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Résumeé

Les cables a isolation en polymere sont tres utilisés dans les lignes électriques
souterraines. Malgré les avantages que présentent ces cables, il n’en demeure pas moins
que ces matériaux présentent des inconvénients parmi lesquels nous pouvons citer les
pertes diélectriques importantes a partir d’un certain niveau de tension. La température, le
champ ¢lectrique, les radiations, ...etc peuvent avoir, a long terme, un effet néfaste sur
ces matériaux. Ce phénomene est connu sous le nom de vieillissement.

Soumis a I’action combinée ou séparée de ces contraintes, les propriétés des
polymeres peuvent se dégrader: on peut avoir une chute des propriétés mécaniques et de
la rigidité diélectrique ainsi qu’une augmentation des pertes dié¢lectriques. L’effet de la
température sur les matériaux diélectriques peut conduire a une perte de masse se
traduisant par un dégagement gazeux et un changement de couleur.

Le polychlorure de vinyle est I'un des polymeéres les plus utilisés dans 1’isolation
¢lectrique apres le polyéthyléne et le polypropyléne. Il est trées employé dans des endroits
ou il y a risque de propagation de la flamme. Vu ces pertes dié¢lectriques importantes, son
utilisation est limité au niveau de tension de 10 kV. Le polychlorure de vinyle a I’état
pur est cassant et, par conséquent, ne peut pas étre utilisé¢ dans les cables ¢électriques sans
I’adjonction d’additifs : plastifiants, charges, stabilisants, lubrifiants ainsi que pigments
et colorants. Ces adjuvants ont pour role de modifier les propriétés de ces matériaux. La
qualité et la quantité de ces additifs est le grand probléme des producteurs de cébles
¢lectriques. La rupture qu’elle soit diélectrique ou mécanique est un phénomene aléatoire
et une étude statistique est nécessaire. Dans ce travail, nous nous sommes intéressés a
I’¢tude de I’effet du plastifiant sur les propriétés du polychlorure de vinyle vieilli

thermiquement.
MOTS-CLES :

Le polychlorure de vinyle, perte di¢lectriques, polymeres, isolation, cables, rupture

Mode¢le de weibull, dégradation, vieillissement thermique, défaut.
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Introduction

Les céables a isolation en polymére sont trés utilisés dans les lignes électriques
souterraines. Malgré les avantages que présentent ces cables, il n’en demeure pas moins que
ces matériaux présentent des inconvénients parmi lesquels nous pouvons citer les pertes
di¢lectriques importantes a partir d’un certain niveau de tension. La température, le champ
¢lectrique, les radiations, ...etc peuvent avoir, a long terme, un effet néfaste sur ces
matériaux. Ce phénomene est connu sous le nom de vieillissement.

Soumis a I’action combinée ou séparée de ces contraintes, les propriétés des polymeres
peuvent se dégrader: on peut avoir une chute des propriétés mécaniques et de la rigidité
di¢lectrique ainsi qu’une augmentation des pertes di¢lectriques. L’effet de la température sur
les matériaux diélectriques peut conduire a une perte de masse se traduisant par un
dégagement gazeux et un changement de couleur.

Le polychlorure de vinyle est I’'un des polymeéres les plus utilisés dans I’isolation
¢lectrique apres le polyéthyléne et le polypropyléne. Il est trés employé dans des endroits ou
il y a risque de propagation de la flamme. Vu ces pertes diélectriques importantes, son
utilisation est limité au niveau de tension de 10 kV. Le polychlorure de vinyle a ’état pur est
cassant et, par conséquent, ne peut pas étre utilisé dans les cables électriques sans
I’adjonction d’additifs : plastifiants, charges, stabilisants, lubrifiants ainsi que pigments et
colorants. Ces adjuvants ont pour rdle de modifier les propriétés de ces matériaux. La qualité
et la quantité de ces additifs est le grand probléme des producteurs de cables électriques. La
rupture qu’elle soit diélectrique ou mécanique est un phénoméne aléatoire et une étude
statistique est nécessaire. Dans ce travail, nous nous sommes intéressés a 1’étude de 1’effet du
plastifiant sur les propriétés du polychlorure de vinyle vieilli thermiquement.

Dans le premier chapitre est exposé¢ un résumé sur la rupture di€lectrique des
polymeres : claquage thermique, électronique et électromécanique. Dans ce chapitre sont
présentés aussi les ruptures a court et a long terme, les décharges partielles, les arborescences
¢lectriques ainsi que les défauts dans I’isolation.

Le deuxieme chapitre décrit le modele statistique de Weibull et son application a
I’étude de la rupture diélectrique des isolants solides.

Le troisieme chapitre présente le polychlorure de vinyle: formulation, processus de
dégradation thermique, propriétés et utilisation.

Le quatrieme chapitre est réservé aux travaux expérimentaux. Dans cette partie, les
variations de la rigidité diélectrique, de 1’allongement a la rupture et de la résistance a la
traction en fonction du taux de plastifiant ont été¢ ¢tudiées avant et aprés un vieillissement
thermique. Une analyse statistique des valeurs obtenues a été faite en utilisant le modele de
Weibull.

Enfin nous terminons notre travail par une conclusion.



[ Chapitre | ]

Rupture di¢lectrique des polymeres



Chapitre I- Rupture diélectrigue des polyméres

Les polymeres sont tres utilisés comme isolants dans les dispositifs haute tension. Ils
sont constitués de longues chaines macromoléculaires dans lesquelles les atomes sont liés par
des liaisons fortes covalentes ou ioniques. Mais les chaines elles-mémes n’interagissent que
par des liaisons faibles de type Van Der Waals. Par conséquent, ces matériaux ne présentent
pas d’ordre a longue distance. Leur structure oscille entre un état amorphe totalement
désordonné et un état plus cristallin. En général, on a affaire a un mélange de deux phases:
amorphe et cristalline. Une des caractéristiques a tous les polymeéres est donc le désordre
initial de leur structure. Dans ce chapitre, nous présentons les différents mécanismes de la

rupture diélectrique des polymeres.

1. DIFFERENTS MECANISMES DE CLAQUAGE
1.1. Claguage thermique

Coelho et al donnent une explication du phénomene [1] : lorsqu’un courant traverse un
matériau isolant, la conductivit¢ augmente avec la température. Par suite la température
s’¢éléve, le courant augmente a son tour et ainsi de suite. Si la chaleur accumulée ne s’évacue
pas suffisamment vite, le processus peut conduire a un emballement thermique, c’est ce
qu’on appelle le claquage thermique. Ce type de claquage ne se produit jamais d’ une maniére
homogene. En effet, la moindre augmentation locale de la température est auto-amplifiée par
I’augmentation de la conductivité correspