization, composite insulator, finit elements
method, diagnostics.

Résumé

L’objectif de cette thése est d’étudier le comportement des isolateurs a revétement en EPDM suite a leur
exposition a des contraintes auxquelles ils sont susceptibles d’étre exposés dans le désert algérien. Les
échantillons étudiés ont été soumis a un vieillissement artificiel sous rayonnement ultraviolet a température
contrdlée afin de simuler les conditions réelles du site. Un vieillissement thermique a également été appliqué afin
d’étudier I’effet d’une exposition prolongée a une forte température. La caractérisation du vieillissement a été
effectuée a différente échelles structurales. La spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (FTIR) et
I’analyse thermogravimétrique ont permis d’étudier le comportement du matériau a 1’échelle moléculaire. La
calorimétrie différentielle a balayage (DSC), le microscope électronique a balayage (MEB) ainsi que la
Spectroscopie a rayons X a dispersion d'énergie (EDS) ont défini les transformations du matériau a 1’échelle
microstructurale. Les conséquences des contraintes de vieillissement accéléré sur des propriétés macroscopiques
telles que I’hydrophobicité, la colorimétrie, les propriétés mécaniques et électriques ont été mises en évidence.
La caractérisation multi-échelles réalisée dans cette étude a permis de définir les mécanismes de degradation
ayant lieu pour chaque type de contraintes faisant ’objet de notre travail. L’analyse de la corrélation entre les
différentes propriétés du matériau a laissé apparaitre de forts couplages entre certaines d’entre elles. A notre
connaissance, cette approche n'a jamais été utilisée dans le domaine des revétements polymeéres des isolateurs
composite a haute tension. La deuxiéme partie de ce travail porte sur 1’évaluation de I’effet du vieillissement du
revétement de I’isolateur sur les performances de ce dernier. Un calcul de champ a été effectué sur la base d’une
simulation faisant appel a la méthode des éléments finis. Afin d’atténuer les effets de la dégradation du matériau
isolant, un algorithme d’optimisation utilis¢ comme outil d’aide a la conception des isolateurs composites a été
propose.

Mots-Clés : Vieillissement thermique, Vieillissement UV, EPDM, caractérisation multi-échelles, isolateur composite,
méthode des éléments finis, diagnostics.



Table des Matieres

RESUME
LISTE DE FIGURES
LISTE DES TABLEAUX

INTRODUCTION GENERALE ........ooooiiititceetete et eee et es st s st tssss s sesens s sssas e 13
[. ETAT DE L’ART SUR LE VIEILLISSEMENT DES ISOLATEURS COMPOSITES
A REVETEMENT EN POLYMERE........cciiiiiiiiiii e 16
L. L. INEFOTUCTION ..t b bbbttt b bbbttt et et b et b b 17
1.2. Construction des isolateurs composites a haute tENSION...........ccccoveiiiieie i e 17
1.3. Mécanismes de vieillissement du matériau iSOIANT .............ccooeiiiiiieiiieisee e 18
1.3.1. VieillisSEMENT PRYSIGUE ....c.viivieiiiieciee ettt e be e e re e 19
1.3.2. VieillisSEMENT ChIMIQUE .......oiuiiii et re e 19

I.4. Mécanismes de vieillissement des iSOIateurs COMPOSITES .........covvveirieririie e 21
1.4.1. VieillisSement DIOIOGIGUE........cciiiiiiiieieiee bbb e 22
1.4.2. VieilliSSEMENT CRIMIGUE ..ot 23
1.4.3. VIeillisSemMENt EIECIIIQUE .......c.viviiiiieeee e 24
1.4.4. VieilliSSEMENT MECANIGUE ...ocuveviiieiiieiie et etiesie ettt te et et te et et e e e st e st e e sbesbeebsebesbe e s e sbesaeesresreenes 25

1.5. Méthodes de suivi du vieillissement des isolateurs COMPOSITES.........cceeveieeiieiecicie e 25
1.6. Méthodes de vieillissement des isolateurs COMPOSITES. .......ccviiieiiiiiiie e e 26
1.6.1. VIeilliSSEMENt NATUEL.........ooviiiiiiiiiiee e 27
1.6.2. Vieillissement artifiCiel ... e 27

1.7 CONCIUSTON. ...ttt bbbttt b bbbt bbb e et e bt e bttt nb et e 29
II. MATERIAU ET TECHNIQUES EXPERIMENTALES ......cccccoooviviieieeeeee e 31
I1.1. Matériau de 1’étude et PréParation ............cueieiriiiiriieiee et sbe e e e b snneas 32
[1.1.1. Présentation du MEatEIIAU ...........coviviiieriitii ettt 32
11.1.2. Préparation des EChantilloNns ..o e 34

[1.2. Conditions de VieilliSSEMENt aCCEIETE ............cviiiiiii s 34
11.2.1. Vieillissement thermique aCCEIEIE ..o e 34
11.2.2. Vieillissement photochimigque aCCEIEIE ... 35

I1.3. Techniques de caractérisation multi-échelles du vieilliSsSement ... 35
[1.3.1. EChelle MOIECUIAITE. ........coiiiiiieiiee e 36

11.3.2. EChEllE MUCTOSIIUCTUIAIE ....cooieeeieeeee ettt ettt e e e e e et r et e e s s e s rteeeeessesbereeereeeesrans 38



11.3.3. EChelle MACrOSCOPICUE .......oivveiiiieciie ettt ettt s re e be s srenreenes 40

[1.3.4. ANAIYSE BIECTIIGUE.......cuieiiieiietie bbbttt 44

[1.4. ANalySe de 18 COMTEIALION ........coiiiiiiitiieiee et 46
[1.4.1. Coefficient de COTEIALION .........ccuiiiiiiiii e 47
11.4.2. Test de SIGNIFICALIVITE ........cviiiiiiee ettt nes 48
11.4.3. ANAIYSE QrapPhiQUE .....ooiuieeiece e et esa e s e e et e e ste e ste e sneesneesneeanneas 48

F1.5. CONCIUSION ...kt s e r ettt b nnenn e 49
III. CARACTERISATION MULTI-ECHELLE DU VIEILLISSEMENT THERMIQUE
| ) D I X0 o I L ST URPR 50
1.1, EChelle MOIECUIRITE .......cvouiiiiicc e 51
I11.1.1. Spectroscopie infrarouge a transformeée de FOUNIEN ... iviieie i 51
II1.1.2. L’analyse thermogravimetriQUE............cooeiiriiieieiiisi st 53
[11.2. EChelle MICTOSTIUCTUIAIE .......couiiiiiiteseete bbb 54
[11.2.1. La calorimétrie différentielle & balayage (DSC).......cooeiriiiiiiiiiiieiseee e 55
[11.2.2. Microscope électronique a balayage (MEB) .........coccoiiiiiiiiiiiii e 56
111.2.3. Spectroscopie a rayons X a dispersion d'8Nergie........ccccveveieeieiececie e 57
1.3, ECHElle MACTOSCOPIGUE ... .ecuvieieeieeiieesiee sttt eteeste e steeste e st e st e s beesbeebeesbeesreesaeeeneeaseeeseeesteesreesnnesnneaneens 58
II1.3.1. L’analyse thermomécanique dynamique (DMA) ......coovviiiiriiiiiiiie e 58
11.3.2. ESSAIS MECANTGUES .....veiveietiiieeie st stee it steeteste e e teste et et e s ta et e sbessae st e s beesbesbeessebesreessestesneesresraenes 59
111.3.3. Analyse de 18 COIOMMEATIIE ........c.oiiriiieiee e 61
[11.3.4. ANAIYSE BIECTIITUE ....ecveeeietese bbbttt 62
[11.4. Evaluation de la corrélation entre les paramétres représentatifs du vieillissement ........................ 63
FTE.5. CONCIUSTON ...ttt b bbbt bttt ettt b b 66
IV. CARACTERISATION MULTI-ECHELLE DU VIEILLISSEMENT DE L’EPDM
SOUS RAYONNEMENT ULTRAVIOLET ......cciiiiiiieiieiee et 68
V.1, EChelle MOIECUIAITE .......c.oeuieiiiiecc bbb 69
IV.1.1. Spectroscopie infrarouge a transformeée de FOUNEN.........ccoviviiie i e 69
IV.1.2. L’analyse thermogravimeEtriqUe ...........ceecueeirieiiierieriesie ettt et sre e s snne s 70
IV.2. EChelle MICTOSIIUCIUIAIE. .......c.coviiieiiiecii e 71
IV.2.1. La calorimétrie différentielle & balayage (DSC) ......ccocereiiieiiniiisie e 71
IV.2.2. microscope électronique a balayage (MEB)..........ccoiiiiiiiiciis e 72
IV.2.3. Spectroscopie a rayons X & diSpersion d'€Nergi..........ccoveirerrenneinense e 73
V.3, EChelle MACIOSCOPITUE ... .cuiiiiiteitiiteie ettt bbbttt 74
IV.3.1. L’analyse thermomécanique dynamique (DMA) ........cccoireiiiiiriinernese e 74

IV.3.2. IMESUIE T T AUIELE ...t ettt e et e e e et e e e et e e e et e e ne e e e e eneens 74



1V.3.3. Evaluation de I'hydrophobiCite ...........cocviiiiiiiiiiiiiie ittt 75

IV.3.4. Analyse de 18 COIOTMELITE. .........oiiiiiieee e 76
IV.3.5. ANAIYSE BIECIIIQUE ...ttt 76
IV.4. Evaluation de la corrélation entre les paramétres représentatifs du vieillissement .............c..ccc.c.... 78
TV.5. CONCIUSTON. ...ttt ettt bt bt et e et e e bbb n e 80
V. EVALUATION DE LIMPACT DU VIEILLISSEMENT D’UN ISOLATEUR
COMPOSITE SUR LA DISTRIBUTION DU CHAMP ELECTRIQUE. ...........cccccvvnnneee. 82
VL INEFOUUCTION ..ottt b et r et e et nn e n s 83
V.2. Effets du vieillissement sur le revétement des isolateurs COMpPOSILES.........cccccvveveeieiienieieciie e 83
V.3. Modélisation par EIEMENTS FINIS.........ccvciiiiiice e e 84
V.3.1. Description de I’isolateur faisant 1’objet de la simulation ...........cccccveviiiiiieiiii e 84
V.3.2. Caracteristiques deS MAETTAUX .........uierierierieieieiise sttt 85
V.3.3. CoNAItIONS QUX HMITES ...ttt ettt b s 86
V.34 IMAITAGE ...t bbbttt 86
V.3.5. Configuration du module de rESOIULION ...........ccciuiiiiiiiiee e 86
V.4. Simulation et interprétations des rESUITALS ...........ccoueiiiiieiiiie i 87
V.4.1. Influence de la variation de la permittivité di¢lectrique du revétement de l’isolateur sur la
distribution du champ EIECIIIGUE ......ccvecveeie e e s re e 88
V.4.2. Influence de la variation de I’hydrophobicité du revétement de 1’isolateur sur la distribution du
CRAMP BIECTIIGUE. ...ttt b bbbttt b bbb e 98
V.5. Optimisation de la construction de 1’isolateur pour la minimisation de 1’effet de son vieillissement
.................................................................................................................................................................. 99
V6. CONCIUSION ...t bbbttt b bbb et b bbb e 102
CONCLUSION GENERALE ET PERSPECTIVES.......ccccomiminiisieseissiessneenns 103

REFERENCES BIBLIOGRAPHIQUES .......c.cccecsiitiiiieisicie et 107



Liste des Tableaux

Tableau 1: Matériaux isolants solides et leurs applications [21]........cccccveiieneinienensieneneeeens 18
Tableau 2: Composition de 'EPDM industriel utilisé dans cette etude ..........cccccevveevveveciieneennenn, 34
Tableau 3: Résumé du protocole de vieillissement thermigque.........ccccveeevieieeie e, 34
Tableau 4: Résumé du protocole de vieillissement photochimique ...........cccccoveveiieiecce e, 35
Tableau 5: Attribution des principales bandes caractéristiques de I'EPDM [4, 49, 80-83]........... 37

Tableau 6: Evolution de l'indice carbonylé (IC) en fonction de la température et de la durée du
VIETHIISSEMENT tNEIMIGUE ...t 52

Tableau 7: Résumé des résultats de mesure TGA & DTG pour un EPDM neuf et vieilli
ENEIMIGUEIMIENT. ...t bbbttt b et e et e bbb bt st e et e ne s 54

Tableau 8: Résume des résultats de mesure DSC pour un EPDM neuf et vieilli thermiquement .55

Tableau 9: Résumé des mesures EDS pour un EPDM vieilli @ 100°C .........cccovvievveve e, 57
Tableau 10: Résumé des mesures EDS pour un EPDM vieilli 8 140°C .......ccooovivevveve e, 57
Tableau 11: Récapitulatif des coefficients de corrélation de rang de Kendall pour un EPDM vieilli
Y 2 0 R OSSR SRSSRPRSSPR 64
Tableau 12: Récapitulatif des p-valeurs pour un EPDM vieilli @ 120°C .......cccccovvvviviviiniieienn, 64

Tableau 13: Résumé des resultats de mesure TGA & DTG pour les échantillons vieillis sous
rayonnNEMENT UITAVIOIET. ..ot 71

Tableau 14: Résumé des résultats de mesure DSC pour un EPDM neuf et vieilli sous
raYONNEMENT UITAVIOIET. ........oiviiieciccie et e e et e e e ae e e sre s 72

Tableau 15: Résumé des mesures EDS pour un EPDM vieilli sous rayonnement ultraviolet....... 73

Tableau 16: Récapitulatif des coefficients de corrélation de rang de Kendall pour un EPDM vieilli
SOUS rayonNeMENt UITFAVIOIEL..........coiiiiii ettt 78

Tableau 17: Récapitulatif des p-valeurs pour un EPDM vieilli sous rayonnement ultraviolet......78

Tableau 18: Caractéristiques des composants de 1’isolateur composite faisant I’objet de cette

BEUDE ..ot E Rt R e n et n e 86
Tableau 19: Caracteristiques du revétement avant et apres vieillissement ..o, 100
Tableau 20: Intervalles de variation des parameétres d’optimiSation..........ccccceevveveiieieeieiiennnnn 100

Tableau 21: Parameétres d’optimisation utilisés pour la minimisation de Fa .....c.ccccvviviiiiinnnnnen. 102



Liste des Figures

Figure 1: ISOlateur COMPOSITE. .....oiuieiieieieie ettt bbbt 17
Figure 2: Facteurs impliqués dans le vieillissement des isolateurs COMpoSites. .........cccccvevervennenn 21
Figure 3: Processus de vieillissement des isolateurs composites [32]. .....cccccvvvvevveveiiieieevie e 22
Figure 4: Isolateur attaqué par des champignons a gauche et le Lichen a droite [33]. ................. 23
Figure 5: Processus de vieillissement des surfaces composites [38]........cccccvveviiviienieiiieiie e, 24
Figure 6: Méthodes de caractérisation du vieillissement [32]..........cccvveiieiieiiieii e 26
Figure 7: Comparaison du spectre de rayonnement artificiel par lampe fluorescentes UVA et celui
du rayonnement SOIAITE [BL]. ....c.oiuiiiiiiiii e bbb 28
Figure 8: Structure chimique du monomere d'EPDM de type ENB [72].....ccccocevviiiinniiiiieinnn 32
Figure 9: Représentation graphique d'un systeme ATR a réflexion multiple. ..........cccccooirennen 37
Figure 10: Analyse thermogravimeétrique SOUS air et SOUS AZOTE...........ceveeveieereerieseeseeriesee e 38
Figure 11: Montage d’un appareillage d’analyse calorimétrique différentielle [85]. ........ccvveneen. 39

Figure 12: Transitions d'un polymere déterminées par DSC. Tg, transition vitreuse ; Tc,
cristallisation ; Ty, TUSION [78]. . .vieiiiiiiiiie e 39

Figure 13: Représentation de D’interaction entre un faisceau d’électrons et la surface d’un
ECNANTITTON [BB].... ettt bbbttt sttt b e b b 40

Figure 14: Dimensions en millimétres des haltéres soumises aux essais mécaniques de traction. 41

Figure 15: Niveaux d’hydrophobicité classifiés par la méthode HC [89]......cccoovviriiiiiiinienn, 42
Figure 16: Calcul de I’angle de contact sur la surface d’un isolateur. .........cccoeveeiiveeiiieniiieecnnnn. 42
Figure 17: Espace orthonormé CIE-L*A*D™* [91]......cccooiieiiiieieeee e 43
Figure 18: Schéma électrique du pont de SChEriNg. .......cccciiieiieiicie e 44
Figure 19: Electrodes circulaires avec anneau de garde...........ccceeveeiiiieiieiiieesec s 45
Figure 20: Circuit de mesure de la résistance VOIUMIQUE. ..........ccoeoiririiiiinineesee e 46
Figure 21: Circuit de mesure de la résistance SUrfaCiqUE. ...........ccoeirereiieineneese s 46
Figure 22: Types de liaisons entre deux variables [95]. ..o 47
Figure 23: Evolution du spectre FTIR de I’EPDM lors de son vieillissement thermique a 100°C.
........................................................................................................................................................ 51
Figure 24: Evolution du spectre FTIR de I’EPDM lors de son vieillissement thermique a 120°C.
........................................................................................................................................................ 51



Figure 26: Thermo-grammes TGA et DTG d'un échantillon neuf..............ccocooeiiiiineiiinine 53
Figure 27: (A) Thermo-gramme TGA,; (B) Thermo-gramme DTG d’échantillons neufs et vieillis

LR T=T 0 Lo U T=T o T | OSSP 53
Figure 28: Thermogramme DSC du premier cycle d'échauffement d'un échantillon neuf............. 55
Figure 29: Evolution de la microstructure de surface d’un EPDM vieilli a 100°C...............cc...... 56
Figure 30: évolution de la microstructure de surface d’'un EPDM vieilli a 140°C. ........c.ccocveneene. 56

Figure 31: Tracé du facteur d’amortissement en fonction de la température pour un EPDM vieilli
Y 0 OSSR 58

Figure 32: Tracé du facteur d’amortissement en fonction de la température pour un EPDM vieilli
B L20°C . e — bbb R R bbbt Rt Rt Rt e Rt et et b be b e be et neeneas 59

Figure 33: Tracé du facteur d’amortissement en fonction de la température pour un EPDM vieilli
Y 2 R USSR 59

Figure 34: Evolution de Il'allongement a la rupture en fonction du temps pour un EPDM vieilli
ENEIMIGUEIMENT. ...t bbbt bbbttt b e b e e 60

Figure 35: Evolution de la dureté en fonction du temps pour un EPDM vieilli thermiquement. ..61

Figure 36: Evolution du changement de couleur dans 1’espace CIE-L*A*B* en fonction du temps
pour un EPDM Vieilli therMIQUEMENT. .......oviiiii e 61

Figure 37: Evolution de la permittivité relative en fonction du temps pour un EPDM vieilli
L T=T LT U T=T T | ST 62

Figure 38: Evolution de la permittivité relative en fonction du temps pour un EPDM vieilli
LT 00 T=T 1T o OSSOSO 63

Figure 39: Courbe de liaison de la permittivité relative avec la résistivité volumique pour un
EPDM VIBIHTT @ L20°C. ..eiiiiiiecit ettt ettt sttt sa et et naenbennenteanaeneeneenes 65

Figure 40: Courbe de liaison de 1’allongement a la rupture avec le changement de couleur pour un
EPDIM VIBIHTT @ 120°C. ..oieeieeie ettt ettt ettt ae s et e teanaesnaenaaeneesneenneenaesneenreas 65

Figure 41: Courbe de liaison de I’allongement a la rupture avec la dureté pour un EPDM vieilli a

Figure 43: Evolution du spectre FTIR de I’EPDM lors de son vieillissement sous rayonnement
UIEFAVIOIBE. ... 69

Figure 44: Evolution de I’indice carbonyl¢ de I’EPDM lors de son vieillissement sous
rayonnNemMENt UIFAVIOIET. ..ot 69

Figure 45: (A) Thermo-gramme TGA,; (B) Thermo-gramme DTG d’échantillons neufs et vieillis
SOUS rayonnNemMENt UIFAVIOIEL...........ccooiiie et 71



Figure 46: Thermo-grammes DSC du premier cycle d'échauffement d’un EPDM neuf et vieilli
SOUS rayonNemMENt UIFAVIOIEL...........coveiiee e re e 72

Figure 47: Evolution de la microstructure de Surface d’'un EPDM vieilli sous rayonnement
UIEFAVIOIEL. ...ttt b bbbttt 73

Figure 48: Thermo-gramme du facteur d'amortissement pour des échantillons neufs et vieillis
SOUS rayonNEeMENT UITFAVIOIEL. .........ccvvi et sae e 74

Figure 49: Evolution de la dureté en fonction du temps pour un EPDM vieilli sous rayonnement
0 LU 1Y L] =] OSSPSR 75

Figure 50: Evolution de l'angle de contact en fonction du temps pour un EPDM vieilli sous

rayONNEMENT UIFAVIOIET. ........eiieiecie et e et e e neete e nre s 75
Figure 51: Evolution du changement de couleur dans I’espace CIE-L*a*b* en fonction du temps
pour un EPDM vieilli sous rayonnement UItraviolet. ...........cccooveeiieiiie e 76
Figure 52: Evolution du facteur de perte diélectrique en fonction du temps pour un EPDM vieilli
SOUS rayonNeMENt UITFAVIOIEL..........coeeiieie e 77
Figure 53: Evolution de la résistivité surfacique en fonction du temps pour un EPDM vieilli sous
rayonnNemMENt UIFAVIONET. ..o 77
Figure 54: Courbe de liaison de I'indice carbonylé avec le ratio O/C pour un EPDM vieilli sous
rayonnNeMENT UITAVIONET. ..........ooiiiiiiceee et 79
Figure 55: Courbe de liaison de l'indice carbonylé avec la résistivité surfacique pour un EPDM
vieilli sous rayonnement UIFAVIOIEL. ..........ccviieiieiece e 79
Figure 56: Courbe de liaison de I’angle de contact avec facteur de perte diélectrique pour un
EPDM vieilli sous rayonnement UIraVIOIEL. ...........ccooiiiiiiiic e 80
Figure 57: Isolateur composite faisant I’objet de cette €tude. ..........covviiiriiiiiiiicieee 85
Figure 58: Maillage appliqué au modeéle faisant I'objet de la simulation.............cc.ccocoveiiiiicnnnne 87
Figure 59: Localisation des zones faisant 1’objet d’un calcul de champ électrique. ...................... 88
Figure 60: distribution du champ électrique généré par un isolateur propre...........cccoevvvvvvevenene. 89

Figure 61: distribution du champ tangentiel le long de la ligne de fuite de 1’isolateur au voisinage
de I’électrode d Un 1SOIAtEUL PIOPTEC. ...cciuuieiiiieiiiieriie et stee bbb b e e e sbe e e srbeeesnbee e 89

Figure 62: distribution du champ tangentiel le long de la ligne de fuite d’un isolateur propre au
NIVEAU B 18 ZONE Z2.......oiiiiiiiii 90

Figure 63: Variation du champ maximal dans les diverses zones de I’isolateur en fonction de la
valeur de la permittivité de SON FEVEIEMENT.........cviiiiieiiece e 91

Figure 64: Variation du facteur d’altération (Fa) dans les diverses zones de 1’isolateur en fonction
de la valeur de la permittivité de SON rEVEIEMENT. ........ooiiiiiiieiere e 91

Figure 65: Distribution du champ électrique tangentiel généré par un isolateur recouvert d’une
pollution uniforme avec une condUCEIVIté 6=5.10° S/M. ....vvevereeeeeeeeeeeee e eeee e 92



Figure 66: Distribution du champ électrique tangentiel le long de la ligne de fuite de I’isolateur
dans le cas d’une pollution uniforme avec une conductivité 6=2.107 S/M. ..c.vvvvvvereeerireseennn, 92

Figure 67: Variation du champ maximal dans les diverses zones de 1’isolateur en fonction de la
valeur de la permittivité de son revétement pour différentes valeurs de la conductivité de la
COUCNE B POIULION. ..ot e e be e te e e e s reesre e e nns 93

Figure 68: Variation du facteur d’altération (Fa) dans les diverses zones de 1’isolateur en fonction
de la valeur de la permittivité de son revétement pour différentes valeurs de la conductivité de la
COUCNE A POIULION. ...ttt 93

Figure 69: Configuration des gouttelettes recouvrant I’iSOIAtEUN . ...........ccevvviiiininc i, 94

Figure 70: Distribution du champ tangentiel le long de la ligne de fuite dans le cas d’un isolateur
recouvert de GOUIEIEtEES A @A . ..uuiiiiiiiiiie ittt 95

Figure 71: Distribution du champ tangentiel le long de la ligne de fuite dans le cas d’un isolateur
recouvert de gouttelettes d’eau dans le voisinage des €lectrodes. .........cooovvviiiiiiiiiiiiiiiiieene, 96

Figure 72: Distribution du champ tangentiel le long de la ligne de fuite dans le cas d’un isolateur
recouvert de gouttelettes d’eau au niveau de 1a zone Z3. ........ccovviiiiiiiiiiin e 96

Figure 73: Variation du champ maximal dans les diverses zones de 1’isolateur en fonction de la
valeur de la permittivité de SON FeVEIEMENT. ........cviiiieireree e 97

Figure 74: Variation du facteur d’altération (Fa) dans les diverses zones de 1’isolateur en fonction
de la valeur de la permittivité de SON reVELEMENT. ........c.ccveieeie e 97

Figure 75: Variation du champ tangentiel maximal dans les diverses zones de I’isolateur en
fonction de la valeur de ’angle de CONtact. ..........ccoviiiiiiiiiiii e 98

Figure 76: Variation du facteur d’altération (Fa) dans les diverses zones de 1’isolateur en fonction
de la valeur de I’angle de CONLACL. .........ccuiiiiiiiiiiice s 98

Figure 77: Effet de la minimisation du facteur d'impact sur les performances de l'isolateur ........ 99

Figure 78: Diagramme schématisant le processus d’optimisation de la conception de I’isolateur



INTRODUCTION GENERALE




Introduction Générale

Les polymeres tel que I'éthyléne-propyléne-diene monomere (EPDM), qui est un type de
caoutchouc synthétique composé d'éthyléne, de propyléne et de diéne non saturé [1, 2], sont
appliqués dans divers domaines techniques en raison de leurs avantages en termes de facilité de
production, légéreté, ductilité, bonne résistance mécanique et un meilleur comportement a la
contamination [3-5]. Parmi les applications des caoutchoucs synthétiques dont 1’utilisation est
trés répandue, nous pouvons citer les isolateurs composites de lignes a haute tension a revétement
en EPDM. Du fait de l'utilisation de ce dernier a I'extérieur, les propriétés globales du matériau
isolant sont altérées suite a son exposition aux conditions environnementales (rayonnement
solaire, chaleur, ozone, etc.) [2, 6]. L’instabilité des polymeéres aux contraintes d’exploitation est
I’un des problémes majeurs de I’industrie des matériaux isolants. Cette instabilité est causée par
plusieurs réactions chimiques telles que lI'oxydation, la réticulation et la scission des chaines [7].
Ainsi, la compréhension des mécanismes conduisant a ces réactions par 1’étude du comportement
du matériau vis-a-vis de chaque type de contrainte est essentielle pour 1’évaluation de la durée de
vie du matériau [2].

Parmi les inconvénients du vieillissement naturel, nous pouvons noter une reproductibilité
difficile, un temps important de mobilisation des moyens et la difficulté a isoler chaque type de
contrainte [2, 8, 9]. Ainsi, afin d'étudier I'effet distinct de chaque type de contrainte sur le
materiau dans un délai raisonnable, un vieillissement artificiel en laboratoire est nécessaire.

Plusieurs travaux ont été réalisés pour étudier I’impact du vieillissement sur les caractéristiques
des matériaux et définir les processus responsables de leur dégradation. La plupart de ces travaux
se sont concentrés sur un nombre limité d’aspects du vieillissement, ce qui a permis d’aborder
partiellement la dégradation du matériau. Zhao et al [6, 8, 10] ont effectué une altération de
I'EPDM afin d'étudier son impact sur les propriétés morphologiques, thermiques et chimiques du
matériau. Ehsani et Al [11] ont étudié I'impact du vieillissement thermique sur les proprietés
électriques de I'EPDM. Dautres études [5, 12] portaient sur I'impact d'un vieillissement en
conditions d’exploitation sur les propriétés thermiques, chimiques et diélectriques du revétement
d'un isolateur composite a haute tension.

Cependant, a notre connaissance, aucune étude n'a traité séparément les vieillissements thermique
et photochimique d’un EPDM utilisé comme revétement d'un isolant composite en effectuant une
analyse multi-échelles du matériau. Cette étude consiste a évaluer I'impact du vieillissement sur
les propriétés thermiques, chimiques, morphologiques, mécaniques, électriques et diélectriques
du matériau. La compilation des résultats nous permet de mettre en évidence les liaisons qui
peuvent exister entre les parametres significatifs du vieillissement. Aucune des études ayant
appliqué des conditions de vieillissement similaires [13, 14] ne prenaient en compte ’aspect de
corrélation croisée dans 1I’évolution des propriétés du matériau en raison de 1’application d’un
nombre limité de techniques de caractérisation.

Nos travaux ont été réalisés au sein du Laboratoire de Recherche en Electrotechnique (LRE)
de I’Ecole Nationale Polytechnique d’Alger (ENP) en collaboration avec le service de génie
électrique et le service de science des matériaux de la Faculté Polytechnique de Mons (FPMs). Le
but de notre travail est d’¢tudier le comportement des isolateurs a revétement en EPDM suite a
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leur exposition & des contraintes auxquelles ils sont susceptibles d’étre exposés dans le désert
algérien. Les echantillons étudiés ont, ainsi, été soumis a un vieillissement artificiel sous
rayonnement ultraviolet a température controlée afin de simuler les conditions réelles du site. Un
vicillissement thermique a ¢également été appliqué afin d’étudier I’effet d’une exposition
prolongee a une forte température.

Le Chapitre | présentera une synthese bibliographique sur les différents travaux portant sur les
processus de vieillissement auxquels sont soumis les isolateurs composites. Les mécanismes de
dégradation intervenant a I’échelle du matériau isolant seront abordeés. Ces mécanismes
interviennent d’une maniére directe sur le comportement des systémes d’isolement tels que les
isolateurs de ligne a haute tension. Ainsi, la dégradation a I’échelle de 1’équipement sera, & son
tour, traitée dans ce chapitre. Nous allons, également, aborder les différentes techniques de
vieillissement et de caractérisation permettant d’étudier les mécanismes de dégradation.

Le Chapitre 1l présentera les différentes techniques expérimentales utilisées dans cette étude
pour la mise en ceuvre des échantillons, la réalisation des essais du vieillissement, et la
caractérisation des propriétés physico-chimiques, électriques et mécaniques.

Le Chapitre Ill et le Chapitre IV consistent a évaluer les propriétés physico-chimigques,
meécaniques et diélectriques des échantillons soumis respectivement a un vieillissement thermique
et un vieillissement sous rayonnement ultraviolet. L’évolution des différentes propriétés du
matériau isolant au cours de son vieillissement sera étudiée. Une analyse de la corrélation entre
les parameétres significatifs du vieillissement sera effectuée afin de mettre en évidence les liaisons
pouvant avoir lieu entre les différentes propriétés du matériau.

Le chapitre V évalue I’impact du vieillissement du revétement d’un isolateur composite sur
les performances de ce dernier. Sur la base d’une simulation faisant appel a la méthode des
éléments finis, le calcul du champ électrique le long de la ligne de fuite de I’isolateur sera
effectué en fonction des différentes dégradations que peut connaitre son revétement. Afin
d’atténuer les effets de la dégradation du matériau isolant, un algorithme d’optimisation utilisé
comme outil d’aide a la conception des isolateurs composites sera prop0se.

La conclusion générale fait le bilan des résultats de cette étude et dresse les perspectives de
recherche qui en découlent.
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ETAT DE L’ART SUR LE
VIEILLISSEMENT DES ISOLATEURS
COMPOSITES A REVETEMENT EN
POLYMERE

Dans ce chapitre nous présenterons une synthése bibliographique sur les processus de
vieillissement auxquels sont soumis les isolateurs composites. Les mécanismes de dégradation
intervenant a D’échelle du matériau isolant seront abordés. La dégradation a I’échelle de
I’équipement sera, a son tour, traitée. Enfin nous allons aborder les différentes techniques de
vieillissement et de caractérisation permettant d’étudier les mécanismes de dégradation.




Chapitre | : Etat de ’art sur le vieillissement des isolateurs composites a revétement en polymére

|.1. INTRODUCTION

Depuis la fin du 19°™ siécle, les isolateurs en céramique sont utilisés dans les lignes & haute
tension. Plus récemment, vers la seconde partie du siecle dernier, une nouvelle génération
d’isolateurs utilisant des matériaux organiques polymeres a vu le jour. Les qualités de cette
nouvelle génération d’isolateurs en termes de performances, particulierement leur comportement
sous pollution en général, ont contribué a leur succés et & une utilisation de plus en plus
importante dans les installations électriques [15].

Parmi les inconvénients de ce type d’isolateurs, nous constatons que la surface de ceux-ci est
assujettie a des dégradations lors d’une exposition a des contraintes environnementales. Ceci a
pour conséquence d’affecter la durée de vie de 1’équipement. Il est donc nécessaire d’étudier le
comportement des isolateurs composites lorsqu’ils sont soumis a un stress environnemental.
L’¢étude de leur vieillissement s’avere indispensable afin de garantir leur bon fonctionnement
[16].

La connaissance des mécanismes a l’origine de cette dégradation et I’identification des
contraintes qui en sont responsables est une démarche incontournable. Suite a cela, des dispositifs
expérimentaux peuvent étre mis au point afin de cibler d’une maniére efficace les parametres
améliorant les performances de 1’équipement.

|.2. CONSTRUCTION DES ISOLATEURS COMPOSITES A HAUTE
TENSION

La Figure 1 montre les différents constituants d’un isolateur composite de ligne a haute tension. 11
apparait a partir de cette figure que le revétement extérieur de I’isolateur constitue un composant
essentiel de I’équipement étant donné qu’il recouvre en totalité la ligne de fuite de I’isolateur.
L’¢tude des caractéristiques du dit revétement est donc essentielle afin de connaitre le
comportement global de 1’isolateur vis-a-vis des conditions auxquelles il est soumis.

Electrode metalique

Revétement en N

polymere
/ ~~_Ligne de fuite
Noyau

—

Figure 1: Isolateur composite.
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Le revétement de I’isolateur peut étre fait de différents matériaux. L’EPDM et le caoutchouc de
silicone sont les plus utilisés pour ce type d’application. Nous pouvons également citer le téflon,
la résine d’époxy ou le béton au polymeére dans une moindre mesure [17].

L’utilisation croissante des isolateurs composites et leurs avantages technologiques ont fait que ce
type d’isolateur est devenu compétitif en terme de cofit par rapport aux isolateurs conventionnels
[18]. Néanmoins, la durée de vie des isolateurs composites demeure la préoccupation majeure des
exploitants car le vieillissement de ce type d’isolation représente un facteur non négligeable dans
la détérioration des propriétés isolantes sous les conditions d’utilisations.

|.3. MECANISMES DE VIEILLISSEMENT DU MATERIAU ISOLANT

Tel qu’illustré dans le Tableau 1, plusieurs types de matériaux organiques sont utilisés en tant
qu’isolants dans diverses applications tels que les cables, les transformateurs de puissance et les
isolateurs de lignes aériennes. Il apparait ainsi que la défaillance du matériau doit étre évitée afin
d’assurer le bon fonctionnement des installations pour lesquelles il est dédié. Il est, ainsi,
nécessaire de comprendre les mécanismes menant aux dites défaillances afin d’allonger la durée
de vie de I’équipement et d’éviter sa mise hors service d’une maniére non contrdlée [19].

Certains auteurs [20] definissent le vieillissement comme étant une évolution lente des propriétés
du matériau a partir d’un état de référence résultant de son instabilit¢ propre ou de
I’environnement. Ces phénomenes peuvent affecter la matrice du matériau ou les additifs entrant
dans sa formulation.

En raison de ce phénomeéne de vieillissement, la « durée de vie » du matériau est ainsi définie par
le temps nécessaire pour qu’une propriété atteigne un seuil critique en dessous duquel le matériau
ne remplit plus le niveau requis de la fonction a laquelle il est destiné.

Tableau 1: Matériaux isolants solides et leurs applications [21]

Type Matériau Applications
Polymeéres
Thermoplastiques PE, PRC Cables
PET Transformateurs
PPS
Elastomeres Silicone (SIR) Isolateurs
EPR
EPDM
Thermodurcissables | Epoxy Machines tournantes
Composites
Composite Epoxy/FRP Isolateurs
Epoxy/Si, Al,O3 | Machines tournantes
Epoxy/mica Systémes d’isolement sous gaz
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A travers la littérature, il a ¢été possible d’identifier deux grandes familles de mécanismes
responsables de la dégradation des polymeres : le vieillissement physique et le vieillissement
chimique.

1.3.1. VIEILLISSEMENT PHYSIQUE

Le vieillissement physigque est synonyme, par convention, de dégradations qui ne sont pas dues a
une altération chimique du matériau. Il peut étre de deux types :

1.3.1.1. VIEILLISSEMENT PHYSIQUE AVEC TRANSFERT DE MASSE

Selon qu’il y ait transfert de masse du matériau vers 1I’environnement ou 1’inverse, on peut avoir
une pénétration de solvants ou une perte d’adjuvants :

e Pénétration de solvants : Cette pénétration peut se traduire par la plastification du
matériau engendrant une dégradation de ses caractéristiques mecaniques [22].

e Perte d’adjuvants : Les substances organiques de faible masse moléculaire contenues dans
les polyméres peuvent migrer plus ou moins lentement, sous I’effet de la température,
hors du matériau. Parmi les mécanismes responsables de cette migration; nous pouvons
citer I’évaporation et I’extraction [22, 23].

1.3.1.2. VIEILLISSEMENT PHYSIQUE SANS TRANSFERT DE MASSE

Ce type de dégradation ne connait pas d’échange de matiere. Il est une résultante d’une
réorganisation des chaines macromoléculaires vers une configuration plus stable.

e Modification de la morphologie : Il se traduit par une réduction du volume libre
disponible dans la matrice du polymére d’ou une augmentation de la compacité du réseau
macromoléculaire. Il a pour effet une augmentation de la masse volumique et une
diminution du coefficient de dilatation et du facteur de pertes diélectriques [1, 22, 24].
D’autres auteurs [25] ont montré que la rigidité diélectrique est également affectée par ce
type de dégradation

e Fissuration : En milieu tensioactif les polymeres peuvent étre le siege de fissurations suite
a des contraintes mécaniques appliquées aux polymeres.

e Chocs thermiques : Une variation brusque de température dans un isolant organique a
pour effet d’engendrer un gradient de température dans [’épaisseur du matériau
provoquant une dilatation de ce dernier. Des ruptures mécaniques peuvent ainsi
apparaitre [26].

1.3.2. VIEILLISSEMENT CHIMIQUE

C’est une réaction chimique irréversible, sous I’influence de 1’environnement, provoquant un
changement de la composition du matériau. La détérioration chimique du polymére connait
plusieurs formes dépendant de la nature de I’isolant dont les plus importantes sont citées comme
suit :

1.3.2.1. OXYDATION
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Le processus d’oxydation représente une cause non négligeable de dégradation des polyméres.
L’oxygéne s’attaque a la chaine de I’¢lastomére en entrainant des scissions [26]. C’est un
phénomene lent. Il a pour conséquences la formation de produits qui engendrent 1’augmentation
de la conductivité. La coupure des chaines y est également provoquée, elle est responsable d’une
diminution de la charge de rupture [22, 27].

Les coupures de chaines entrainent la diminution de la viscosité du polymeére et les groupes
polaires favorisent la mobilité des porteurs de charges. L’oxydation a pour effet d’introduire des
dipdles électriques dans les macromolécules provoquant ainsi une augmentation du facteur de
pertes diélectriques et une diminution de la rigidité diélectrique du matériau polymere [26].

La cinétique de 1’oxydation est caractérisée par une période durant laquelle les propriétés du
matériau subissent une évolution réduite. Ce temps d’induction est tributaire de 1’antioxydant
utilisé dans la formulation [28].

Ce type de réaction permet de former des hydroperoxydes (ROOH), des peroxydes (ROOR), des
cétones, des aldéhydes (R’ = O) et des alcools (ROH). Ces groupes polaires favorisent la mobilité
des porteurs de charges. Les essais physico-chimiques tels que la Spectroscopie Infrarouge a
Transformée de Fourier (IRTF) permettent d’identifier ces produits de décomposition résultant du
processus d’oxydation [29].

11 est a noter que la réaction d’oxydation peut entrainer une coupure des chaines qui provoque une
dégradation du polymére. Ces coupures de chaines entrainent la diminution de la viscosité du
polymere. Une « pseudo réticulation » avec des « ponts oxygénes » (-O-O-) peut avoir lieu suite a

la réaction d’oxydation, se traduisant par une augmentation de la masse moléculaire du matériau
[30].

1.3.2.2. RETICULATION

Le processus de réticulation est caractérisé par la formation de ponts covalents entre les segments
de chaines voisines. Ce phénomene a pour conséquence une réduction de la souplesse de 1’isolant
ainsi que son aptitude a I’allongement rendant le matériau cassant [31].

Dans le cas des réseaux polymeéres tridimensionnels, la réticulation est synonyme d’une
augmentation de la concentration en nceuds. Elle est caractérisée par une diminution du taux de
gonflement et une augmentation de la température de transition vitreuse ainsi que du module
d’élasticité [22].

La réticulation affecte les propriétés meécaniques du matériau en augmentant le module
d’élasticité, la contrainte a la rupture et la température de ramollissement [26].
1.3.2.3. DEPOLYMERISATION

La depolymérisation est un cas particulier de la réaction de coupure de chaines [26]. Cette
derniére engendre la formation d’un site actif qui déstabilise la liaison monomeére voisine
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entrainant 1’élimination séquentielle de molécules de monomeére. Cette réaction est facilitée
lorsque 1’énergie de liaison monomere-monomere est faible [22].

La dépolymérisation engendre 1’élimination d’un fragment moléculaire (monomere) d’ou la
diminution de la masse moléculaire ainsi que le rétrécissement du matériau.

1.3.2.4. COUPURE STATISTIQUE DES CHAINES

Les coupures de chaines statistiques se produisent sur des sites distribués de maniére aléatoire
dans le réseau macromoléculaire. Ces coupures peuvent étre causées par divers types de
mécanismes chimiques dont la thermolyse, coupure B, I'hydrolyse et la radiolyse [23].

Il a été montré qu’il existe une corrélation entre 1’énergie de dissociation des liaisons et la
stabilité thermique des polymeéres.

Dans le cas des polymeres tridimensionnels, les coupures de chaines provoquent une diminution
du taux de réticulation. Elles affectent d’une maniére significative les propriétés mecaniques du
matériau [26].

1.4. MECANISMES DE VIEILLISSEMENT DES ISOLATEURS
COMPOSITES

Tel que schématisé dans la Figure 2, le phénomene de vieillissement des isolateurs composites se
caractérise par les différentes transformations physiques et chimiques lors d’une exposition a
différentes contraintes naturelles et environnementales pendant une certaine période de temps.

—_

Contraintes environnementales Contrainte électrique

4 ; Effet Corona
Chaleur uv Acide Dégradation / Courant de
biologique fuite
i

Dépolymérisation (Scission des chaines, Oxydation), Réticulation

Perte
d’¢élasticité

Erosion &
Rugosité

[ Fissuration } { Perte de I’hydrophobicité }

Altération des

Altération de la rigidité diélectrique

propriétés mécaniques

mepeRcRo e R0 RSN eH O QA

Figure 2: Facteurs impliqués dans le vieillissement des isolateurs composites.
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Au vu des conditions extrémes que peuvent présenter certaines régions, les isolateurs composites
sont soumis a des dégradations pouvant conduire a une mise hors service de I’équipement. Les
performances des isolateurs composites a court et a long terme sont, ainsi, une source de
préoccupation.

En effet, la défaillance des isolateurs composites peut conduire a différent désagréments affectant
la continuité de service des réseaux électriques. La perte des propriétés isolantes de 1’isolateur en
termes d’augmentation du courant de fuite et de diminution de la tension de contournement ainsi
que la détérioration des propriétés mécaniques représentent les conséquences des mécanismes de
vieillissement entrant dans la détermination de la durée de vie de I’isolateur.

La Figure 3 illustre les mécanismes de vieillissement causés par des facteurs agissant sur les
isolateurs. Chaque type de contrainte engendre un mécanisme de vieillissement donné. Ce
dernier se manifeste par la détérioration d’une ou de plusieurs caractéristiques de I’équipement.
Ainsi, selon le type de contraintes auxquelles est soumis le systéme d’isolement, il est possible de
distinguer plusieurs mécanismes dont les principaux sont les suivants :

1 ! 1 | 1 [ 1
85 ! UV ! o Eﬁit coronda | ! Vandalisme |
P L Décharges de Nuisibles
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Figure 3: Processus de vieillissement des isolateurs composites [32].

1.4.1. VIEILLISSEMENT BIOLOGIQUE

Etant donné que les isolateurs composites sont fabriqués par des matériaux organiques, ces
derniers sont susceptibles d’étre attaqués par des organismes biologiques sous la forme d’un film
couvrant leur surface. Parmi ces organismes, nous pouvons citer les algues, les champignons et le
lichen (Figure 4).

Ces micro-organismes sont a ’origine de la détérioration de 1’isolateur en causant les effets
suivants : 1’encrassement, la dégradation du matériau, la bio-corrosion, I’hydratation, la
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décoloration du matériau, 1’augmentation du courant de fuite et une diminution allant jusqu’a
30% de la tension de contournement [33].

Il a été montré que certains additifs utilisés dans la fabrication du matériau isolant favorisent le
développement des organismes biologiques. Afin d’éviter ce type de désagrément, d’autres
additifs sont ajoutés aux polymeéres les rendant plus résistants a la biodégradation [16]. L’ajout de
retardant de feu tel que le zincborhydrate a pour effet de prévenir la formation des champignons
[34]. Gubanski et al [33] ont, quant a eux, proposé 1’ajout de biocides en tant qu’ingrédients
actifs.

Figure 4: Isolateur attaqué par des champignons a gauche et le Lichen a droite [33].

1.4.2. VIEILLISSEMENT CHIMIQUE

Les contraintes chimiques englobent un ensemble de dégradations provoquant des processus
chimiques de vieillissement.

L’activité humaine rejette différents polluants dans 1I’atmosphére. Cette pollution se dépose sur la
surface des isolateurs et cause leur contournement lors d’une humidification. Certains polluants
chimiques sont susceptibles de détériorer la surface de I’isolateur de par leurs propriétés
corrosives. Plusieurs études se sont intéressées a 1’effet des pluies acides sur les polymeres. Il a
été montré que 1’augmentation du temps d’immersion dans un milieu acide a eu pour effet
d’augmenter les pertes diélectriques, le courant de fuite et la rugosité de la surface de 1’isolateur
[35, 36].

Les contraintes climatiques telles que la chaleur, le rayonnement solaire et I’humidité sont a
I’origine de I’érosion de la surface de I’isolateur et de la perte de son hydrophobicité. Ceci
favorise la dégradation des propriétés di¢lectriques de 1’isolation.

Le rayonnement ultraviolet est 1’un des facteurs majeurs responsables de la dégradation des
polyméres. Il cause une détérioration des caractéristiques du matériau suite & la rupture des
chaines moléculaires qui le constituent. La dégradation photochimique des polymeéres se fait par
photo-oxydation.
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L’exposition prolongée a une forte tempeérature active le processus de dégradation
thermochimique causant la dissociation des liaisons qui constituent la structure chimique du
polymére. Plusieurs réactions s’en suivent dont la coupure des chaines ou la réticulation.

La dégradation par hydrolyse se fait quand le matériau subit une diffusion d’eau. Elle est
relativement lente a température ambiante. Ce processus commence par une phase d’absorption
de I’eau par le polymeére suivie par I’hydrolyse qui conduit a une fragmentation moléculaire du
matériau.

1.4.3. VIEILLISSEMENT ELECTRIQUE

L’application d’un champ électrique fort a un isolateur couplé au dép6t d’une couche de pollution
a sa surface engendre la formation de décharges partielles sur le revétement d’ou I’érosion du
matériau isolant ainsi que la dégradation de ses propriétés diélectriques allant jusqu’a sa rupture
diélectrique [37].
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Figure 5: Processus de vieillissement des surfaces composites [38].
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Aussi, comme décrit dans la Figure 5, la combinaison des contraintes environnementales et
électriques a laquelle est soumis un systéme d’isolement constitue une cause prédominante de la
défaillance des isolateurs. D’apres la littérature [16, 39] ce processus passe par plusieurs étapes. Il
commence par I’accumulation de gouttelettes d’eau sur la surface du revétement de 1’isolateur. 11
s’en suit la dégradation des propriétés du matériau isolant a cause du passage du courant sur sa
surface. Cette dégradation, en termes de perte de I’hydrophobicité et d’érosion, favorise la
formation des décharges partielles et ainsi le contournement de 1’isolateur.

L’effet couronne est également un facteur favorisant la détérioration de I’isolateur suite a la
formation du HNOj3. Ce dernier a pour effet de dissoudre le polymére [16].

Le vieillissement électrochimique intervient dans la dégradation des systémes d’isolement. Ce
type de processus a lieu particulierement sous ’action de tensions continues prolongées. Le
caracteére électrolytique du courant de fuite provoque un transfert d’ions qui peuvent étre
métalliques ou non. Ces derniers se déchargent au niveau des électrodes et sont susceptibles de
former des substances actives se combinant avec le diélectrique. Les ions métalliques peuvent
créer des chemins conducteurs appelés « dendrites » au sein du diélectrique [38]. L’augmentation
de la température suite au processus ¢lectrochimique a pour effet d’engendrer une augmentation
de la conductivité du matériau ainsi que I’activation de certaines réactions chimiques causant une
dégradation supplémentaire du matériau.

1.4.4. VIEILLISSEMENT MECANIQUE

Plusieurs recherches ont indiqué que I’accumulation de neige et de glace sur les lignes électriques
engendre la formation de microfissures au sein de I’isolateur. Celles-ci favorisent le phénomene
de cheminement électrique (Electrical Tracking). Ce dernier consiste en une détérioration
irréversible du matériau suite a une formation de décharges causant un chemin conducteur méme
a I’état sec [40, 41].

D’autres études [42] ont montré que la distribution du champ électrique se trouve affectée par
I’effet combiné du vent et de la pluie. Ceci a pour conseéquence de favoriser la formation de
décharges et le contournement de I’isolateur.

|.5. METHODES DE SUIVI DU VIEILLISSEMENT DES ISOLATEURS
COMPOSITES

Le vieillissement d’un isolateur composite est régi par des phénoménes physiques liés qui
touchent le matériau du revétement en ayant un impact sur les performances globales de
I’isolateur. Les techniques d’analyse de ces phénoménes sont divisées en deux catégories ;

e Les outils non invasifs sont, dans certains cas, appliqués a un systéme en service [43]. Ces
techniques se font sur site et ne nécessitent pas le démontage de 1’équipement pour qu’il
soit analysé. Différentes techniques ont été élaborées. Pour pouvoir établir une corrélation
fiable entre les parametres mesurés et le vieillissement de ’isolateur, le groupe de travail
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22.03 de la CIGRE a établi que ce type de diagnostic nécessite de faire appel a, au moins,
deux techniques [44, 45].
e Les techniques destructives sont, quant a elles, appliquées seulement en laboratoire.

Tel que schematisé dans la Figure 6, une méthodologie pyramidale d’étude est suivie pour
I’évaluation du vieillissement d’un systéeme d’isolement. Dans notre cas, trois étages composent
notre pyramide d’essais; le systeme, 1’équipement et le matériau. Il est a noter que 1’essai sur le
systeme consiste a tester I’ensemble de la ligne ou le réseau. Les essais sur 1’équipement et le
matériau incluent, quant a eux, des tests sur leurs propriétés physicochimiques, mécaniques et
électriques [32].

Non-invasives Destructives (En laboratoire)
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= Equipement
-
2 2 Equipement Performances
s 8 . mécaniques
= g Courant de fuite dl
E 20 Tension de contournement Matériau
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= Détection d’effet de couronne Spectroscopie  Optique
Mesures acoustiques o di€lectrique Microscopie
Chimique Détection de gy
Matériau FTIR décharges AFM .
Inspection visuelle —— partielles ilnecamquet
Hydrophobicits Raman  Rigidité ongemen
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Figure 6: Méthodes de caractérisation du vieillissement [32].

Ainsi, quatre catégories de techniques de caractérisation peuvent étre définies pour 1I’évaluation
de I’état des isolateurs : L’analyse chimique, I’analyse électrique, 1’analyse physique et optique
ainsi que I’analyse mécanique. L’analyse électrique est la plus utilisée dans le domaine des
matériaux haute tension, néanmoins elle reste peu couplée a des outils physico-chimique ou
optique a cause de la difficulté de mise en ceuvre ainsi que le prix et ’encombrement important
de ces derniers [38]. Toutes ces techniques permettent de caractériser le matériau étudié a
différentes échelles structurales.

|.6. METHODES DE VIEILLISSEMENT DES ISOLATEURS COMPOSITES

Le vieillissement consiste a appliquer a un isolateur des contraintes qu’il est censé rencontrer
dans un environnement de service réel dans le but d’évaluer ses propriétés apres un certain temps.
Ce temps peut étre long ou court, ce qui définit le vieillissement a long terme ou a court terme.

Differentes méthodes de vieillissement existent. Elles peuvent étre naturelles consistant a exposer
I’isolateur a un environnement extérieur pendant une certaine période de temps pendant laquelle
les propriétés de 1’équipement sont évaluées. D’autres méthodes, dites artificielles, peuvent étre
appliquées aux isolateurs qui sont sujets a un environnement simulé dans une enceinte prévue a
cet effet.
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1.6.1. VIEILLISSEMENT NATUREL

Plusieurs études ont été établies en se basant sur un vieillissement naturel des objets d’essais.
Certaines d’entre elles consistaient a ¢laborer des stations d’essais dans lesquelles les isolateurs
sont soumis a la tension d’exploitation en étant exposé aux conditions environnementales de la
zone géographique ou I’équipement est censé étre installé [46, 47]. Ce type de démarche a montré
que certains standards définissant les critéres d’acceptation des isolateurs composites ne sont pas
applicables pour tous les environnements d’exploitation.

D’autres études ont analysé des isolateurs exploités en conditions réelles pendant un certain
nombre d’années afin de connaitre au mieux le comportement de I’équipement le long de sa durée
de vie [48, 49]. Cette derniere a pu étre extrapolée grace a des algorithmes dédiés et certaines
méthodes statistiques [50, 51].

1.6.2. VIEILLISSEMENT ARTIFICIEL

Ce type de vieillissement peut étre non accélére consistant a recréer les conditions d’exploitation
en laboratoire afin de mieux les contrdler et ainsi pour faciliter les mesures requises pour
I’évaluation de I’isolateur. Elles procurent I’avantage de ne pas dépendre des cycles naturels et
des variations saisonnieres. Ce type de méthode requiére un temps important de mobilisation des
moyens. Il n’est donc pas recommandé pour I’évaluation du comportement a long terme d’un
équipement.

D’autres méthodes de vieillissement dites accélérées sont apparues afin de réduire le temps de
vieillissement. Elles se font sur le méme modéle des méthodes non accélérées en appliquant des
contraintes plus élevées que celles qui sont susceptibles d’étre rencontrées en conditions
naturelles tout en veillant a ce qu’elles ne soient pas trop importantes pouvant dénaturer le
mécanisme de vieillissement en question. Plusieurs procédures ont été éelaborées par divers
auteurs et organismes afin de simuler au mieux les contraintes auxquelles sont soumis les
systémes d’isolement étudiés a travers leur exploitation. Des organismes internationaux tels
qu’IEEE, CEI, ANSI, ISO, ASTM ou NEMA ont publi¢ des standards relatifs aux procédures de
vieillissement accéléré qui peuvent étre trouvés dans [52-57].

Il a été montré par Perrot [58] qu’il existe une bonne corrélation entre le vieillissement naturel
des isolateurs et celui réalisé selon le standard CEI. Dans d’autres travaux, Riquel [59] a montré
que le vieillissement accéléré engendre des effets similaires lors d’une exposition a des facteurs
naturels. I1 a introduit le concept de ratio d’accélération qui est défini par le rapport du temps de
test sur le temps équivalent de vieillissement.

Parmi les méthodes de vieillissement accéléré, nous pouvons citer:

1.6.2.1. TEST DE RESISTANCE A L’ACIDITE

Lors de ce test des echantillons sont soumis a des solutions acides (acide sulfurique, acide
nitrique). Tout changement physico-chimique est surveillé durant ce test [16].
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1.6.2.2. TEST DE L’HYDROLYSE

L’hydrolyse est mesurée par 1’exposition de 1’échantillon a une eau bouillante. La surface du
matériau sera ainsi surveillée par I’utilisation de spectroscopie a rayons infrarouges afin de
mesurer tout changement physiquo-chimique [16].

1.6.2.3. VIEILLISSEMENT AUX RAYONS ULTRAVIOLETS

Des enceintes de vieillissement équipées de sources artificielles de rayons ultraviolets telles que
les lampes xénon, fluorescentes ou lampes aux halogénures métalliques sont généralement
utilisées pour le vieillissement accéléré [60]. L’exposition a la condensation, I’humidité relative
ainsi que la température sont controlées par ces bancs afin de mettre en place les conditions de
vieillissement souhaitées.

Deux types de lampes avec des caractéristiques spectrales différentes peuvent étre utilisés. Les
lampes UV-B avec une irradiance maximale a 313 nm ont leur énergie concentrée entre 280nm et
360 nm. Ce type de lampes ne procure pas une bonne corrélation avec le vieillissement naturel
car il a été constaté que les mécanismes de vieillissement suite a I’exposition a ce type de lampes
sont différents de ceux observés dans les conditions réelles. L’autre type de lampes est appelé
UV-A, il a un pic autour de 340nm. Comme indiqué dans la Figure 7, ce type de lampe peut
simuler des rayonnements solaires directs avec une irradiation maximale de 1,55W/m? [61].
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Figure 7: Comparaison du spectre de rayonnement artificiel par lampe fluorescentes UVA et celui du
rayonnement solaire [61].

D’apres la littérature [62-64], 200h de test sont equivalents & une année de service dans des
conditions normales d’exploitation en considérant que la cause principale du vieillissement est la
radiation UV. Néanmoins, la zone géographique dans laquelle est cense étre utilisé 1’isolateur doit
étre pris en compte dans le calcul de cette équivalence.
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1.6.2.4. TEST DE RESISTANCE A L’OZONE

Etant donné que 1’ozone engendre la formation d’acide nitrique endommageant la surface de
I’isolateur, un test de résistance a 1’ozone est nécessaire pour évaluer les performances du
matériau. Pour ce faire, les échantillons sont placés dans une soute scellée connectée a un
générateur d’ozone afin d’assurer une concentration de gaz suffisante. Les changements physico-
chimiques du matériau sont ainsi surveillés [16].

1.6.2.5. VIEILLISSEMENT THERMIQUE

Ce test est effectué en installant les échantillons dans un four Thermo-régulé (Isotherme dans
certains cas). L’évolution des caractéristiques physico-chimiques est surveillée le long du test
[59].

La norme CEI 216 [65] est un guide pour la détermination des propriétés et pour la préparation
des procédures d’essai d’endurance thermique des matériaux isolants électriques. Une autre
méthode dite processus de vieillissement égalisé «The equalized ageing process method (EAP) »
publiée dans la référence [66] est appliquée pour étudier ’endurance thermique des isolants
solides.

Ces méthodes ont I’inconvénient de nécessiter un temps relativement important de 1’ordre de
quelques milliers d’heures. Dans un souci d’économie de temps, certains chercheurs se sont
penchés sur des méthodes de vieillissement trés accéleré (VTA) réduisant le temps a 500h [67].

1.6.2.6. VIEILLISSEMENT EN CHAMBRES CLIMATIQUES A CONTRAINTES
MULTIPLES

Plusieurs travaux [68-71] ont été établis afin d’étudier les effets couplés de plusieurs contraintes
sur le comportement des isolateurs composites. Des chambres climatiques sont, ainsi, mises en
place afin de simuler les différentes contraintes environnementales en termes de champ
électrique, de rayonnement ultraviolet, de température, de pollution, etc.

|.7. CONCLUSION

Il a été possible de constater au cours de ce chapitre que les isolateurs composites font 1’objet de
divers ouvrages et publications. Cet intérét est suscité par les bonnes performances mécaniques et
¢lectriques de ce type d’équipements. La résistance aux aléas environnementaux demeure
néanmoins une préoccupation majeure des opérateurs qui font appel a cette technologie.

Plusieurs méthodes de diagnostic ont été ainsi proposées afin d’évaluer 1’état de 1’isolateur. Le
diagnostic peut étre effectué en laboratoire ou sur site.

L’étude du comportement des isolateurs a travers le temps par rapport aux contraintes
environnementales est un sujet important faisant 1’objet de divers travaux. Des études
expérimentales ont ainsi été réalisées afin de comprendre les mécanismes responsables de la
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détérioration des caractéristiques électriques, mécaniques et physico-chimiques des isolateurs. La
durée de vie de ces derniers peut étre ainsi estimée.
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MATERIAU ET TECHNIQUES
EXPERIMENTALES

Dans le cadre de ce chapitre nous présenterons le matériau faisant 1’objet de notre étude. Ensuite,
nous détaillerons les conditions de vieillissements accélérés (thermique et photochimiques)
auxquelles les échantillons ont été soumis. Enfin, nous nous attacherons a décrire les différentes
techniques de caractérisation utilisées dans nos travaux.




Chapitre Il : Matériau et Techniques Expérimentales

I1.1. MATERIAU DE L’ETUDE ET PREPARATION

11.1.1. PRESENTATION DU MATERIAU

Dans le cadre de notre étude nous nous intéressons au vieillissement des isolateurs composites
ayant un revétement en Ethyléne-Propylene-Diene -Monomere (EPDM). Ce type de matériau fait
partie de la famille des élastomeres [20]. Ces derniers sont caractérisés par des propriétés
specifiques qui peuvent étre listées comme suit :

Une faible température de transition vitreuse

Une élasticité caoutchouteuse a température ambiante

Une structure amorphe ou faiblement cristalline

Un réseau tridimensionnel permettant au matériau de conserver ses propriétés
dimensionnelles.

L’EPDM (Figure 8) est le résultat de la copolymérisation de trois monoméres : 1’éthyléne, le
propyléne et un diéne (monomere insaturé non conjugue). Différents parameétres peuvent
déterminer le type de la molécule parmi lesquels nous pouvons citer :

La fraction molaire ou massique des différents monomeres constitutifs

La masse molaire

Les conditions de mise en ceuvre (Température et durée de réticulation ainsi que le
conditionnement)

La nature du monomere diéne. Nous pouvons citer le 5-vinylidene-2-norbornéne
(VNB), le dicyclo-pentadiene (DCPD) et le 5-éthylidéne-2-norbornene (ENB)

(‘:HS
CH,—C HzHCHL}_C H%C H—C<HCH2—C H- —%
ethylene propylene CH CH
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Figure 8: Structure chimique du monomere d'EPDM de type ENB [72].

De maniéere générale, la préparation de I’EPDM passe par les étapes suivantes :

1) La polymérisation des monomers

32



Chapitre Il : Matériau et Techniques Expérimentales

2) La formulation
Elle est définie par 1’ajout des différents ingrédients constituant le matériau. Ces derniers

conferent a I’élastomere des caractéristiques bien définies :

©)

Les charges:

Elles conférent un grand nombre de caractéristiques. Elles peuvent étre classées
comme suit [26]:

= Charges renforcantes : procurent une résistance au déchirement et a la
rupture ainsi qu’une dureté des produits vulcaniseés ;

= Charges non renforcantes : elles sont utilisées pour améliorer le prix de
revient du matériau.

Le choix approprié du type de charges ainsi que leur dosage est tres important car
ces charges peuvent compromettre les propriétés électriques [8]. Parmi les charges
utilisées en industrie nous pouvons citer le noir de carbone, I’acide silicique et des
silicates dont le silicate d’aluminium et le silicate de calcium [6].

Les plastifiants:

IIs permettent une augmentation de la mobilité des chaines macromoléculaires et
facilitent ’incorporation des différents ingrédients de la formulation et leur
dispersion. Ils peuvent étre a base d’huile minérale, de produit d’origine animale
ou de synthese. lls sont utilisés pour augmenter la mobilité des chaines
macromoléculaires et facilitent, ainsi, la mise en ceuvre des mélanges. Ils
permettent, également, de  moduler les propriétés mécaniques finales de
I’élastomere aprés vulcanisation [73, 74].

Les agents de vulcanisation:

Le nom de « vulcanisation » (provenant du mot ‘Vulcain’, dieu romain du feu) a
été donné aux processus de réticulation du caoutchouc en référence au procédé de
réticulation par le soufre [26]. 1l s’agit d’un ensemble d’agents chimiques dont le
role est de favoriser la formation des liaisons chimiques inter- et intra-chaines [20].
En fonction de son application, le type de vulcanisation peut étre au soufre ou par
peroxyde.

Les stabilisants:

Ce sont des composants utilisés pour protéger le matériau contre 1’oxygene,
I’0ozone et les radiations UV. En raison de leur faible solubilit¢ dans la matrice
polymeére, lls sont utilisés en faible quantité.

Les composants spécifiques:

Ce type d’additifs permet d’assurer certaines propriétés spécifiques telles que des
ignifugeants, des agents gonflants, des agents desséchants, des pigments, etc.

3) Le mélangeage

4) La vulcanisation de la matrice élastomérique
Elle consiste a lier les chaines moléculaires par des liaisons radiales et a les transformer en

un réseau tridimensionnel [75].
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Ainsi, le matériau faisant 1’objet de notre étude est un EPDM industriel utilisé¢ par I’entreprise
SEDIVER pour la fabrication de ses isolateurs a haute tension. La formulation du matériau est
détaillée dans le Tableau 2 ci-dessous :

Tableau 2: Composition de I'EPDM industriel utilisé dans cette étude

Composition Quantité (parts)
EPDM (ethylidene norbornene) 100

Trihydrate d'Alumine (ATH) 240

Plastifiant 40
Anti-oxydant 5

Peroxyde de dicumyle,

11.1.2. PREPARATION DES ECHANTILLONS

Afin de réaliser les caractérisations escomptées, le matériau a été conditionné par le fabriquant en
plaques de 20cm de diamétre et de 2mm d’épaisseur. Elles ont été découpées en laboratoire en
¢échantillons de forme circulaire d’un diamétre de 80mm pour la mesure des propriétes
diélectriques et physico-chimiques. Des échantillons en formes d’haltéres ont été, également,
préparés pour les essais mécaniques conformément a la norme CEI 60811. Ces échantillons ont
¢té découpés a 1’aide d’une presse avec un outil de découpe sous forme d'halteres.

I11.2. CONDITIONS DE VIEILLISSEMENT ACCELERE

Le vieillissement des matériaux dans leurs conditions réelles d’utilisation est caractérisé par des
cinétiques de dégradation lentes [76]. L’accélération du vieillissement devient, ainsi, une
nécessité pour une évaluation qualitative et quantitative des mécanismes de dégradation en
laboratoire.

11.2.1. VIEILLISSEMENT THERMIQUE ACCELERE

Le vieillissement thermique accéléré de I’EPDM industriel étudié a été mené conformément a la
norme CEI 60216 [65]. A cet effet, une étuve isotherme a air ventilé a été utilisée assurant une
variation de température inférieure & £2°C. Les températures de vieillissement choisies sont 100,
120 et 140°C.

Tableau 3: Résumé du protocole de vieillissement thermique

Température de -~ Nombre
L Prélevement i :
vieillissement d’échantillons
100+2°C Chaque 1000 h jusqu'a 6000 h 3x6=15
120£2°C Chaque 700 h jusqu'a 3500 h 3x5=15
140£2°C Chaque 420 h jusqu'a 2100 h 3x5=15
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Conformément a la norme appliquée, un minimum de 5 prélevements a été effectué pour chaque
température de vieillissement afin de pouvoir tracer les tendances de variation des propriétes du
matériau. Etant donné que ce dernier arrive a dégradation plus rapidement pour les températures
de vieillissement les plus élevées, I’intervalle entre deux prélévements successifs differe en
fonction de la température appliquée. Le résumé de la mise en ceuvre du vieillissement thermique
des échantillons est détaillé dans le Tableau 3. Pour chaque prélévement relatif & une température
de vieillissement donnée, trois échantillons ont été retires.

11.2.2. VIEILLISSEMENT PHOTOCHIMIQUE ACCELERE

Le rayonnement UV représente la source principale de dégradation lors de 1’exposition aux
radiations solaires naturelles. A cet effet, nous avons soumis, dans le cadre de cette étude, les
échantillons étudiés a un vieillissement dans une enceinte de vieillissement sous rayonnement
ultraviolet a température contr6lée conformément a la norme ASTM G154 [57] pour la
simulation du rayonnement solaire direct.

Ladite enceinte est équipée de lampes UVA 340nm avec une irradiance de 0.89W/m2/nm. La
température a été maintenue a 45°C durant toute la période du vieillissement. Aucune
condensation n’a été considérée au cours de I’essai de vieillissement.

Les échantillons ont été soumis a un vieillissement jusqu’a 2160 heures avec des prélévements
toutes les 432 heures. Le choix de la durée totale du vieillissement a été fait sur la base des
données disponibles dans la littérature ou 200 heures de vieillissement artificiel sont équivalentes
a une année d’exploitation en conditions naturelles [62-64]. Ainsi, le vieillissement artificiel qui a
été appliqué correspond a une durée de vieillissement de 11 ans dans des conditions naturelles.
Le protocole de vieillissement est résumé dans le Tableau 4 ci-dessous :

Tableau 4: Résumé du protocole de vieillissement photochimique

Conditions de - Nombre
i Préléevement i .
vieillissement d’échantillons
340nm,
0.89W/m?/nm a Chaque 432 h jusqu'a 2160 h 3x5=15
45°C

I1.3. TECHNIQUES DE CARACTERISATION MULTI-ECHELLES DU
VIEILLISSEMENT

Le suivi du vieillissement d’un matériau se fait par I’évaluation d’indicateurs jugés représentatifs
du phénomeéne de dégradation. Or, les indicateurs représentatifs du vieillissement n’officient pas
nécessairement aux mémes €chelles de la matiere que les propriétés d’usage du matériau. Une
transition d’échelle est, alors, opérée par la corrélation des différentes grandeurs entre elles afin
de remonter depuis 1’échelle des mécanismes de dégradation jusqu’aux propriétés exploitables
[76].
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Dans le cadre de notre étude, nous avons appliqué plusieurs méthodes de caractérisation du
vieillissement du matériau isolant a différentes échelles de la matiére afin de cerner au mieux les
differentes corrélations qui peuvent apparaitre en fonction du type de contraintes appliquées.

11.3.1. ECHELLE MOLECULAIRE

Les analyses a I’échelle moléculaire sont utilisées pour vérifier la composition du matériau et
détecter la présence de nouveaux constituants qui n’en faisaient pas partie avant sa mise en
service.

11.3.1.1. SPECTROSCOPIE INFRAROUGE A TRANSFORMEE DE FOURIER ATR

La technique d’analyse FTIR (Fourier Transform Infra Red) est une technique de caractérisation
qui a I’avantage d’étre, dans certains cas, non destructive. Elle représente la principale méthode
utilisée pour déterminer la composition ainsi que la concentration des liaisons interatomiques
présentes au sein d’un polymeére. Ces liaisons chimiques peuvent étre déterminées a partir de la
détection des leurs modes de vibrations caractéristiques. Ainsi, cette méthode peut étre utilisée
pour identifier un adjuvant de composition inconnue dans une matrice polymere, ou suivre la
cinétique de dégradation chimique (disparition et apparition de groupements chimiques) d’un
matériau polymere [20].

La spectrométrie infrarouge consiste a irradier un échantillon par un faisceau infrarouge
polychromatique. Ledit échantillon subit des vibrations moléculaires et absorbe une partie de
I’énergie incidente. En faisant appel a la transformée de Fourier, un spectre infrarouge (400-4000
cm*) présentant des bandes d’absorption dont les fréquences sont caractéristiques de la nature
chimique du composé est obtenu. L’identification de ces bandes permet de reconstituer la
structure chimique du produit [20].

Un spectre infrarouge consiste a présenter la proportion de lumiére transmise ou réfléchie par
I’échantillon en fonction du nombre d’onde. Ce dernier correspond a I’inverse de la longueur
d’onde.

En fonction de la nature (épaisseur et transparence) de 1’échantillon analysé, deux modes
d’obtention des spectres sont possibles :

e En transmission pour des échantillons fins (quelques dizaines a quelques centaines de
micrometres d’épaisseur).

e En réflexion (ATR pour Réflexion Totale Atténuée) pour des échantillons opaques,
trop absorbants ou épais.

Dans le cadre de notre étude la méthode FTIR a été utilisée en mode réflexion totale atténuée
(ATR) en raison de I’opacité des échantillons analysés (2mm d’épaisseur) qui ne permet pas une
analyse en transmission. Ce type de technique ne nécessite pas une préparation spécifique.
L’analyse est, donc, rapide et non destructive. L’échantillon est en contact direct avec un cristal.
Un faisceau IR est dirigé vers le cristal qui a un indice de réfraction relativement élevé. Le
faisceau infrarouge réfléchi a partir de la surface interne du cristal crée une onde évanescente.
Une partie de I'énergie de cette onde est absorbée par I'échantillon, la partie réfléchie est renvoyée
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au détecteur. La Figure 9 montre le principe de fonctionnement du systeme ATR a réflexion
multiple [77].

Le mode ATR permet de sonder le matériau sur une épaisseur de 2 a 5um en fonction du cristal
utilisé (Diamant ou germanium) [78]. L’équipement utilis¢é dans nos travaux est un FTIR
IFS66v/s de chez Bruker a cristal de diamant. 32 scans ont été réalisés pour chaque échantillon
avec une résolution de 4cm™.

Sample in contact

/ with evanescent wave

g

Figure 9: Représentation graphique d'un systeme ATR a réflexion multiple.

\ To Detector
Infrared ATR

Beam Crystal

La structure chimique du polymere étudié est illustrée dans la Figure 8. Sa formulation est donnée
dans le Tableau 2. Les principales bandes caractéristiques de ce matériau sont rapportées dans le

Tableau 5.

Il est a noter que la spectroscopie FTIR nous permet d’évaluer 1’indice carbonylé (IC) qui
représente le ratio de I’intensité d’absorption du carbonyle & 1735cm™ sur I’intensité d’absorption
du méthyléne a 2850cm™ [79].

Tableau 5: Attribution des principales bandes caractéristiques de I'EPDM [4, 49, 80-83]

Nombre d’onde (cm™) Attribution
3615, 3524, 3432, 3375 Al(OH);
1465, 1376, 2915, 2955 CHj3 (Méthyle)
2850 CH; (Méthyléene)
1259, 970 CH
1016, 791, 728, 665 Al-O
1750-1720 >C=0 (Carbonyle)
3370-3620 OH

11.3.1.2. L’ANALYSE THERMOGRAVIMETRIQUE

L’analyse thermogravimétrique (ATG) est d’un apport non négligeable pour I’évaluation de la
résistance thermique des matériaux ainsi que ’identification de leur cinétique d’oxydation a haute
température. Le principe de I’ATG consiste a mesurer en continu, a 1’aide d’'une microbalance,
les variations de masse d’un échantillon solide en fonction du temps a une température donnée
lors de sa transformation physico-chimique [20]. Dans la plupart des cas un traitement thermique
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en condition dynamique (rampe de température) est appliqué a I’échantillon tel qu’illustré dans la
Figure 10.

= 100+ 12
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a
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DTGA |--1
Air, DTGA
0 I | | T F-2
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T(°C)

TGA  Analyse thermogravimétrique
DTGA Analyse thermogravimétrique différentielle (courbe dérivée)

Les différences enregistrées lors des deux analyses permettent de faire
la part des phénomeénes thermo-oxydatifs (rencontrés sous air) des phé-
nomeénes thermiques (visualisés sous azote).

La perte de masse enregistrée entre 300 et 400 °C traduit un phénoméne
thermique alors que la dégradation entre 500 et 800 °C est due a un phé-
nomeéne d'oxydation.

Figure 10: Analyse thermogravimétrique sous air et sous azote.

Afin de permettre une meilleure interprétation des courbes de variation de masse, il est nécessaire
d’y réaliser certains traitements [84]. Le calcul de la dérivée (DTGA) de la masse par rapport a la
température, tel qu’illustré dans la Figure 10, permet de définir précisément le domaine de
température dans lequel la perte de masse se produit. Une comparaison des performances de
differents échantillons peut étre effectuee avec cette méethode.

Dans le cadre de notre étude, I’appareil utilisé pour 1’analyse thermogravimétrique est un Q50 de
TA Instrument. Des échantillons d’environ 10mg ont été soumis a une rampe chauffe de
10°C/min allant de 25 a 800°C sous un flux constant d’azote afin d’évacuer tout gaz corrosif
pouvant étre formé durant la dégradation et d’éviter, ainsi, de possibles phenomenes thermo-

oxydatifs.

11.3.2. ECHELLE MICROSTRUCTURALE
11.3.2.1. LA CALORIMETRIE DIFFERENTIELLE A BALAYAGE

DSC pour « Differential Scanning Calorimetry », est une technique d'analyse thermique. La DSC
est largement utilisée en milieu industriel en contréle qualité, en raison de son applicabilité dans
I'évaluation de la pureté d'échantillons ou dans I'étude du durcissement des polymeres [85].

Son principe de fonctionnement est basé sur la mesure en dynamique (rampe de température) des
échanges de chaleur entre un creuset de référence vide et un creuset contenant quelques
milligrammes de 1’échantillon analysé [20] (Figure 11).
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Figure 11: Montage d’un appareillage d’analyse calorimétrique différentielle [85].

A travers le thermogramme DSC relatif a la technique de transition de phase, il est possible de
détecter la température de cristallisation (Tc) d’un polymére caractéris€ par les processus
exothermiques ou sa température de fusion (Tm) définie, quant a elle, par les processus
endothermiques comme illustré dans la Figure 12. 1l est également possible de déterminer la
température de transition vitreuse (Tg) des polymeres étudiés. Ces derniers sont le plus souvent
amorphes. Néanmoins, ils peuvent contenir un faible taux de cristallinité qui peut étre déduit
grace a la calorimétrie différentielle a balayage (DSC).

Exo

Heat
flow

Endo

Température —————p

Figure 12: Transitions d'un polymére déterminées par DSC. Tg, transition vitreuse ; Tc, cristallisation ; Ty,
fusion [78].

Dans le cadre de notre étude, nous avons utilis¢ 1’appareil Q2000 de TA Instrument. Des
échantillons d'environ 10 mg ont été analysés par un cycle de chauffage et de refroidissement a
une vitesse constante de 5 ° /min sous atmosphere d'azote dans un intervalle de température de -
90 a 140 °C pour le chauffage et de 140°C a -100°C pour le refroidissement.

11.3.2.2. MICROSCOPE ELECTRONIQUE A BALAYAGE

La microscopie électronique a balayage (MEB) est une méthode utilisée afin de collecter des
informations sur la topographie de la surface de 1’échantillon étudié. Sous I’impact du faisceau
d’¢électrons primaires accélérés (de 10 a 30 kV) (Figure 13), des électrons rétrodiffusés et des
¢lectrons secondaires émis par 1’échantillon sont recueillis sélectivement par des détecteurs qui
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transmettent un signal a un écran cathodique dont le balayage est synchronisé avec le balayage de
1’échantillon.

Dans le cadre de notre etude, un microscope électronique a balayage de type SU-8020 (Hitachi) a
¢été utilisé avec une tension d’accélération de 5kV.

Faisceau d'électrons incid enis

(énergie E )
€r
. .
RX \ A e, .
Ny T
L~ SN\
La g
échantillon
e;:  électrons rétrod iffusés
e, élecirons secondaires
ey elecirons Auger
e;: eélectrons transmis
‘ C: cathodoluminescence
e RX: rayons X

Figure 13: Représentation de I’interaction entre un faisceau d’électrons et la surface d’un échantillon [86].

11.3.2.3. SPECTROSCOPIE A RAYONS X A DISPERSION D'ENERGIE

La spectroscopie a rayons X a dispersion d'énergie utilise le méme dispositif que le MEB décrit
plus haut. Cette méthode fait appel aux contrastes atomiques permettant I’analyse de la composition
chimique du matériau dans le cas de la récupération des électrons rétrodiffusés (collision élastique)
[20].

Dans le cadre de notre étude, 1’appareil utilisé est le méme qui a été utilisé pour la microscopie
¢lectronique a balayage. La tension d’accélération qui a été adoptée est de 10kV permettant un
sondage sur une profondeur de 1um.

11.3.3. ECHELLE MACROSCOPIQUE

11.3.3.1. L’ANALYSE THERMOMECANIQUE DYNAMIQUE (DMA)

DMA pour Dynamic Mechanical (Thermal) Analysis. Cette méthode est destinée a I'étude et a la
caractérisation des propriétés mécaniques de matériaux géneralement viscoélastiques tels que les
polymeres. Elle permet de déterminer en particulier des grandeurs physiques intrinséques telles
que le facteur d'amortissement aussi appelé facteur de perte (Tan & mecanique). Cette propriété est a
différentier du facteur de perte diélectrique (Tan & pistectrique)-
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Le principe de la méthode DMA consiste a appliquer a 1’échantillon étudié une oscillation
dynamique dans un large domaine de températures (typiquement de -150°C a 300°C dans le cas
d’une fréquence fixe) ou de fréquences (typiquement de 1022 10° Hz dans le cas d’une température
fixe) afin de caractériser la relaxation a la transition vitreuse.

Différents types de sollicitations peuvent étre appliqués a 1’échantillon étudié dans le cadre de la
caractérisation par DMA. llIs peuvent étre par cisaillement entre plateaux paralleles, traction,
torsion ou par torsion trois points avec simple ou double encastrement. Cette derniére a été
appliquée dans le cadre de notre étude en utilisant un appareil Q800 de TA instruments. Les
échantillons (35mm x 12mm x 2.3mm) ont été testés sous une amplitude de déformation
constante de 10um a une fréquence de 1Hz. La rampe de variation de la température était de
3°C/min allant de -100°C & 140°C.

11.3.3.2. ESSAIS MECANIQUES

11.3.3.2.1. ESSAIS MECANIQUES DE TRACTION A LA RUPTURE

La traction a la rupture est la méthode conventionnelle de mesure des propriétés mécaniques d’un
matériau telles que le module de Young ou 1’élongation a la rupture. Cette derniére représente un
critére important caractérisant la durée de vie d’un polymere [87].

La traction a la rupture est un test destructif. 1l est soumis, dans le cadre de notre étude, a la
norme CEI 60811.1.1 concernant les dimensions des échantillons analysés qui ont été découpés
en haltéres tel qu’illustré dans la Figure 14. La vitesse transversale de traction est de 50mm/min
en utilisant une machine d’essai universelle Lloyd LR 10K.
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Figure 14: Dimensions en millimétres des haltéres soumises aux essais mécaniques de traction.

11.3.3.2.2. ESSAI DE LA DURETE

La résistance d’un matériau a une déformation locale causée par une force extérieure de forme et
de dimension données est mesurée a travers 1’essai de dureté.

Il existe diverses techniques permettant de déterminer la dureté d’un matériau. Certaines
techniques se basent sur la capacité d’amortissement d’un pendule, d’autres s’appuient sur la
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résistance aux endommagements des matériaux, telles que la résistance a la rayure ou a la
pénétration d’un indenteur dans le matériau (citons notamment la dureté Shore) [88].

Dans le cadre de notre étude, la technique « Shore A » a été utilisée pour la mesure de I’indice de
dureté. Le duromeétre utilisé est de type CEAST soumis a la norme ISO/R868. Neuf mesures ont
été appliquées pour chaque prélevement pour le calcul de la valeur moyenne de I’indice de
dureté.

11.3.3.3. MESURE DE L’HYDROPHOBICITE

En comparaison avec les isolateurs en céramique, ceux en matériaux polymeres ont de meilleures
caractéristiques en termes de poids, de rigidité électrique et de résistance aux contaminations
polluantes de par I’hydrophobicité qui les caractérise. Cette derniere empéche le développement
des bandes humides conductrices sur la surface de I’isolateur. La formation de décharges
partielles se trouve ainsi empéchée provoquant une amélioration de la tenue de I’isolateur. De la,
la détérioration de la surface de I’isolateur est un parameétre important a prendre en compte dans
I’amélioration de la durée de vie des isolateurs composites. Une méthode d’évaluation de
I’hydrophobicité du matériau est donc nécessaire dans 1’étude du vieillissement des isolateurs.

La volonté de développer un outil d’évaluation de la capacité de la surface de 1’isolateur a retenir
les gouttelettes d’eau a abouti a 1’apparition d’une méthode empirique de classification de
I’hydrophobicité (HC method) (Figure 15) [89, 90]. L’inconvénient de cette méthode est qu’elle
est qualitative et se basant sur le jugement de 1’opérateur.

HC4 HCS HC6

Figure 15: Niveaux d’hydrophobicité classifiés par la méthode HC [89].

j T ::

Figure 16: Calcul de I’angle de contact sur la surface d’un isolateur.
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La mesure de I’angle de contact (Figure 16) est la méthode la plus répandue car elle permet
d’évaluer I’hydrophobicité d’un matériau d’une maniere objective et quantifiée.

Dans le cadre de notre étude nous avons opté pour la mesure de 1’angle de contact en utilisant un
goniometre GDX digidrop. Des gouttelettes d’eau distillée de 3 a 5 pul ont été déposées sur la
surface de I’échantillon analysé, préalablement nettoyé a I’eau distillée puis séché a I’air
comprimé, en utilisant une seringue revétue en téflon. Grace a I'analyse d'images numériques et a
I'utilisation d'un logiciel spécial, I'angle de contact est mesure. Les valeurs de I'angle de contact
ont été obtenues a partir de la moyenne de trois a quatre mesures effectuées sur différentes
gouttes placées a la surface.

11.3.3.4. ANALYSE DE LA COLORIMETRIE

Depuis I’antiquité, plusieurs systémes de représentation des couleurs ont été ¢laborés allant du
triangle de Helmholtz au cercle chromatique de Newton. Plus récemment, la Commission
Internationale de [I'Eclairage (CIE) a défini et normalisé un certain nombre d'espaces
tridimensionnels de représentation des couleurs.

White

Black

A : Color of standard

B : Color of sample

A': Color of standard
under same lightness
as of sample

Figure 17: Espace orthonormé CIE-L*A*b* [91].

La colorimétrie cherche a rendre compte de facon synthétique non pas de la distribution spectrale
d’une lumiere colorée mais de la sensation physiologique générée par ce stimulus. Or les
sensations visuelles colorées ne sont pas proportionnelles aux stimuli physiques [92].

A cet effet, afin de comparer deux couleurs percues, il est nécessaire de déterminer un espace
dans lequel la distance géométrique soit uniformément proportionnelle a la différence visuelle
entre les couleurs correspondantes. L'espace CIE-L*a*b* est un espace uniforme permettant ce
type de calcul d’écart colorimétrique. C'est l'espace choisi dans nos travaux pour travailler avec
les mesures colorimétriques obtenues a I'aide du spectrophotometre SpectroDens de TECHKON.
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Cet appareil permet de décrire une couleur par un ensemble de trois coordonnées dans le repére
orthonormé (L*, a*, b*) : L* est ’axe de la luminosité, I’axe a* décrit 1’évolution du vert au
rouge et I’axe b* du bleu au jaune tel que le montre la Figure 17.

L’écart colorimétrique entre deux couleurs est calculé comme la distance euclidienne entre les
points les représentant dans le repére, par la formule suivante :

AE*ab = [(AL*)? + (Aa®)? + (Ab")*]Y? 1)

Avec AE 1’écart colorimétrique correspondant a la norme du vecteur reliant les deux points
considérés, AL* la différence de clarté, Aa* la différence dans les teintes vert /rouge et Ab* la
différence dans les teintes bleu /jaune.

11.3.4. ANALYSE ELECTRIQUE

L’analyse électrique englobe une partie importante des méthodes d’évaluation des isolateurs. Ces
méthodes peuvent étre destructives ou non. Elles sont effectuées sur site ou en laboratoire en
faisant appel a des installations adaptées. Dans le cadre de notre étude, nous nous sommes
concentrés sur la caractérisation des propriétés diélectriques et électriques du revétement de
I’isolateur. Ces mesures ont été réalisées en laboratoire grace a des dispositifs adaptés.

11.3.4.1. MESURE DE PROPRIETES DIELECTRIQUES

La permittivité relative (g;) et le facteur de pertes diélectriques (Tan & pistectrique) du matériau
étudié ont été mesurés grace a un pont de Schering (TETTEX A.G ZURICH type 2904). Cet
appareil est équipé d’un condensateur muni d’un anneau de garde permettant d’éliminer
I’influence perturbatrice des capacités parasites sur le résultat de la mesure.

Légende :

Cn = Condensateur étalon
Cx = Condensateur a mesurer
R; = 1. Décade de résistance
2. Résistance fixe commutable
R, = 1. Résistance fixe commutable
2. Décade de résistance
Rs = Résistance complémentaire
N = Résistance fixe commutable par
échelons
C, = Décade de capacité
G = Galvanometre
S = Fil a curseur avec prise S
T, = Commutateur de Tg o6 (Grandes ou
petites valeurs)
T, = Commutateur du galvanomeétre
Sch = Blindage

Figure 18: Schéma électrique du pont de Schering.
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La Figure 18 représente le pont de mesure a courant alternatif de Schering. Les mesures ont éte
effectuées sous une tension de 1kV a 50Hz.

La cellule de mesure représentée dans la Figure 19 est un condensateur a anneau de garde. Ladite
cellule permet de mesurer la capacité de ’isolant et d’en déduire la constante diélectrique (s/)
telle que définie dans I’équation 2. Elle permet également de mesurer le facteur de pertes
diélectriques (Tan & pigectrique)

£=0.5647*Cx*e (2) [26]
Avec: Cx: la capacité de I’éprouvette en pF lue sur I’appareil

e : I’épaisseur de I’éprouvette en cm.

mm 1mm Légende :
2m 2m
49,5 . .
4 5 =00 4 1: Electrode circulaire
2: Electrode circulaire gardée
‘ r 3: Echantillon
A 4 : Electrode de garde

Figure 19: Electrodes circulaires avec anneau de garde.
11.3.4.2. MESURE DES RESISTIVITES SURFACIQUE ET VOLUMIQUE

La méme cellule utilisée pour la mesure des propriétés diélectriques a été utilisée pour la mesure
des résistances surfacique (Rs) et volumique (Ry) des eéchantillons étudiés.

Les branchements indiqués dans la Figure 20 et la Figure 21 illustrent les circuits mis en place
afin de caractériser les échantillons étudiés. A partir de ces circuits, la résistance mesurée (Rp)
s’exprime par la relation suivante :

Rm=(U-(V/101))/(V/(101*R1)) )

Il est a noter que la mesure de la résistivité est influencée par les conditions de test telles que la
température, I’humidité et la tension d’essai. Dans le cadre de notre étude, nous avons veill¢ a ce
que lesdites conditions soient les mémes pour toutes les mesures afin de les rendre comparables.
Ainsi, durant la mesure des résistivités des échantillons étudiés, une température de 19°C et une
humidité relative de 35% ont été enregistrées. Les lectures des valeurs mesurées ont été
effectuées 2 minutes aprés avoir appliqué une tension continue de 1kV au dispositif de mesure.

Par I’application de la loi d’Ohm, la résistivité surfacique (ps) et la résistivité volumique (py) des
échantillons s’expriment par les équations ci-dessous :

ps=Rs*(2n/In(dy/d1)) (4) [93]
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Avec : d; le diametre de I’électrode gardée ; d, le diamétre intérieur de I’anneau de garde
pv=Rv*(S/e) (5) [26]

Avec : S la surface de 1’éprouvette ; e I’épaisseur de 1’échantillon

Electrode
gardée

~_(x101)

Electrode

de garde ’J_T _

Echantillon — - D R1 U

(10MOhm) \V;
1
T (1kV)
Figure 20: Circuit de mesure de la résistance volumique.

Elect’rode (x101)
gardée *

Electrode

de garde
T IR o
Echantillon - . (10MOhm) 6/

Figure 21: Circuit de mesure de la résistance surfacique.

I11.4. ANALYSE DE LA CORRELATION

La corrélation dans le langage courant se réfere a une relation au sens large du terme quant a la
corrélation en statistique se réfere en général a un parametre décrivant/résumant la relation entre
deux variables [94].

Soient X et Y deux grandeurs statistiques quantitatives observées. L’analyse de la corrélation
entre X et Y passe par la vérification de 1’existence d’une relation entre X et Y. L’intensité de la
liaison doit étre quantifiée en faisant appel a un coefficient de corrélation. La significativité
statistique de la liaison doit étre, également, testée afin de pouvoir la valider. Une analyse
graphique est ainsi établie afin de caractériser la forme de la liaison (la relation) entre X et Y
(positive ou négative, linéaire ou non linéaire, monotone ou non monotone telle qu’illustrée dans
la Figure 22) [95].
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Figure 22: Types de liaisons entre deux variables [95].

11.4.1. COEFFICIENT DE CORRELATION

Le coefficient de corrélation T permet de mesurer 1’intensité et le sens de la relation entre deux
variables. Plusieurs coefficients ont été proposés a travers la littérature. Chaque coefficient est
adapté a un certain type de liaison. La taille des variables est a prendre en compte dans le choix
du coefficient a utiliser.

Dans le cadre de notre travail, nous avons opté pour le coefficient de Kendall (z). Ce coefficient
mesure la corrélation de rang. Entre deux variables. Il est adapté pour I’évaluation de liaisons
monotones dont la taille de I’échantillon est réduite.

7 est défini comme suit :

Soit (X1, Y1), (X2, ¥2),..., (Xn, Yn) un ensemble d’observations de variable X et Y.
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e Les paires d’observation (X;, Y;) et (X;, y;) sont dites concordantes si x; < xjet y; <y; ou si
Xi>X;j €LYi>Yj

o Elles sont dites discordantes si x; < xjet y; >Yy; ou si x;>X; et yi<y;

e Dans le cas ou x; =Xjou y; =Yj, la paire n’est concordante ni discordante

Le tau de Kendall s’exprime par la relation suivante :
w=(nombre de paires concordantes-nombre de paires discordantes)/(1/2*n*(n-1)) (6) [96]

Le coefficient de corrélation est compris dans un intervalle entre -1 et +1. Son interprétation se
fait comme suit :

e Plus le coefficient est proche de 1, plus la relation est monotone positive.
e Plus le coefficient est proche de -1, plus la relation est monotone négative.
e Plus le coefficient est proche de 0, plus la relation monotone entre les variables est faible

Dans le cadre de cette étude, nous considérons que deux variables sont corrélées quand z est
supérieur a 0.85.

11.4.2. TEST DE SIGNIFICATIVITE

Le coefficient de corrélation ne renseigne pas sur le degré de significativité d'une relation car
celle-ci dépend également du nombre d'observations [97]. Le test de significativité est une
procédure de décision permettant de rejeter ou d’accepter 1’hypothese nulle qui signifie qu’il n’y
a pas de relation entre les variables.

La probabilité critique (p-valeur) est ainsi calculée. Le test de significativité repose sur la regle de
décision suivante: si la p-valeur est inférieure a une valeur fixée, appelée seuil de signification, et
souvent choisie (arbitrairement) a 5%, on rejette I'hypothése nulle, considérée trop
invraisemblable. Ce qui signifie qu'on a 5% de chances de se tromper. Si p-valeur est supérieur au
seuil de signification fixé, on ne peut pas rejeter I'nypothése nulle car la probabilité de se tromper
est supérieur a 5% [98].

Dans le cadre de cette étude nous avons fait appel au calculateur en ligne Wessa [99] pour
déterminer les p-valeurs.

11.4.3. ANALYSE GRAPHIQUE

L’analyse graphique permet une meilleure compréhension de la nature de la liaison entre les
variables étudiées. En placant en abscisse la variable X et en ordonnée la variable Y, chaque
observation est positionnée dans le repere ainsi constitue. Il devient, ainsi possible de situer les
proximités entre les individus ; étudier la forme globale des points, voir notamment s'il existe une
forme de liaison ou de régularité ; détecter visuellement les points qui s'écartent des autres telles
que les observations atypiques ; vérifier s'il n'y a pas de regroupements suspects [95].
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I1.5. CONCLUSION

Dans ce chapitre, nous avons présenté le matériau faisant 1’objet de notre étude notamment
I’EPDM industriel dont le monomere diene est le 5-éthylidene-2-norbornéne (ENB). Nous avons
donné sa formulation et décrit sa procédure de fabrication. Les conditions de vieillissements
thermique et photochimique ont été décrites. Les techniques de caractérisation a différentes
échelles de la matiere auxquelles sera fait appel au cours de nos travaux ont été présentées. Enfin,
nous avons introduit les concepts intervenant dans 1’analyse de la corrélation entre deux
variables.

Dans la prochaine partie de ce travail, les résultats de caractérisation seront présentés afin de
pouvoir effectuer les corrélations entre les parametres représentatifs de la dégradation avec les
caractéristiques électriques et diélectriques du matériau.
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CARACTERISATION MULTI-
ECHELLE DU VIEILLISSEMENT

THERMIQUE DE L’EPDM

Dans le cadre de ce chapitre nous présenterons les résultats de la caractérisation du vieillissement
thermique de ’EPDM. La dégradation du matériau sera évaluée aux échelles moléculaires,
microstructurale et macroscopique. L’évolution des caractéristiques physico-chimiques,
morphologiques, mécaniques et diélectriques au cours du vieillissement sera étudiée. Enfin, nous
analyserons les corrélations qui peuvent apparaitre entre les parameétres représentatifs du
vieillissement.




Chapitre 11 : Caractérisation multi-échelle du vieillissement thermique de [’EPDM

I11.1. ECHELLE MOLECULAIRE

I11.1.1. SPECTROSCOPIE INFRAROUGE A TRANSFORMEE DE FOURIER

La technique FTIR en mode ATR a été utilisée dans cette étude afin d’identifier les réactions
chimiques qui ont lieu au sein du matériau lors de son vieillissement thermique. De la Figure 23
a la Figure 25 nous présentons I’évolution des spectres infrarouges au cours du vieillissement des
échantillons a 100, 120 et 140°C.
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Figure 23: Evolution du spectre FTIR de PEPDM lors de son vieillissement thermique & 100°C.
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Figure 24: Evolution du spectre FTIR de PEPDM lors de son vieillissement thermique a 120°C.
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Figure 25: Evolution du spectre FTIR de ’EPDM lors de son vieillissement thermique & 140°C.

Les bandes caractéristiques du matériau étudié sont résumées dans le tableau 4 du chapitre II.
L’analyse des résultats obtenus montre des changements sur le plan de la structure moléculaire de
I’EPDM suite a son exposition aux contraintes thermiques. Il apparait que ces changements
s’accélérent avec 1’augmentation de la température de vieillissement. Pour une durée de
vieillissement de 2100 heures a 140°C, nous constatons un changement du spectre FTIR
significativement plus marqué qu’un vieillissement a 100°C pendant 6000 heures.

Nous pouvons noter une perte des especes carbonées dans tous les échantillons vieillis. La
diminution notable au niveau des bandes (2850-2955cm™ et 1376-1465cm™) relatives aux
groupements Meéthylene (CH,) et Méthyle (CHj3) est attribuée a la coupure des chaines
moléculaires [4, 20, 80].

Le pic observé dans la zone 1750-1720cm™ est attribué a des espéces carbonylées (C=0) (Acides
carboxyliques et cétones). Ces especes sont les produits de 1’oxydation de I’EPDM. Ce pic est
visible pour des échantillons neufs indiquant que I’oxydation du matériau a commencé dés sa
fabrication et avant d’étre soumis au vieillissement [6].

Tableau 6: Evolution de I'indice carbonylé (IC) en fonction de la température et de la durée du vieillissement
thermique

Etat de dégradation Indice carbonylé
Non vieilli 0.40
6000h a 100°C 0.39
3500h a 120°C 0.63
2100h a 140°C 0.65
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La valeur de I’indice carbonylé (IC), telle qu’illustrée dans le Tableau 6, montre que les
échantillons vieillis a 100°C n’ont pas été affectés. Néanmoins, pour des températures de
vieillissement plus élevées, nous constatons une augmentation de I’indice carbonylé. Cette

augmentation est synonyme d’une plus grande proportion de la thermo-oxydation dans le
matériau [80]

111.1.2. L’ANALYSE THERMOGRAVIMETRIQUE

L’analyste thermogravimétrique est utile pour 1’évaluation de la stabilité thermique du matériau
étudié ainsi que pour déterminer le taux des charges de I’élastomére au cours de son
vieillissement. La Figure 27 et la Figure 26 montrent les thermo-grammes TGA et DTG
d’échantillons neufs et vieillis thermiquement.
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Figure 26: Thermo-grammes TGA et DTG d'un échantillon neuf
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Figure 27: (A) Thermo-gramme TGA,; (B) Thermo-gramme DTG d’échantillons neufs et vieillis
thermiquement
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En se basant sur les données obtenues a partir des diagrammes TGA et DTG tel que décrit dans la
Figure 26, nous avons resume les résultats obtenus dans le Tableau 7 ci-dessous. Les résultats
enregistrés sont relatifs aux échantillons vieillis pendant les durées les plus extrémes qui ont été
appliquées dans le cadre de cette étude.

Tableau 7: Résumé des résultats de mesure TGA & DTG pour un EPDM neuf et vieilli thermiquement

Température Température 1 Température Température 2tme Perte
. _pDT G g, | dudébutdy perte . .pDT Gq, | dudébutdu | perte | de
Echantillon | @Y p,'C, u 167 de u p|,c - u gtme de masse
1°" événement o masse | 2°™ événement L
°C) evenement 0 °C) evenement masse | totale
C) (%) ) @) | (©)
New 366 129 28 476 392 27 57
6000h a
100°C 364 169 25 476 396 28 55
3500h at
120°C 383 230 21 500 414 30 53
2100 a
140°C 370 237 20 494 405 30 52

11 est possible de noter que le vieillissement thermique retarde 1’apparition du premier événement
de perte de masse. Cette derniere commence pour les échantillons non vieillis a 129°C alors que
pour les échantillons vieillis cette température est plus importante (De 169°C a 237°C). Ce
phénomeéne peut étre attribué a la déshydratation de 1I’Al(OH); et des composants volatiles du
matériau [4].

La valeur du pourcentage de perte de masse du premier événement est affectée par le
vieillissement thermique. La diminution de ce pourcentage indique que la dégradation appliquée
favorise la perte des composants volatiles tels que les huiles, les stabilisants et les plastifiants
[100-103]. A partir du méme tableau, nous pouvons noter que le vieillissement thermique n’a
aucun effet sur le second évenement de perte de masse pour le cas des échantillons vieillis a
100°C. Cet évenement est relatif a la décomposition de la matrice d’EPDM. Le pic de la courbe
DTG correspondant a cet événement a lieu a une température de 475°C. Les réactions qui ont lieu
lors de cet événement sont attribuées a la réaction de scission du polymeére réticulé [80, 101, 102,
104, 105]. Pour le cas des échantillons vieillis a 120°C et a 140°C, nous constatons que le pic
relatif au 2éme événement a lieu a des températures plus éleveées.

Comme indiqué dans le Tableau 7, le pourcentage de perte de masse totale a la fin de la mesure
est moins important pour les échantillons vieillis. Sa valeur décroit avec 1’augmentation de la
température de vieillissement. Ce phénomeéne indique que les échantillons perdent une partie de
leurs composants au cours du vieillissement thermique.

I111.2. ECHELLE MICROSTRUCTURALE
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111.2.1. LA CALORIMETRIE DIFFERENTIELLE A BALAYAGE (DSC)

La Figure 28 correspond a un thermo-gramme DSC d’un échantillon non vieilli de ’EPDM
étudié. La forme non prononcée des pics est significative d’une structure semi-cristalline du
matériau [80]. Les résultats obtenus montrent une transition vitreuse ayant lieu a une T4 égale a -
61°C et un pic endothermique ayant lieu a une température de fusion T, égale a 26°C pour une
enthalpie AHq, égale a 1,31J/g.
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Figure 28: Thermogramme DSC du premier cycle d'échauffement d'un échantillon neuf.

Tableau 8: Résumé des résultats de mesure DSC pour un EPDM neuf et vieilli thermiquement

Echantillon T, (°C) Tm (°C) AH(J/9) x (%)

Non vieilli -61 26 131 0.45
2000h & 100°C -59 25 1.31 0.45
6000h & 100°C -54 26 0.81 0.28
1400h 4 120°C -49 25 0.48 0.17
2800h & 120°C -44 24 0.35 0.12
1260h & 140°C -43 24 0.35 0.12
2100h & 140°C -39 23 0.2 0.07

Le Tableau 8 résume les résultats des mesures DSC pour les échantillons soumis au
vieillissement thermique. I1 est possible de noter que 1’exposition a des contraintes thermiques
engendre une augmentation de la température de transition vitreuse. Ce phénoméne peut étre
assimilé a une reticulation et/ou une migration des plastifiants [105]. L’augmentation de Tj
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implique une modification de la mobilité des molécules qui sera vérifiée a travers des mesures
électriques au cours de cette étude.

Il est a noter que le vieillissement thermique a pour effet de réduire 1’enthalpie de fusion AHy,.
Cette diminution est dd a une réduction du degré de cristallinité y du matériau. La diminution de
peut étre attribuée a une scission des chaines accompagnée d’une réticulation [106-108]. Cette
dégradation perturbe I’ordre cristallin du polymére [80, 109]. Elle réduit, également, la longueur
des chaines macromoléculaires [110].

111.2.2. MICROSCOPE ELECTRONIQUE A BALAYAGE (MEB)

A partir des résultats de I’imagerie MEB indiqués dans la Figure 29 et la Figure 30, on constate
que le vieillissement thermique a un effet sur la topographie de la surface du matériau. En effet,
les échantillons non vieillis présentent une surface relativement lisse. Avec 1’augmentation du
temps de vieillissement des dépressions commencent a apparaitre pouvant étre interprétées par un
décollement de la couche superficielle du polymeére. Cette couche représente la couche de finition
lors du processus de moulage [111].

Non vieilli 2000h a 100°C 5000h a 100°C

Figure 29: Evolution de la microstructure de surface d’un EPDM vieilli a 100°C.

Non vieilli 1260h a 140°C 2100h a 140°C

Figure 30: évolution de la microstructure de surface d’un EPDM vieilli a 140°C.

Ladite couche, constituée principalement de polymere, est substituée progressivement au cours du
vieillissement par un compose de polymére et de charges. Ce processus a pour effet d’augmenter
la rugosité de la surface de I’échantillon.
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Il est a noter que le changement de la topographie de la surface de I’échantillon est faiblement
marqué pour le cas du vieillissement a 100°C. Les échantillons vieillis a 140°C connaissent une
évolution différente car leur surface se trouve significativement affectée au cours de la
dégradation.

111.2.3. SPECTROSCOPIE A RAYONS X A DISPERSION D'ENERGIE

Etant donné que les produits de I’oxydation de I’EPDM sont nombreux, il est difficile de cerner
I’étendue du processus de la thermo-oxydation en se basant sur le suivi de I’évolution d’un seul
produit [10]. Ainsi, la technique de la Spectroscopie a rayons X a dispersion d'énergie (EDS) a
¢été utilisée dans cette étude en complément a la spectroscopie FTIR pour évaluer 1’étendue de
I’oxydation dans le matériau. Cette technique présente 1’avantage de quantifier la composition du
matériau et permet ainsi de connaitre I’ampleur des réactions chimiques qui s’y tiennent.

Le Tableau 9 et le Tableau 10 montrent le pourcentage de la composition en poids des atomes
d’oxygene (O) de carbone (C) et d’aluminium (Al) au sein des échantillons analysés ainsi que les
ratios O/C et Al/C.

Tableau 9: Résumé des mesures EDS pour un EPDM vieilli a 100°C

C 0] Al
o/C | AllC
Poids (%) Erreur (%) | Poids (%) Erreur (%) Poids (%) | Erreur (%)
Neuf 52,2 10,3 27,5 0,4 18,9 10,1 0,52 | 0,36
2000h 42,6 +0,5 29,1 0,5 25,6 0,5 0,68 | 0,60
5000h 42,8 +0,7 23,6 0,5 21,9 10,1 055 | 0,51
Tableau 10: Résumé des mesures EDS pour un EPDM vieilli & 140°C
C o] Al
o/C | AllIC
Poids (%) Erreur (%) | Poids (%) Erreur (%) Poids (%) | Erreur (%)
Neuf 52,2 10,3 27,5 10,4 18,9 10,1 0,52 | 0,36
1260h 20,3 10,3 50,3 10,4 26,5 10,1 2,47 | 1,30
2100h 18,4 +0,2 51,5 10,4 26,8 10,1 2,79 | 1,45

Les mesures obtenues montrent que les ratios O/C et Al/C augmentent au cours de la dégradation
pour une température de vieillissement de 140°C alors qu’ils restent stables pour une température
de 100°C. Ces résultats sont conformes a ceux obtenus par la spectroscopie FTIR ou il a été
montré que les échantillons soumis aux tempeératures de 120°C et 140°C subissaient une
dépolymérisation et une oxydation. En effet, ’augmentation du ratio O/C est attribuée a la
thermo-oxydation de I’EPDM. L’augmentation du rapport Al/C est représentative d’un
accroissement de la proportion d’ATH sur la surface de 1’échantillon. Ce résultat est conforté par
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la microscopie ¢€lectronique a balayage ou il a été constaté qu’au cours du vieillissement, la
couche de finition composée essentiellement du polymere se dissipe au profit d’une couche
composée du polymere et des charges qui rentrent dans la composition du matériau étudié.

111.3. ECHELLE MACROSCOPIQUE

111.3.1. L’ANALYSE THERMOMECANIQUE DYNAMIQUE (DMA)

Les caractéristiques viscoélastiques des échantillons neufs et vieillis sont illustrées dans la Figure
31, la Figure 32 et la Figure 33. La température correspondant au maximum du pic du facteur
d’amortissement (Tan &) est considérée comme étant la température de transition vitreuse Tg.
Nous pouvons noter que cette derniere augmente avec le temps de vieillissement. Son
augmentation est d’autant plus rapide quand la température de vieillissement est plus élevée. La
diminution de I’amplitude des pics observés et I’augmentation de Ty sont causées par la
réticulation du matériau [112]. L’augmentation de Ty peut étre également expliquee par une
polarité plus importante suite a une scission des chaines et ainsi une attraction moléculaire plus
importante. L’augmentation du taux des charges suite a la dépolymérisation et a la dégradation
des composants volatiles peut avoir un effet sur la valeur de T, [113].

Il est a noter que le comportement observé a travers les caractéristiques viscoélastiques du
matériau n’indique pas si ce dernier subit uniquement une réticulation ou une scission des
chaines. Les deux phénoménes peuvent prendre place avec une légére prédominance de la
réticulation [113]. Nous pouvons noter que les températures de transition vitreuse mesurées par la
méthode DMA différent de celles mesurées par la méthode DSC. Cette différence qui peut
atteindre 25°C [114, 115] est due au fait que les mesures se font sur des échelles structurelles
différentes. La comparaison des résultats doit, donc, se faire avec des mesures faisant appel aux
mémes méthodes.

—— Non vieilli
—— 2000h a 100°C
—— 6000h a 100°C

0,54

0,4+

0,34

Tan Delta

0,2 4

0,14

0,0

Température (°C)

Figure 31: Tracé du facteur d’amortissement en fonction de la température pour un EPDM vieilli a 100°C.
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Figure 32: Tracé du facteur d’amortissement en fonction de la température pour un EPDM vieilli a 120°C.
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Figure 33: Tracé du facteur d’amortissement en fonction de la température pour un EPDM vieilli a 140°C.

111.3.2. ESSAIS MECANIQUES

111.3.2.1. ESSAIS MECANIQUES DE TRACTION A LA RUPTURE

La Figure 34 présente la variation de I’allongement a la rupture (Asr) de ’EPDM étudié le long
de son vieillissement thermique. Chaque point représente la moyenne arithmétique de trois
valeurs expérimentales et leur écart type (E.T). Les courbes d’ajustement, représentées en lignes
discontinues, ont été obtenues par la méthode de régression sur la base des données
expérimentales.
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Figure 34: Evolution de I'allongement & la rupture en fonction du temps pour un EPDM vieilli
thermiguement.

Nous pouvons noter a partir des courbes tracées que le vieillissement thermique influe sur
I’allongement a la rupture de I’EPDM. L’exposition de ce matériau a la contrainte thermique a
pour effet de diminuer la valeur de Agr. Il est possible d’observer que cette diminution s’accélére
avec I’augmentation de la température de vieillissement. Selon plusieurs auteurs [116-121], la
diminution de Agr serait due a la scission des chaines macromoléculaires. La formation de
chaines plus courtes suite a la thermo-oxydation du matériau a pour effet de conduire a la
dégradation de ses propriétés mécaniques.

En analysant I’évolution des courbes de Aar pour les differentes températures de vieillissement, il
apparait que I’oxydation du matériau commence dés le début du vieillissement. Ce processus est
accéléré avec I’augmentation de la température. En effet, la diminution de la fraction cristalline,

qui a été vérifiée par les mesures DSC, facilite la diffusion de I’oxygene d’ou une scission des
chaines [122, 123].

111.3.2.2. MESURE DE LA DURETE

La Figure 35 indique la variation de la dureté Shore A de ’EPDM le long de son vieillissement
thermique. Chaque point représente la moyenne arithmétique de neuf valeurs expérimentales
(Trois échantillons avec trois mesures pour chaque échantillon) ainsi que leur écart type (E.T).
Les courbes d’ajustement, représentées en lignes discontinues, ont été obtenues par la méthode de
régression sur la base des données experimentales.

Il apparait que les échantillons vieillis a 100°C connaissent une augmentation progressive
commengant par une valeur initiale de 75 jusqu’atteindre une valeur de 82. Un comportement
différent est observé dans le cas du vieillissement & 120°C et a 140°C ou I’on observe que la
valeur de la dureté augmente rapidement a une valeur de I’ordre 85 des le premier prélévement
apres vieillissement. Il s’en suit une augmentation progressive jusqu'a 92 pour le vicillissement a
120°C et 94 pour le vieillissement a 140°C.
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Figure 35: Evolution de la dureté en fonction du temps pour un EPDM vieilli thermiquement.

L’augmentation de la dureté des échantillons est caractéristique de l’augmentation de la
réticulation du matériau. Tel que décrit par Tomer et al [4], a cause de la réticulation, la surface
des échantillons devient plus dure car les chaines macromoléculaires du polymére ne peuvent pas
suivre de nouvelles configurations lors des contraintes de déformation. Le matériau devient, ainsi,
moins flexible.

111.3.3. ANALYSE DE LA COLORIMETRIE

La Figure 36 montre la variation du changement de la colorimétrie en fonction du temps de
vieillissement. La valeur de AE a été calculée en prenant comme point de référence la couleur
d’un échantillon neuf. AE est donc nul pour les échantillons non vieillis.
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Figure 36: Evolution du changement de couleur dans I’espace CIE-L*A*B* en fonction du temps pour un

EPDM vieilli thermiquement.
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Chaque point représente la moyenne arithmétique de trois valeurs expérimentales ainsi que leur
¢écart type (E.T). Les courbes d’ajustement, représentées en lignes discontinues, ont été obtenues
par la méthode de régression sur la base des données expérimentales.

Les résultats obtenus montrent que le vieillissement thermique influe clairement sur la
colorimétrie des échantillons. Dans le cas des échantillons vieillis a 100°C, I’augmentation du
temps de vieillissement a pour effet d’augmenter AE d’une maniére quasi-uniforme. Dans le cas
des échantillons vieillis a 120°C et a 140°C, nous pouvons constater que le changement de
couleur augmente sensiblement des le début du vieillissement. Cette augmentation continue de
maniére uniforme au cours de la dégradation. Telle que constatée pour les caractéristiques
mécaniques, ’augmentation de la température de vieillissement a pour effet d’accélérer la
variation de AE.

111.3.4. ANALYSE ELECTRIQUE

111.3.4.1. MESURE DE LA PERMITTIVITE RELATIVE

L’évolution de la permittivité relative en fonction du temps de vieillissement est indiquée dans la
Figure 37. Chaque point représente la moyenne arithmétique de trois valeurs expérimentales ainsi
que leur écart type (E.T).

Les courbes d’ajustement, représentées en lignes discontinues, ont été obtenues par la méthode de
régression sur la base des données expérimentales. Dans le cas des échantillons vieillis a 100°C,
& ne varie pas d’une maniére significative. La courbe de régression est, ainsi, sous la forme d’une
constante.

4,2
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0 1000 2000 3000 4000 5000 6000
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Figure 37: Evolution de la permittivité relative en fonction du temps pour un EPDM vieilli thermiquement.

Dans le cas des échantillons vieillis a 120 et 140°C, nous pouvons noter que la permittivité
relative augmente avec le temps de vieillissement. Lorsque la température de vieillissement est
plus élevée, nous observons que la permittivité relative augmente plus rapidement. g, atteint une
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valeur de 3.6 apres 2100 heures de vieillissement & 140°C. Pour la méme durée elle atteint une
valeur de 3.4 pour un vieillissement a 120°C.

L'exposition du matériau a un stress thermique prolongé implique sa réticulation d’ou la
réduction de son volume. Sa capacité se voit, ainsi, augmentée [124]. Ladite capacité est
proportionnelle a la permittivité relative du matériau.

111.3.4.2. MESURE DE LA RESISTIVITE VOLUMIQUE
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Figure 38: Evolution de la permittivité relative en fonction du temps pour un EPDM vieilli thermiquement.

La Figure 38 montre 1’évolution de la résistivité volumique (ps) de ’EPDM au cours de son
vieillissement thermique. Chaque point représente la moyenne arithmétique de trois valeurs
expérimentales ainsi que leur écart type (E.T).

Les courbes d’ajustement, représentées en lignes discontinues, ont été obtenues par la méthode de
régression sur la base des données expérimentales.

A travers la Figure 38, la résistivité volumique de ’EPDM diminue lorsque les échantillons sont
soumis a un vieillissement thermique. Cette diminution indique que le matériau est soumis a un
phénomene de scission des chaines et a la génération de produits de thermo-oxydation. Ces
processus entrainent une augmentation de la mobilité des porteurs de charge [125, 126]. Ces
observations sont confortées par les mesures DSC et DMA ou il a été possible d’observer une
augmentation de T4 impliquant une modification de la mobilité des molécules.

I11.4. EVALUATION DE LA CORRELATION ENTRE LES PARAMETRES
REPRESENTATIFS DU VIEILLISSEMENT
Les résultats de caractérisation du vieillissement thermique nous permettent de mettre en lumiére

certains parameétres représentatifs de la dégradation thermique. Dans le cadre de notre étude nous
avons évalué la corrélation qui peut avoir lieu entre ces parameétres en calculant le coefficient de
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Kendall (tx) qui mesure la corrélation de rang entre deux variables. La p-valeur a été calculée afin
d’évaluer la significativité de la corrélation.

Tableau 11: Récapitulatif des coefficients de corrélation de rang de Kendall pour un EPDM vieilli a 120°C

Aar AE Shore A Ry
-0.8 0.8 0.8 -1 &
-1 -1 0.8 Aar
1 -0.8 AE
-0.8 Shore A
Tableau 12: Récapitulatif des p-valeurs pour un EPDM vieilli & 120°C
Aar AE Shore A Ry
0.086 0.086 0.086 0.027 &
0.027 0.027 0.086 Aar
0.027 0.086 AE
0.086 | Shore A

Les méthodes de caractérisation utilisées dans le cadre de cette étude ont montré un effet marqué
du vieillissement thermique pour des températures de dégradation de 120°C et de 140°C. L’effet
du vieillissement a 100°C n’a pas pu étre détecté par certaines des méthodes de caractérisations
auxquelles nous avons fait appel. Afin de définir les corrélations qui peuvent apparaitre entre le
maximum de parameétres représentatifs du vieillissement lors d’une dégradation thermique, nous
nous sommes intéressés dans le cadre de cette étude au cas des résultats obtenus pour des
échantillons vieillis a 120°C.

A partir des résultats de calcul de 1« et de p-valeur indiqués respectivement dans le Tableau 11 et
le Tableau 12, nous pouvons noter de fortes corrélations pour certaines paires de parametres.

Nous pouvons noter a partir de la Figure 39 que la résistance volumique d’un EPDM vieilli a
120°C presente une liaison linaire négative avec sa permittivité relative. Les mesures
experimentales ont permis de tracer une droite de régression.

La Figure 40 montre une liaison linéaire négative entre AE et A, Tel qu’illustré dans ladite
figure, une droite de régression a été tracée a partir des mesures expérimentales.

64



Chapitre 11 : Caractérisation multi-échelle du vieillissement thermique de [’EPDM

R,=2,04136E12-(3,04936E11*Er) avec R*>=0,99
- 1,15E+012

1,10E+012 +

1,05E+012 +

1,00E+012 +

Résistivité volumique £ 1 E.T (Ohm.m)

9,50E+011 . . : : : : :
2,8 3,0 3,2 3,4 36

Erx1ET

Figure 39: Courbe de liaison de la permittivité relative avec la résistivité volumique pour un EPDM vieilli a
120°C.
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Figure 40: Courbe de liaison de I’allongement a la rupture avec le changement de couleur pour un EPDM
vieilli a 120°C.

Il apparait & partir des résultats illustrés dans la Figure 41 qu’une liaison négative existe entre
Aqr et la dureté du matériau lors de son vieillissement thermique. Une courbe de régression a été

tracée a partir des mesures expérimentales en appliquant un modele exponentiel dont 1’équation et
le coefficient de détermination sont indiqués dans la figure concernée.

La Figure 42 montre une liaison positive entre la dureté et AE. Une courbe de régression a été
tracée a partir des mesures expérimentales en appliquant un modeéle exponentiel.
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Figure 41: Courbe de liaison de I’allongement & la rupture avec la dureté pour un EPDM vieilli & 120°C.
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Figure 42: Courbe de liaison de la dureté avec le changement de couleur pour un EPDM vieilli a 120°C.

I111.5. CONCLUSION

Le long de ce chapitre, nous avons étudié ’influence du vieillissement thermique sur ’EPDM a
différentes échelles de la matiére.

Nous avons ainsi déterminé les principaux mécanismes responsables de la dégradation du
matériau lors de son exposition a des contraintes thermiques. La réticulation et la thermo-
oxydation sont les principaux mécanismes qui ont pu étre observés.

La dégradation thermique de ’EPDM est accompagnée par la génération de groupes carbonylés
(C=0) et la perte de ses composants volatiles tels que les huiles, les stabilisants et les plastifiants.
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Lors du vieillissement thermique, il est apparu que la scission des chaines commence des le début
de I’essai de vieillissement. Cette dégradation a lieu a une température de 100°C. Son ampleur
prend de I’importance avec I’augmentation de la température de vieillissement. En contrepartie,
I’effet de la réticulation est moins marqué pour une température de vieillissement de 100°C. II
est, par contre, tres visible pour des températures de vieillissement de 120°C et de 140°C.

A travers la mesure des caractéristiques électriques et diélectriques lors du vieillissement
thermique de I’EPDM, il est apparu qu’une forte liaison existe entre la permittivité relative du
matériau et sa résistivité volumique. Nous pouvons en déduire que les mémes mécanismes
interviennent dans 1’évolution des dites propriétés.

Le changement de la colorimétrie du matériau s’avére étre un paramétre significatif du
vieillissement thermique de I’EPDM du fait du fort couplage que présente cette caractéristique
avec I’allongement a la rupture et la dureté. Grace aux modeles de régression établis dans le cadre
de cette étude, il devient possible d’évaluer les propriétés mécaniques du matériau en faisant
appel a des mesures de la colorimétrie qui sont non destructives et faciles a mettre en ceuvre.
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CARACTERISATION MULTI-
ECHELLE DU VIEILLISSEMENT DE
L’EPDM SOUS RAYONNEMENT
ULTRAVIOLET

Nous nous attacherons a présenter dans ce chapitre les résultats de la caractérisation du
vieillissement de ’EPDM sous rayonnement ultraviolet. Le suivi du vieillissement sera fait aux
échelles moléculaire, microstructurale et macroscopique. Les liaisons qui peuvent exister entre les
parametres représentatifs du vieillissement seront ensuite analysees.




Chapitre IV : Caractérisation multi-échelle du vieillissement de [’EPDM sous rayonnement ultraviolet

IV.1. ECHELLE MOLECULAIRE

IV.1.1. SPECTROSCOPIE INFRAROUGE A TRANSFORMEE DE FOURIER

Nous avons fait appel dans cette étude a la technique FTIR en mode ATR afin d’identifier les
réactions chimiques qui ont lieu au sein du matériau lors de son vieillissement sous rayonnement
ultraviolet.
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Figure 43: Evolution du spectre FTIR de PEPDM lors de son vieillissement sous rayonnement ultraviolet.
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Figure 44: Evolution de I’indice carbonylé de ’EPDM lors de son vieillissement sous rayonnement ultraviolet.

A travers la Figure 43 nous présentons les spectres infrarouges des échantillons neufs et vieillis
sous rayonnement ultraviolet. Les résultats obtenus montrent des changements sur le plan de la
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structure moléculaire de ’EPDM. Les bandes caractéristiques du matériau étudié sont résumeées
dans le tableau 4 du chapitre II.

Il est possible de noter a travers les spectres infrarouges une perte des espéces carbonées au
niveau de I’échantillon soumis au vieillissement. La dépolymérisation du matériau peut étre
responsable de ce phénomene.

Nous pouvons noter un pic dans la zone 1750-1720cm™ qui est attribué & des espéces carbonylées
(Acides carboxyliques et cétones) issues de 1’oxydation de I’EPDM. Etant donné que ce pic est
visible pour des échantillons non vieillis, nous pouvons en déduire que 1’oxydation du matériau a
commencé avant d’étre soumis au vieillissement accéléré [6].

La Figure 44 montre I’évolution de I’indice carbonylé (IC) en fonction du temps de vieillissement
sous rayonnement ultraviolet. Nous pouvons noter qu’IC double sa valeur passant de 0,4 a 0,79
en 900 heures de vieillissement. Il s’en suit une phase ou IC augmente d’une maniére moins
soutenue pour atteindre une valeur de 0,86 au bout de 2160 heures de dégradation. Une courbe
d’ajustement a été tracée sur la base des mesures expérimentales en appliquant le modele de
régression exprime ci-dessous :

IC = 0,22634*(t+30,04548)172% -

Tel que t est le temps de vieillissement en heures. Le coefficient de détermination (R?) de ce
modele de régression est égal a 0,96241.

L’¢évolution de la valeur de I’indice carbonylé en fonction du temps nous permet de connaitre
I’ampleur que prend I’oxydation du matériau au cours de son vieillissement. Il apparait que le
matériau est influencé par le rayonnement UV. La photo-oxydation est, ainsi, un processus de
dégradation a prendre en considération.

IV.1.2. L’ANALYSE THERMOGRAVIMETRIQUE

Nous avons fait appel dans ce chapitre a I’analyse thermogravimétrique afin d’évaluer la stabilité
thermique du matériau soumis au vieillissement sous rayonnement ultraviolet.

La Figure 45 montre les diagrammes TGA et DTG des échantillons neuf et vieilli sous enceinte
climatique. Nous pouvons noter que le vieillissement qui a été appliqué n’a aucun effet sur le
comportement thermique du matériau du fait que les thermo-grammes des échantillons neufs et
vieillis sont quasi identiques.

A partir des thermo-grammes TGA et DTG qui ont été réalisé (Figure 45), nous avons établi le
Tableau 13 afin de récapituler les résultats de mesure. Nous pouvons ainsi noter que la perte de
masse est identique pour les échantillons neufs et vieillis. Ceci signifie que le matériau ne subit
pas une perte de ces composants tels que nous avons pu le voir pour le vieillissement thermique.
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Figure 45: (A) Thermo-gramme TGA; (B) Thermo-gramme DTG d’échantillons neufs et vieillis sous
rayonnement ultraviolet.

Tableau 13: Résumé des résultats des mesures TGA & DTG pour les échantillons vieillis sous rayonnement

ultraviolet
. Température | 1°® . Température | 2™ | Perte
Température ] Température .
du pic DTG d du début du perte du pic DTG d du début du perte de
Echantillon | @Y PIC u 1er de upict u péme de masse
1°" événement . 2°™¢ événement L
C) événement masse °C) événement masse | totale
(°C) (%) (°C) (%) (%)
Non vieilli 366 129 28 476 392 27 57
1296h de 359 124 28 475 390 27 57
vieillissement
. 2.16.30h de 357 134 28 477 392 28 56
vieillissement

IVV.2. ECHELLE MICROSTRUCTURALE

IV.2.1. LA CALORIMETRIE DIFFERENTIELLE A BALAYAGE (DSC)

A partir de la Figure 46 qui représente les thermo-grammes DSC du premier cycle de chauffe
d’échantillons neufs et vieillis sous rayonnement ultraviolet, nous avons résumé les résultats de
mesure dans le Tableau 8.

11 apparait ainsi, que le vieillissement sous rayonnement UV n’a pas d’effet sur la température de
transition vitreuse mesuree par la méthode DSC. Une légére diminution de sa cristallinité est
observée. La perturbation de ’ordre cristallin peut étre attribuée a une scission des chaines
accompagnée d’une réticulation [80, 106-109] . Néanmoins, il convient de noter qu’en raison des
faibles valeurs de la cristallinité, le caractére amorphe domine dans ’EPDM.
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Tableau 14: Résumé des résultats de mesure DSC pour un EPDM neuf et vieilli sous rayonnement ultraviolet

Echantillon T, (°C) T (°C) AH,(J/9) % (%)
Non vieilli -61 26 131 0.45
1296h de vieillissement -60 26 1.05 0.36
1296h de vieillissement -60 27 1.00 0.34

0.10
Vieilli 2 1296h
0.05 ————  Vieillia 2160h
——— - Non Vieilli
9.87°C
5 .
= 0.00- 27.05°C e
= -59.90°C(l)
3
o -53.03°C
= \
o
()
o -64.33°C
X -0.054 -61.47°C())
W -53.99°
.\»\
. 7.80°C
T 1.318J/g
0104 Endothermique o —
T
¢ 25.61°C —
-0.15 . . . T . . . T . . . T . . . T . .
-100 -50 0 50 100 150
Exo Up Température (°C) Universal V4.4A TA Instruments

Figure 46: Thermo-grammes DSC du premier cycle d'échauffement d’un EPDM neuf et vieilli sous
rayonnement ultraviolet.

IV.2.2. MICROSCOPE ELECTRONIQUE A BALAYAGE (MEB)

La Figure 47 montre les résultats de I’imageriec MEB au cours du vieillissement de I’EPDM
étudié sous rayonnement ultraviolet.

A partir des résultats de I’imagerie MEB, nous pouvons noter que le rayonnement UV qui a été
appliqué a un effet sur la topographie de la surface du matériau. Des irrégularités apparaissent,
ainsi des 432 heures de vieillissement. Elles deviennent plus importantes au cours de la
dégradation. Ce phénoméne peut étre attribué au décollement de la couche de finition issue du
processus de moulage des échantillons. Cette couche est constituée exclusivement de polymere
[111]. Elle est substituée, au cours du vieillissement, par une couche composée du polymere et
des charges entrant dans la composition du matériau.
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Non vieilli Vieilli a 432h
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Figure 47: Evolution de la microstructure de Surface d’un EPDM vieilli sous rayonnement ultraviolet.

1V.2.3. SPECTROSCOPIE A RAYONS X A DISPERSION D'ENERGIE

De méme que nous I’avons fait pour les échantillons vieillis thermiquement, la technique de la
Spectroscopie a rayons X a dispersion d'énergie (EDS) a été utilisée dans cette étude afin
d’avoir une idée sur I’étendue des réactions chimiques qui peuvent avoir lieu le long d’une
exposition prolongée au rayonnement ultraviolet.

Tableau 15: Résumé des mesures EDS pour un EPDM vieilli sous rayonnement ultraviolet

C @] Al
o/C Al/C
Poids (%) | Erreur (%) Poids (%) Erreur (%) | Poids (%) | Erreur (%)

Non 52,2 £0,3 275 +0,4 18,9 +0,1 052 | 036
vieilli

432h 28,7 +0,3 46,2 +0,4 23,7 0,1 1,60 0,82

1296h 19,5 +0,3 47,3 +0,4 29,3 +0,2 2,42 1,50

1728h 19,8 10,3 51,3 0,4 26,5 10,1 2,59 1,33

2160h 17,2 10,3 49,9 0,4 29,1 10,2 2,90 1,69

Le Tableau 15 résume les résultats de mesure obtenus par la technique EDS dans le cas des
échantillons vieillis sous enceinte climatique. 1l apparait clairement que les ratios O/C et Al/C
connaissent une augmentation significative au cours du vieillissement. Cette augmentation est
de 557% pour le ratio O/C et de 469% pour le ratio Al/C. Ces résultats sont en conformité avec ce
que nous avons pu observer avec la spectroscopie FTIR. En effet, I’augmentation du rapport O/C
est représentative d’une photo-oxydation et une dépolymérisation de 1’échantillon [10, 127-130].
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L’augmentation du rapport Al/C est, quant a elle, représentative d’une érosion de la surface de
I’échantillon tel que nous avons pu le constater a travers I’imagerie MEB.

IV.3. ECHELLE MACROSCOPIQUE

IV.3.1. L’ANALYSE THERMOMECANIQUE DYNAMIQUE (DMA)

La Figure 48 montre les caractéristiques viscoélastiques d’un EPDM neuf et vieilli sous
rayonnement ultraviolet. La température correspondant au maximum du pic du facteur
d’amortissement (Tan J) est considérée comme étant la temperature de transition vitreuse Tg.
Nous pouvons noter que cette derniere augmente légérement avec le temps de vieillissement. La
diminution de I’amplitude des pics observés et 1’augmentation de Ty sont causées par la
réticulation du matériau [112]. L’augmentation de Ty peut étre également expliquée par une
polarité plus importante suite a une scission des chaines d’ou une attraction moléculaire plus
importante. Il est a noter que la technique DMA est plus sensible en termes de mesure de la
valeur de la température de transition vitreuse comparativement a la méthode DSC. La méthode
DMA est donc plus adaptée pour le cas des échantillons dont la dégradation se situe sur leur
surface.

05 — Non vieilli
’ — Vieilli 4 1296h
— Vieilli & 2160h
0,4 -
]
3 03
)
c
@©
~ 0,2
——
0,1+
0,0 -
-50 0

Température (°C)

Figure 48: Thermo-gramme du facteur d'amortissement pour des échantillons neufs et vieillis sous
rayonnement ultraviolet.

1VV.3.2. MESURE DE LA DURETE

La Figure 49 montre 1’évolution de la dureté de ’EPDM le long de son vieillissement sous
rayonnement ultraviolet. Chaque point représente la moyenne arithmétique de neuf valeurs
expérimentales (Trois échantillons avec trois mesures pour chaque échantillon) ainsi que leur
écart type (E.T).

Nous pouvons noter, a partir des résultats obtenus, que le vieillissement appliqué a pour effet
d’augmenter la dureté du matériau. Nous pouvons noter que cette augmentation a lieu dés le
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début de la deégradation et se stabilise a une valeur de Shore A égale a 75. En considérant
I’augmentation de Tg mesurée par la technique DMA, nous pouvons expliquer ’augmentation de
la dureté par une réticulation du matériau [4].
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Figure 49: Evolution de la dureté en fonction du temps pour un EPDM vieilli sous rayonnement ultraviolet.

1VV.3.3. EVALUATION DE L’HYDROPHOBICITE
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Figure 50: Evolution de I'angle de contact en fonction du temps pour un EPDM vieilli sous rayonnement
ultraviolet.

La Figure 50 montre 1’évolution de I’angle de contact (AC) le long du vieillissement de I’EPDM
en enceinte climatique. Chaque point représente la moyenne arithmétique de trois valeurs
expérimentales ainsi que leur écart type (E.T). Sur la base des mesures expérimentales, une droite
d’ajustement a été tracée.
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Il apparait, a partir des mesures qui ont été réalisées, que 1’angle de contact diminue de maniére
uniforme en fonction du temps de vieillissement en passant d’une valeur de 108° pour un
échantillon non vieilli jusqu’a une valeur de 65° apres 2160h de vieillissement sous rayonnement
ultraviolet. Cette diminution peut étre attribuée a la photo-oxydation de ’EPDM qui génére sur
la surface de 1’échantillon des groupes polaires tel que le carbonyle [111]. Un lien peut étre fait
avec la mesure de la résistivité surfacique qui est affectée par les mémes produits d’oxydation.

1VV.3.4. ANALYSE DE LA COLORIMETRIE

La Figure 51 montre la variation de AE en fonction du temps de vieillissement d’un EPDM
soumis a une dégradation photochimique. La valeur de référence utilisée pour le calcul de AE et
la couleur d’un échantillon non vieilli. La valeur de AE est, donc, nulle a I’état initial de
dégradation.

Chaque point de la Figure 51 représente la moyenne arithmétique de trois valeurs expérimentales
ainsi que leur écart type (E.T). Il apparait, a partir des résultats obtenus, que les rayonnements
UV engendrent un changement de couleur du matériau. Tel que noté lors de la mesure de la
dureté, nous constatons que ce changement de couleur a lieu tres tét. 1l est détecté dés le premier
prélévement qui a été¢ opéré a 432 heures de vieillissement. Il s’en suit une stabilisation ou AE
reste pratiquement le méme jusqu’a 2160 heures de vieillissement.

2}'%%§

T T T T T T T T T
0 500 1000 1500 2000 2500
Temps de viellissement (h)

Figure 51: Evolution du changement de couleur dans I’espace CIE-L*a*b* en fonction du temps pour un
EPDM vieilli sous rayonnement ultraviolet.

IV.3.5. ANALYSE ELECTRIQUE

IV.3.5.1. MESURE DU FACTEUR DE PERTE DIELECTRIQUE

L’évolution du facteur de perte diélectrique en fonction du temps de vieillissement est indiquée
dans la Figure 37. Chaque point représente la moyenne arithmétique de trois valeurs
expérimentales ainsi que leur écart type (E.T). Les courbes d’ajustement ont été obtenues par la
méthode de régression sur la base des données expérimentales.
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Nous constatons que Tan & diminue le long du vieillissement. Dans une premiére phase, nous
constatons une variation abrupte ou le facteur de perte diélectrique perd 30% de sa valeur dans les
1000 heures de vieillissement. Une deuxiéme phase de variation s’en suit ou Tan & se stabilise.

0,026 |
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Figure 52: Evolution du facteur de perte diélectrique en fonction du temps pour un EPDM vieilli sous
rayonnement ultraviolet.

1V.3.5.2. MESURE DE LA RESISTIVITE SURFACIQUE
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Figure 53: Evolution de la résistivité surfacique en fonction du temps pour un EPDM vieilli sous rayonnement
ultraviolet.

La Figure 53 indique la variation de la résistivité d’'un EPDM au cours d’un vieillissement sous
rayonnement ultraviolet. Chaque point représente la moyenne arithmétique de trois valeurs
expérimentales ainsi que leur écart type (E.T).

La droite d’ajustement a été obtenue par la méthode de régression sur la base des données
expérimentales.
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Il apparait, & partir des résultats de mesure, que la résistivité surfacique diminue d’une maniére
uniforme au cours du vieillissement sous rayonnement UV. Cette diminution peut étre attribuée a
la photo-oxydation qui géneére de I’hydroxyle responsable de I’augmentation de la conductivité du
materiau.

IVV.4. EVALUATION DE LA CORRELATION ENTRE LES PARAMETRES
REPRESENTATIFS DU VIEILLISSEMENT

Les résultats de la caractérisation de I’EPDM vieilli en enceinte climatique nous permettent de
mettre en lumiére certains parametres représentatifs de ce type de dégradation. Dans le cadre de
notre étude nous avons évalué la corrélation qui peut avoir lieu entre ces parametres en calculant
le coefficient de Kendall (tx) qui mesure la corrélation de rang entre deux variables (Tableau 11).
La p-valeur a été calculée afin d’évaluer la significativité de la corrélation (Tableau 12).

Tableau 16: Récapitulatif des coefficients de corrélation de rang de Kendall pour un EPDM vieilli sous
rayonnement ultraviolet

ps FTIR (CI) CA Ci‘;'r‘:;e Shore A | EDS (O/C) | EDS (AlIC)
0,59 0,73 0,99 0,33 0,19 0,8 0,6 Tan
-0,86 0,59 0,06 -0,33 0,8 06 ps
0,73 0,06 0,19 1 0,8 FTIR (CI)
0,33 -0,19 0,8 0,6 CA
0,06 0,2 0,4 Ciglnogre
0,2 0,4 Shore A

0,8 EDS (O/C)

Tableau 17: Récapitulatif des p-valeurs pour un EPDM vieilli sous rayonnement ultraviolet

ps FTIRCl | cA AE Shore A | EDS (O/C) | EDS (AI/C)
0,132 0,060 0,008 0,452 0,707 0,086 0,220 Tan &
0,024 0,132 1 0,452 0,086 0,220 ps
0,060 1 0,707 0,027 0,086 | FTIR(CI)
0,452 0,707 0,086 0,220 CA
1 0,806 0,462 Cﬁg'nogre
0,806 0462 | Shore A
0,086 | EDS (O/C)

A partir des valeurs de et de p-valeur, nous pouvons noter 3 paires de parametres significatifs
du vieillissement ((IC, Rs), (AC, Tan d) et (O/C, IC)) qui sont fortement corrélés. Deux autres
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paires ((IC, Tan ) et (AC, IC)) présentent une forte corrélation, néanmoins un plus grand
nombre de mesures et requis pour améliorer la significativité de la corrélation.

Nous pouvons noter a partir de la Figure 54 que I’indice carbonylé d’'un EPDM soumis & un
vieillissement sous rayonnement UV présente une liaison linéaire positive avec le ratio O/C. Les
mesures expérimentales ont permis de tracer une droite de régression.

| O/C =-1,64272 + 5,26382*CI with R2=0,99376

0 T T T T T
0,4 0,6 0,8
Indice Carbonylé (pu)

Figure 54: Courbe de liaison de I'indice carbonylé avec le ratio O/C pour un EPDM vieilli sous rayonnement

ultraviolet.
205
R, = 198,46 - 1,72E-6*exp(17,67952*Cl)
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Figure 55: Courbe de liaison de I'indice carbonylé avec la résistivité surfacique pour un EPDM vieilli sous
rayonnement ultraviolet.
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La Figure 55 montre une liaison linéaire négative entre la résistivité surfacique et I’indice
carbonylé. Nous pouvons noter que la résistivit¢ du matériau ne commence a chuter qu’a partir
d’un certain seuil de I’indice carbonylé.

Il apparait a partir des résultats illustrés dans la Figure 56 qu’une liaison négative existe entre
I’angle de contact du matériau et le facteur de perte. Une courbe de régression a été tracée a partir
des mesures expérimentales en appliquant un modéle exponentiel.

Tan & = 0,014 + 3,14301E-7*exp(0,09291*CA)
_avec R2=0,97
0,025
HH
=
w
+ 0,020
10
C
(]
|_
0,015
T T T T T T T T T T T T T
110 100 90 80 70 60 50

Angle de contact £ 1 E.T (°)

Figure 56: Courbe de liaison de I’angle de contact avec facteur de perte diélectrique pour un EPDM vieilli
sous rayonnement ultraviolet.

IVV.5. CONCLUSION

Les principaux mécanismes observés au cours du vieillissement sous rayonnement ultraviolet
sont la photo-oxydation qui entraine une dépolymérisation du matériau. Dans une moindre
mesure, I’EPDM connait une réticulation. Nous avons pu noter, également, une érosion de la
surface des échantillons.

Suite a la dégradation appliquée, la detection du changement de Ty n’a pas été possible par la
méthode DSC alors que la transition thermomécanique mesurée par analyse DMA a permis de
mettre en évidence un changement de température de transition vitreuse. La méthode DMA
s’avere, ainsi, plus appropriée pour I’analyse d’échantillons dégradés en surface comparativement
a la technique DSC.

Il est apparu que le vieillissement sous rayonnement ultraviolet a température contrblée
n’engendre pas de perte des composants volatils tels qu’il a été possible de constater lors du
vieillissement thermique.
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Le vieillissement sous rayonnement ultraviolet de ’EPDM est accompagné par la génération de
groupes carbonylés (C=0). Leur augmentation tend a étre moins importante apres 1000 heures de
vieillissement. La mesure de la résistivité surfacique (ps) a montré qu’elle est fortement corrélée a
I’indice carbonylé (IC). Il est apparu que ps reste stable jusqu'a une valeur critique de 1C égale a
0.75 a partir de laquelle nous avons constaté que la résistivité surfacique diminue.

Nous avons pu observer une liaison linéaire entre 1’indice carbonylé mesuré avec la spectroscopie
FTIR et le ratio O/C mesuré par la méthode EDS. 11 apparait, ainsi, qu’une mesure d’une seule de
ces caractéristiques permet la détermination de 1’autre propriété.
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EVALUATION DE L’ IMPACT DU
VIEILLISSEMENT D’UN ISOLATEUR
COMPOSITE SUR LA DISTRIBUTION
DU CHAMP ELECTRIQUE

Dans ce chapitre, nous allons procéder au calcul de la distribution du champ électrique au
voisinage d’un isolateur composite. Les effets du vieillissement du revétement de 1’isolateur sur
la distribution du champ électrique le long de la ligne de fuite seront analysés. Afin d’atténuer ces
effets, un algorithme d’optimisation utilis¢é comme outil d’aide a la conception des isolateurs
composites sera propose. Cet outil a pour objectif d’optimiser les dimensions des différents
composants de 1’isolateur composite afin de minimiser 1’effet du vieillissement de son revétement
isolant sur la distribution du champ électrique le long de sa ligne de fuite.




Chapitre V : Evaluation de ['impact du vieillissement d’un isolateur composite sur la distribution du champ
électrique

V.1. INTRODUCTION

Les matériaux polymeres sont, de plus en plus, utilisés dans les isolations a haute tension tels que
les isolateurs de lignes aeriennes, les isolateurs de traversée ainsi que les terminaisons de cables.
L’¢largissement du champ d’application de ce type de matériau est dii aux performances qu’il
procure en termes de réduction du poids et d’une meilleure résistance a la pollution et au
vandalisme [15].

Durant sa durée de vie, le polymére est soumis a des contraintes environnementales qui
engendrent des altérations pouvant affecter les performances globales de I’isolation. L’évaluation
de I'impact de ces variations est donc nécessaire afin de garantir une bonne conception de
I’isolateur. Etant donné que les performances de 1’isolateur sont régies par la distribution du
champ électrique dans son voisinage [131], la connaissance de cette distribution requiért une
importance fondamentale.

Dans le cas des isolateurs composites, le polymeére est utilisé en grande partie pour ses propriétés
hydrophobes lui permettant d’atténuer le courant de fuite responsable de la formation de bandes
séches qui engendrent, a leur tour, la formation de décharges partielles. Ces dernieres détériorent
la surface du revétement par le phénomene d’érosion et de cheminement. Il devient ainsi évident
que la préservation des performances de 1’isolateur passe par une limitation de son courant de
fuite.

Etant donné que le courant passant le long de la surface de I’isolateur est régi principalement par
le champ tangentiel, ce dernier se doit d’étre évalu¢ durant la conception de I’isolateur afin
d’améliorer au mieux sa durée de vie.

En raison de la difficulté de la mesure du champ électrique qui nécessite des moyens relativement
importants, son calcul grace a des outils numériques adaptés est un bon compromis entre
précision et économie de temps et de moyens [132]. Cette approche représente un outil efficace
dans la conception des isolateurs composites [133].

V.2. EFFETS DU VIEILLISSEMENT SUR LE REVETEMENT DES
ISOLATEURS COMPOSITES

A travers les chapitres précédents nous avons pu voir I’impact du vieillissement sur le revétement
polymere des isolateurs composites. Nous avons mis en évidence plusieurs parametres
significatifs du vieillissement pour chacune des contraintes qui ont été appliquées.

Nous nous intéresserons dans le cadre de ce chapitre aux paramétres qui sont susceptibles d’avoir
un effet sur le courant de fuite transitant par la surface du revétement de l’isolateur. Les
paramétres faisant I’objet de notre intérét sont la permittivité relative et I’hydrophobicité du
revétement de 1’isolateur.
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La permittivité relative est déterminante dans les phénomenes aux interfaces notamment ceux
relatifs a la distribution du champ électrique sur la surface de I’isolant. A travers les resultats
expérimentaux qui ont été obtenus dans cette étude et ceux présentés dans d’autres travaux [26,
134], il a été possible de noter que la permittivité relative du matériau augmente avec son
vieillissement thermique. En effet, ’augmentation de la densité de réticulation de 1’¢lastomére a
pour effet d’augmenter la constante di¢lectrique du matériau. Ce phénomene peut étre €¢galement
expliqué par le fait que le matériau se contracte au cours de son vieillissement, sa capacité
augmente, provoquant ainsi une augmentation de la constante diélectrique.

Lors d’une humidification de I’isolateur, la triple jonction ecau-air-polymere formée par les
gouttelettes déposées sur la surface du revétement génére une augmentation du champ électrique
au niveau de ladite jonction. L’intensité du champ électrique résultant dépend de ’angle que
forme la gouttelette avec I’isolant. L’hydrophobicité du matériau est, ainsi, déterminante dans la
proportion que peut prendre le champ électrique a la surface de I’isolant. A travers les résultats
expérimentaux de cette étude et d’aprés la littérature [6, 111], il a été montré que I’angle de
contact que forme une gouttelette d’eau avec le revétement diminue au cours de son
vieillissement. Ce phénomene peut étre expliqué par le fait que les produits de 1’oxydation d’un
élastomere rendent la surface du matériau hydrophile d’ou une réduction de 1’angle de contact.

V.3. MODELISATION PAR ELEMENTS FINIS

Dans ce chapitre, une simulation basée sur la méthode des éléments finis sera réalisée afin de
calculer la distribution du champ le long de la ligne de fuite d’un isolateur. Une compréhension
approfondie de I’aspect mathématique de notre approche ne fait pas partie des objectifs de cette
étude. Ceci a été suffisamment detaillé dans divers travaux [135, 136].

Le calcul du champ réalis¢ dans cette étude a été effectué a I’aide du logiciel commercial
COMSOL. La simulation a eu lieu en trois étapes ; le paramétrage, la résolution et 1’exploitation
des résultats.

La formalisation du probléme physique telle que la structure géométrique, le type du matériau, les
conditions aux limites ainsi que les conditions de discrétisation sont définies comme entrées dans
I’étape de paramétrage.

Le modele mathématique exprimé par des équations différentielles décrivant le phénoméne
physique est exécuté durant I’étape de résolution.

Enfin, pour I’exploitation des résultats, le logiciel permet a 1’utilisateur de réaliser I’acquisition
des données dont il a besoin. Cette derniére étape est effectuée a 1’aide d’un outil d’interfagage
(LiveLink™) avec le logiciel de calcul MATALB. Ce dernier permet la mise en place de sous
programmes utilisés dans I’acquisition des données et 1’optimisation de la conception de
I’isolateur.

V.3.1. DESCRIPTION DE L’ISOLATEUR FAISANT L’OBJET DE LA SIMULATION
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L’isolateur faisant I’objet de notre étude est illustré dans la Figure 57. En raison de la forme
cylindrique de I’objet d’essai, nous avons opté pour une modélisation en deux dimensions et en
axis-symétrique. Ceci permet une économie de temps de calcul tout en préservant la pertinence
des résultats. Cette simplification a été traitée par plusieurs auteurs [137, 138] qui ont abouti a la
conclusion que la modélisation en deux dimensions est similaire a celle en trois dimensions en
termes de resultats de calcul.

La configuration qui a été prise en compte est une forme idéale d’un cas de figure ou aucun
équipement ou structure ne se trouve dans le voisinage de 1’isolateur. Toute structure pouvant
causer une distorsion du champ dans le voisinage du mod¢le simulé n’a pas été considérée.

28mm
18mm

/‘\

Rayon de I'électrode=5mm

Electrode de terre (0 V)

Revétement en polymeére

Ligne de fuite

47.5mm

160mm
Epaisseur du revétement=5mm
Noyau
Electrode de haute tension (18 kV) | Rayon de l'ailette=45mm

[ [
Figure 57: Isolateur composite faisant I’objet de cette étude.

L’isolateur faisant I’objet de notre étude est un isolateur moyenne tension (18kV) composite de
type extérieur a revétement en polymere. L’isolateur a 4 ailettes identiques de 90 mm de diametre
espacées de 47.5mm. L’épaisseur du revétement est de Smm avec une longueur de ligne de fuite
égale a 390mm.

Les électrodes de I’isolateur sont séparées d’une distance de 160mm. Elles sont fabriquées en
alliage d’acier. Elles sont fixées a un noyau en fibre de plastique renforcé (FRP) d’un diametre
de 18mm

V.3.2. CARACTERISTIQUES DES MATERIAUX

Dans le cadre de notre simulation, chague composant du modéle faisant I‘objet de notre étude
(Figure 57) a été défini avec les propriétés du matériau avec lequel il est fabriqué. L’air entourant
I’isolateur est considéré comme un milieu faiblement conducteur dont la conductivité est égale a
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1.0 x 10™ S/m. Dans certains cas de figures, nous avons considéré une couche de pollution
recouvrant ’isolateur. La permittivité relative de cette couche de pollution a été estimée a 80
étant donné que ’eau constitue sa composante principale. La couche de pollution est considérée
homogéne et uniformément distribuée le long de la ligne de fuite de 1’isolateur avec une épaisseur
égale a 150 pum.

Le Tableau 18 ci-dessous résume les propriétés des matériaux composant le modéle de I’isolateur
faisant 1’objet de notre simulation.

Tableau 18: Caractéristiques des composants de I’isolateur composite faisant I’objet de cette étude

Composants de Pisolateur Matériau Constante diélectrique Conductivité
(&) (S/m)
Electrode Acier 1.0 5.9x 1078
Fibre de plastique 14
N . 7.1 10x1
oyau renforcé (FRP) 0x10
Ethylene-Propylene-
Revétement Diene Monomére 3-4 1.0x 10™
(EPDM)
Milieu Air 1.0 1.0x10"
Couche dt’a’po!lut|on (150um Eau polluée 80 5.0 x 10
d’épaisseur)

V.3.3. CONDITIONS AUX LIMITES

L’¢électrode du haut a été mise au potentiel de la terre (0V). L’¢lectrode du bas sera mise sous
tension égale a 18kV. Cette tension d’alimentation correspond au maximum auquel peut étre
exposé ce type d‘isolateur [139].

Les contours extérieurs du modeéle ont été considérés comme étant isolants avec une absence de
source électromagnétique et de passage de courant.

La ligne de symétrie de notre modele coincide avec 1’axe de révolution de I’isolateur.

V.3.4. MAILLAGE

La discrétisation de la géomeétrie consiste a procéder a un découpage du domaine continu en sous
domaines. Le choix de la taille des mailles est important. Un compromis doit étre établi afin
d’assurer une précision de calcul suffisante et un temps de calcul raisonnable. La Figure 58
illustre le maillage qui a été appliqué dans le cadre de notre simulation.

V.3.5. CONFIGURATION DU MODULE DE RESOLUTION

L’isolateur a été simulé a 1’aide du module AC/DC utilisé en régime quasi-statique applicable
pour des isolateurs extérieurs a haute tension alimentés a fréquence industrielle [131]. Le
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couplage entre le champ magnétique induit et le champ électrique est négligé dans le calcul. Cette
approximation peut étre représentée par 1’expression suivante :

oB
VXE——E—O (8)

En considérant que E = —VV et en appliquant la divergence a 1’équation de Maxwell-Ampere,
nous obtenons la relation suivante :

aD

V-UxH=V-[J+2|=0 ©)

Avec | et aa—]: représentent respectivement la densité du courant de conduction (J = oE) et la
densité du courant de déplacement ( D = €,.€,E ).

Le logiciel utilisé procede a la résolution de 1’équation (9) afin d’obtenir la distribution du champ
et de la tension.
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Figure 58: Maillage appliqué au modéle faisant I'objet de la simulation.

V.4. SIMULATION ET INTERPRETATIONS DES RESULTATS

A partir du modéle défini ci-dessus, nous allons présenter dans la suite de ce travail les résultats
de calcul pour différents cas de figures en termes d’état de surface du revétement de 1’isolateur.

Le but de cette étude est d’évaluer I’impact du vieillissement de 1’isolateur sur son courant de
fuite. Sachant que cette grandeur est régie principalement par le champ électrique tangentiel
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(IE7]), nous allons nous référer a la valeur maximale que peut atteindre ce dernier (|Et max|) pour la
quantification de I’effet du vieillissement de I’isolateur.

Afin d’identifier I’effet du vieillissement sur les différentes régions de la ligne de fuite de
I’isolateur, nous avons défini les zones indiquées dans la Figure 59. Le champ électrique sera,
donc, calculé pour chacune de ces dites zones.

Pour mieux évaluer I’impact du vieillissement sur la distribution du champ électrique, nous
introduisons dans la suite de ce travail la notion de facteur d’altération du champ électrique sous
I’effet du vieillissement (Fa). Cette grandeur représente le ratio de |Et max| apres vieillissement
sur |Et max| avant vieillissement.

I:A: |ET Max Apreés vieillissement | / |ET Max Avant vieillissement | (10)

Ligne de fuite

Figure 59: Localisation des zones faisant I’objet d’un calcul de champ électrique.

V.4.1. INFLUENCE DE LA VARIATION DE LA PERMITTIVITE DIELECTRIQUE DU
REVETEMENT DE L’ISOLATEUR SUR LA DISTRIBUTION DU CHAMP ELECTRIQUE

Comme indiqué précédemment, le vieillissement du revétement de 1’isolateur constitué d’un
¢lastomere a pour effet d’engendrer I’augmentation de sa permittivité diélectrique (g;). Ainsi,
nous verrons dans la suite de ce travail, I’effet de la variation de ¢, sur la distribution du champ au
voisinage d’un isolateur mis sous tension.

Différents états de surface du revétement seront étudiés afin de prendre en compte les contraintes
environnementales auxquelles est soumis 1’isolateur durant son fonctionnement. Nous allons,
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ainsi, étudier le cas d’un isolateur propre, de celui recouvert d’une couche de pollution et de celui
recouvert de gouttelettes d’cau.

V.4.1.1. COMPORTEMENT D’UN ISOLATEUR AVEC UNE SURFACE PROPRE
Dans un cas idéal, I’isolateur est propre est sec. Il n’est pas recouvert d’une couche de pollution

pouvant affecter la distribution du champ le long de sa ligne de fuite.

Champ Electrigue (v/m)
150

8r=3'5

100

R e

Tronc de
/A I’isolateur
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v |
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0 50 100 150 200 250 300 350 -150
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Figure 60: distribution du champ électrique généré par un isolateur propre.
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Figure 61: distribution du champ tangentiel le long de la ligne de fuite de I’isolateur au voisinage de
I’électrode d’un isolateur propre.
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La Figure 60 montre la distribution du champ tangentiel le long de la ligne de fuite pour le cas
d’un isolateur non pollué. Nous pouvons constater que le champ tangentiel le long de la ligne de
fuite passe par des maximums correspondant au fiit de I’isolateur dont la surface est
perpendiculaire aux lignes équipotentielles. Les zones a faible champ tangentiel correspondent
aux ailettes de 1’isolateur dont la surface est parallele a ces dites lignes.

Nous pouvons noter que la zone Z1 telle que définie dans la Figure 59 concentre la plus grande
intensité du champ tangentiel. D’autres pics apparaissent au niveau des jonctions du tronc et des
ailettes de I’isolateur. La connaissance de la valeur des pics observés est, ainsi, déterminante dans
I’évaluation du comportement de 1’isolateur.

La Figure 61 et la Figure 62 montrent 1’effet de la permittivité relative sur le champ tangentiel au
niveau de la zone Z1 et la zone Z2 respectivement. Il est possible de noter que le vieillissement
du revétement qui se traduit par ’augmentation de la valeur de & a pour effet d’augmenter la
valeur du champ maximal observé d’ou une augmentation du courant de fuite.
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Figure 62: distribution du champ tangentiel le long de la ligne de fuite d’un isolateur propre au niveau de la
zone Z2.

Tel qu’illustré dans la Figure 63, nous pouvons noter que le vieillissement du revétement a pour
conséquence de voir la valeur de Et max augmenter pour la plupart des zones de la ligne de fuite
de D’isolateur. Ainsi, la Figure 64 montre que le facteur d’altération (Fa) augmente avec le
vieillissement du revétement pour la plupart des zones de la ligne de fuite.
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Figure 63: Variation du champ maximal dans les diverses zones de I’isolateur en fonction de la valeur de la
permittivité de son revétement.
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Figure 64: Variation du facteur d’altération (F,) dans les diverses zones de I’isolateur en fonction de la valeur

de la permittivité de son revétement.
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V.4.1.2. COMPORTEMENT D’UN ISOLATEUR AVEC UNE SURFACE POLLUEE

L’exposition de 1’isolateur aux conditions environnementales d’exploitation implique la
contamination de sa surface par une couche de pollution. Le cas d’un isolateur recouvert par une

couche de pollution uniforme et homogéne sera, ainsi, traité dans cette étude.
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Figure 65: Distribution du champ électrique tangentiel généré par un isolateur recouvert d’une pollution
uniforme avec une conductivité 6=5.10° S/m.
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Figure 66: Distribution du champ électrique tangentiel le long de la ligne de fuite de ’isolateur dans le cas

d’une pollution uniforme avec une conductivité 6=2.107 S/m.
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Figure 67: Variation du champ maximal dans les diverses zones de I’isolateur en fonction de la valeur de la
permittivité de son revétement pour différentes valeurs de la conductivité de la couche de pollution.
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Figure 68: Variation du facteur d’altération (F,) dans les diverses zones de I’isolateur en fonction de la valeur
de la permittivité de son revétement pour différentes valeurs de la conductivité de la couche de pollution.
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Nous nous attacherons a évaluer 1’effet de la variation de la constante diélectrique dans le cas de
la dite contamination. L’effet de la conductivité de la couche de pollution sera pris en compte
dans notre évaluation.

En comparant les distributions du champ tangentiel pour le cas d’une conductivité de la couche
de pollution o égale 4 5.10° S/m et & 2.107 S/m illustrées respectivement dans la Figure 65 et la
Figure 66, nous pouvons noter que 1’augmentation de la conductivité de la couche de pollution a
pour effet d’atténuer 1’amplitude des pics d’intensité du champ électrique.

A travers la Figure 67, nous pouvons constater que le vieillissement du revétement de 1’isolateur
qui se traduit par I’augmentation de & a pour effet d’augmenter Et vax pour la plupart des zones
de la ligne de fuite. Nous pouvons noter que la valeur de la conductivité de la couche de
pollution agit différemment sur 1’évolution de Et vax €n fonction de la zone concernée.

Néanmoins, en considérant la zone Z1 qui présente les plus grandes valeurs du champ tangentiel,
nous constatons que 1’augmentation de la conductivité de la couche de pollution a pour effet de
diminuer I’intensité du champ observé.

Suite au calcul du facteur d’altération en fonction de la permittivité du revétement et de la
conductivité de la couche de pollution tel qu’illustré dans la Figure 67, nous pouvons constater
que Fa augmente au cours du vieillissement du revétement pour la plupart des zones de la ligne
de fuite de I’isolateur quelle que soit la valeur de la conductivité de la couche de pollution.

V.4.1.3. COMPORTEMENT D’UN ISOLATEUR AVEC DES GOUTTELETTES D’EAU
SUR SA SURFACE

v

———__ Gouttelettes d'eau

Couche de pollution
semi-humide

_—
f

vz

Figure 69: Configuration des gouttelettes recouvrant I’isolateur.

94



Chapitre V : Evaluation de ['impact du vieillissement d un isolateur composite sur la distribution du champ
électrique

L’effet de la variation de la permittivité relative sur la distribution du champ électrique d’un
revétement recouvert de gouttelettes d’eau (Figure 69) sera traité dans le cadre de cette étude. Les
gouttelettes auront un volume de 7mm? et un angle de contact de 90°. Le volume de la gouttelette
a été appliqué sur la base d’études équivalentes traitant du calcul du champ électrique dans le
voisinage d’un isolateur composite [140, 141]. L’angle de contact qui a été appliqué est d’un
EPDM au début de sa mise en service. Une couche de pollution semi-humide recouvrera la partie
restante du revétement.

Nous pouvons noter a travers la Figure 70, Figure 7let la Figure 72 que la présence de
gouttelettes sur la surface de I’isolateur cause des sur-intensités du champ tangentiel au niveau de
la triple jonction eau-air-polymere formée par les gouttelettes. Il est a noter que ces pics
représentent le maximum du champ tangentiel pour chacune des zones concernées.

A travers la Figure 73, nous pouvons noter que le champ tangentiel maximal augmente avec
I’augmentation de la permittivité relative. Le facteur d’altération Fp illustré dans la Figure 74
augmente a son tour pour toutes les zones de la ligne de fuite lors du vieillissement du revétement
de I’isolateur.

,,4\105 p N
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Figure 70: Distribution du champ tangentiel le long de la ligne de fuite dans le cas d’un isolateur recouvert de
gouttelettes d’eau.
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Figure 71: Distribution du champ tangentiel le long de la ligne de fuite dans le cas d’un isolateur recouvert de
gouttelettes d’eau dans le voisinage des électrodes.
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Figure 72: Distribution du champ tangentiel le long de la ligne de fuite dans le cas d’un isolateur recouvert de
gouttelettes d’eau au niveau de la zone Z3.
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Figure 73: Variation du champ maximal dans les diverses zones de I’isolateur en fonction de la valeur de la
permittivité de son revétement.
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Figure 74: Variation du facteur d’altération (F,) dans les diverses zones de I’isolateur en fonction de la valeur
de la permittivité de son revétement.
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V.4.2. INFLUENCE DE LA VARIATION DE L’HYDROPHOBICITE DU REVETEMENT
DE L’ISOLATEUR SUR LA DISTRIBUTION DU CHAMP ELECTRIQUE

Au cours de cette partie nous allons nous intéresser a 1’effet de la variation de 1’hydrophobicité
sur le champ tangentiel le long de la surface du revétement. Ainsi, le calcul du champ électrique
sera effectué pour des gouttelettes recouvrant les diverses zones de I’isolateur. Les dites
gouttelettes auront un volume constant avec un angle de contact variable.
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Figure 75: Variation du champ tangentiel maximal dans les diverses zones de I’isolateur en fonction de la

valeur de I’angle de contact.
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Figure 76: Variation du facteur d’altération (F,) dans les diverses zones de I’isolateur en fonction de la valeur
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Nous pouvons noter a travers la Figure 75 que la diminution de 1’angle de contact correspondant
au vieillissement de ’isolateur a pour effet d’augmenter Et vax pour la plupart des zones de la
ligne de fuite de I’isolateur notamment celle connaissant la valeur la plus élevée du champ
tangentiel (Zone Z1).

Il en découle, ainsi, que le facteur d’altération augmente également pour la plupart des zones lors
du vieillissement de 1’isolateur tel que nous pouvons le noter a travers la Figure 76.

V.5. OPTIMISATION DE LA CONSTRUCTION DE L’ISOLATEUR POUR
LA MINIMISATION DE L’EFFET DE SON VIEILLISSEMENT

A partir des résultats de simulation obtenus, il a été possible de constater que le vieillissement du
revétement de 1’isolateur a pour effet de modifier la distribution du champ électrique le long de la
ligne de fuite. Nous avons, ainsi, pu constater que la dégradation de I’isolant, en terme
d’augmentation de sa permittivité relative et de diminution de ses propriétés hydrophobes,
implique une augmentation du facteur d’altération (Fa) pour la plupart des zones de I’isolateur y
compris celles qui connaissent les champs les plus élevés. Cette augmentation a pour effet de
causer une augmentation du courant de fuite d’ou 1’accélération d’apparition de défauts au sein
de I’isolateur

En conséquence, il devient clair que la conception de 1’isolateur doit prendre en compte I’effet du
vieillissement du revétement sur le comportement de ’isolateur. Tel qu’illustré dans la Figure 77,
le facteur d’altération Fa qui mesure I’effet du vieillissement sur le champ électrique doit étre,
ainsi, minimisé afin de prolonger la durée de vie de 1’équipement.

Minimisation du facteur d’impact du vieillissement

\

Une atténuation de I’augmentation du champ électrique suite au
vieillissement

\ 2
Une atténuation du courant de fuite

\

Une atténuation de I’apparition des décharges partielles causant
la dégradation du revétement

v

Une atténuation du processus de vieillissement de I’isolateur

\’

Une augmentation de la durée de vie de I’équipement

Figure 77: Effet de la minimisation du facteur d'impact sur les performances de I'isolateur
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Dans le cadre de cette étude, nous allons proposer une procédure d’aide a la conception des
isolateurs composites ayant pour role de minimiser 1’effet du vieillissement du revétement sur les
performances de 1’équipement. Cet outil consiste a trouver la configuration optimale de
I’isolateur en termes de rayon des électrodes, de rayon des ailettes et d’épaisseur du revétement
pour laquelle I’augmentation du champ électrique suite au vieillissement de I’isolateur est
minimale. Un comparatif entre 1’état neuf et vieilli de ’isolateur sera, ainsi, effectu¢ pour le
calcul du facteur d’altération Fa.

Le Tableau 19 ci-dessous illustre les caractéristiques du revétement avant et apres vieillissement
qui ont été considérées dans cette étude.

Tableau 19: Caractéristiques du revétement avant et apres vieillissement

Revétement neuf

Revétement vieilli

Constante diélectrique

3

4

Angle de contact

140°

40°

Dans le cadre de la recherche de la configuration optimisée de I’isolateur, nous avons considéré
que les paramétres d’optimisation que sont le rayon des électrodes, le rayon des ailettes et
I’épaisseur du revétement varient dans les intervalles indiqués dans le Tableau 20 ci-dessous.

Tableau 20: Intervalles de variation des paramétres d’optimisation

Valeur Min Valeur Max
Rayon des électrodes 1 mm 16 mm
Rayon des ailettes du revétement 27.8 mm 62.2 mm
Epaisseur du revétement 1 mm 5mm

La configuration considérée dans le cadre de cette optimisation est celle d’un isolateur recouvert
de gouttelettes d’eau. Le facteur d’impact a minimiser est celui relatif a la zone 1 (Voisinage des
électrodes) car cette derniere connait les valeurs du champ électrique et de Fa les plus
importantes.

Dans un premier temps, I’optimisation qui a été réalisée dans cette étude avait pour objectif de
minimiser E+ sans prendre en compte la valeur du champ électrique au niveau de la configuration
optimisée de I’isolateur. Les résultats de cette optimisation sont relatifs a la configuration N°1
illustrée dans le Tableau 21. Nous pouvons y noter que le champ tangentiel maximal avant que
I’isolateur ne subisse de dégradation (|Et max Avant vieillissement |) €St Supérieur a celui de la
configuration non optimisée de 1’isolateur.

A cet effet, nous avons introduit une condition supplémentaire dans notre algorithme
d’optimisation. Cette condition requiére que |ET max Avant vicillissement | d€ 1a configuration optimisée
soit inférieur a celui de la configuration non optimisée. Les résultats du processus d’optimisation
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qui intégre cette nouvelle condition sont relatifs a la configuration N°2 illustrée dans le Tableau
21.

Le diagramme indiqué dans la Figure 78 illustre le processus d’optimisation qui a été appliqué.

Definition des parameétres
initiaux de construction de
I'isolateur

¥

Calcul de |Et vax| & de Fa pour le
cas de la configuration initiale a
I'aide du logiciel de calcul par MEF

2

Définition des nouveaux paramétres
d’optimisation a partir des intervalles
de variation préalablement définis

es nouveaux parametres
d’optimisation sont inclus dans les
intervalles définis

oui
h 4

Calcul de |Et max| & de Fa pour la nouvelle
configuration a I'aide du logiciel de calcul
par MEF

Fa de la nouvelle configuration
est inférieur a Fa de la configuration
initiale ou optimisée

N°02 (Deuxiéme critére)
|ET Max avant vieiIIissememl dela

nouvelle configuration et inférieur a |Et max avant

vieillissemenll de

la configuration initiale

La nouvelle configuration est
considérée comme étant optimisée

non
J

Incrémenter les <

paramétres <

d’optimisation
]

Figure 78: Diagramme schématisant le processus d’optimisation de la conception de I’isolateur
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Tableau 21: Paramétres d’optimisation utilisés pour la minimisation de Fp
. . : i d Rayon des
Configuration |FTT_M?X| Avant |I§T_M?X| Apres Epal:sseur du F}ayon es y
de P'isolat Fa (u) vieillissement vieillissement revétement électrodes ailettes
e I’isolateur (V/m) (V/m) (mm) (mm) (mm)
Conflguration | 4 9017 | 226 x 10° 430 10° 5 5 45
initiale
Configuration | ; gg37 231 x 10° 4.17 x 10° 4 1 27.8
N°01
Conil%lcj)r;tion 1.8480 2.01x 10° 3.73x10° 5 11 62.2

Il apparait a travers les deux configurations résultantes qu’une condition unique sur Fa n’est pas
suffisante pour une optimisation efficace. En effet, malgré le fait que Fa soit le plus petit pour la
configuration N°1, 1’ajout d’un critére sur la valeur du champ électrique a pour effet de diminuer
de maniére significative |Et vax| avant est apres le vieillissement.

En effet, nous pouvons noter que |Et max Avant vieillissement | @ diminué de 11% entre la configuration
initiale et la configuration N°2 alors qu’il a augmenté de 2% pour la configuration N°1. |Et max
Aprés vieillissement | @, quant a lui, diminué de 13% entre la configuration initiale et la configuration
N°2 alors qu’il a diminué de seulement 4% pour la configuration N°1.

V.6. CONCLUSION

Dans le cadre de ce travail, nous avons mis au point une méthode de quantification des effets du
vieillissement du revétement polymere sur les performances de ’isolateur.

Il est apparu que le vieillissement du revétement a pour effet d’engendrer une augmentation du
champ électrique tangentiel le long de la ligne de fuite. Cette augmentation peut étre atténuée
grace a I’optimisation de la conception de ’isolateur.

Il est a noter que la minimisation de Fa n’est pas suffisante, a elle seule, pour obtenir des
performances satisfaisantes en termes de réduction de la valeur du champ électrique. Un second
critére doit étre ajouté afin d’obtenir les résultats escomptés.
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Les travaux de these ont été fondés sur I’objectif de 1’évaluation de 1’effet du vieillissement du
revétement d’un isolateur composite sur les performances de ce dernier suite a une exposition
similaire a celle qui peut étre rencontrée dans un milieu aride tel que le désert algérien.

Pour cela, nous avons commencé par 1’évaluation du comportement d’'un EPDM industriel utilisé
comme revétement d’isolateur composite suite a son exposition aux contraintes
environnementales. Afin de simuler ces contraintes, nous avons appliqué des essais accélérés de
vieillissement thermique et sous rayonnement ultraviolet. Nous avons étudié 1’évolution des
caractéristiques physico-chimiques, électriques et mécaniques du matériau le long des essais de
vieillissement. Grace aux reésultats obtenus, nous avons mis en évidence les mécanismes
dominants de dégradation conformément a ce qu’il a été reporté lors de notre recherche
bibliographique. L analyse de la corrélation que nous avons effectuée a montré de fortes liaisons
entre certains parametres significatifs du vieillissement du matériau.

Notre étude consiste a mesurer les effets du vieillissement thermique et photochimique aux
échelles moléculaire, microstructurale et macroscopique du revétement en EPDM d’un isolateur
composite a haute tension. Ceci, dans 1’objectif d’en déduire les liaisons pouvant exister entre les
indicateurs jugés représentatifs des phénomeénes de dégradation qui n’officient pas
nécessairement aux mémes échelles de la matiere. A notre connaissance cette approche n’a
jamais été abordée dans le cas du matériau faisant 1’objet de notre étude.

Ayant cerné I’étendue de I’altération du revétement de I’isolateur lors de son vieillissement, nous
nous sommes intéressé a I’impact de cette dégradation sur les performances globales du systeme
d’isolement. Sur la base de la méthode des éléments finis, nous avons évalué I’effet du
vieillissement du revétement de I’isolateur sur le champ électrique le long de sa ligne de fuite. Un
algorithme d’optimisation utilis¢é comme outil d’aide a la conception des isolateurs composites a
été proposé afin d’atténuer les effets du vieillissement du revétement.

Les différents résultats obtenus dans le cadre de notre travail ont permis de tirer les
conclusions suivantes:

e La réticulation et la thermo-oxydation sont les principaux mécanismes ayant lieu lors du
vieillissement thermique de I’EPDM.

e La dégradation thermique de ’EPDM est accompagnée par la génération de groupes
carbonylés (C=0) et la perte de ses composants volatiles tels que les huiles, les
stabilisants et les plastifiants.

e Lors du vieillissement thermique, il est apparu que la scission des chaines commence deés
le début de ’essai de vieillissement. Cette dégradation a lieu & une température de 100°C.
Son ampleur prend de D’importance avec [’augmentation de la température de
vieillissement. En contrepartie, 1’effet de la réticulation est moins marqué pour une
température de vieillissement de 100°C. Il est, par contre, trés visible pour des
températures de vieillissement de 120°C et de 140°C.

e A travers la mesure des caracteristiques électriques et diélectriques lors du vieillissement
thermique de I’EPDM, il est apparu qu’une forte liaison existe entre la permittivité
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relative du matériau et sa résistivité volumique. Nous pouvons en déduire que les mémes
mécanismes interviennent dans 1’évolution des dites propriétés.

Le changement de la colorimétrie du matériau s’avére étre un paramétre significatif du
vieillissement thermique de I’EPDM du fait du fort couplage que présente cette
caractéristique avec l’allongement a la rupture et la dureté. Grace aux modéles de
régression établis dans le cadre de cette étude, il devient possible d’évaluer les propriétés
mécaniques du matériau en faisant appel a des mesures de la colorimétrie qui sont non
destructives et facile a mettre en ceuvre.

Les principaux mécanismes observés au cours du vieillissement sous rayonnement
ultraviolet sont la photo-oxydation qui entraine une dépolymérisation du matériau. Dans
une moindre mesure, I’EPDM connait une réticulation. Nous avons pu noter, également,
une érosion de la surface des échantillons.

En ce qui concerne le vieillissement sous rayonnement ultraviolet, il n'a pas été possible
de détecter de changement de Ty par la méthode DSC alors que la transition
thermomécanique mesurée par analyse DMA a permis de mettre en évidence un
changement de température de transition vitreuse. La méthode DMA s’avére, ainsi, plus
appropriée pour ’analyse d’échantillons dégradés en surface comparativement a la
technique DSC.

Grace a la technique TGA, il est apparu que le vieillissement sous rayonnement ultraviolet
a température controlée n’engendre pas de perte des composants volatiles tels qu’il a été
possible de constater lors du vieillissement thermique.

Le vieillissement sous rayonnement ultraviolet de I’EPDM est accompagné par la
génération de groupes carbonylés (C=0). Leur augmentation tend a étre moins importante
apres 1000 heures de vieillissement. La mesure de la résistivité surfacique (ps) a montré
qu’elle est fortement corrélée a I’indice carbonylé (IC). Il est apparu que ps reste stable
jusqu'a une valeur critique de IC égale a 0.75 a partir de laquelle nous avons constaté que
la résistivité surfacique diminue.

Lors du vieillissement sous rayonnement nous avons pu observer une liaison linéaire entre
I’indice carbonylé mesuré avec la spectroscopie FTIE et le ratio O/C mesuré par la
méthode EDS. 11 apparait, ainsi, qu’une mesure d’une seule de ces caractéristiques permet
la détermination de I’autre propriété.

Le calcul du champ électrique le long de la ligne de fuite d’un isolateur composite a
montré que le vieillissement de son revétement isolant a pour effet de générer une
augmentation du champ électrique tangentiel. Ce dernier est responsable d’une
augmentation du courant de fuite d’ou une dégradation supplémentaire du revétement de
I’isolateur. Il est apparu que la modification de la géométrie de 1’isolateur peut atténuer
cette augmentation. Nous avons, ainsi, pu proposer un algorithme d’optimisation
intervenant sur les dimensions des composants de 1’isolateur et permettant de minimiser
I’augmentation du champ électrique lorsque le revétement de I’isolateur subit un
vieillissement.
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En perspective, des recherches supplémentaires peuvent étre menées afin d’étudier la corrélation
susceptible d’avoir lieu entre les parameétres significatifs du vieillissement lors d’une exposition a
des conditions de vieillissement autres que celles qui ont été appliquées dans cette étude, telles
que I’exposition a I'environnement marin ou a la pollution chimique.

En enrichissant les résultats obtenus avec des mesures supplémentaires permettant d’élargir la
base de données des résultats de caractérisation, des méthodes d’apprentissage automatique
peuvent étre appliquées pour créer un modeéle a base d’intelligence artificielle permettant de
prédire le comportement du matériau au cours de son vieillissement Il sera, ainsi, possible
d’évaluer certaines caractéristiques, pouvant étre mesurées que par des méthodes destructives, a
I’aide de méthodes non destructives et faciles a mettre en ceuvre. Les campagnes de
caractérisation du vieillissement se trouveront, alors, grandement facilitées.
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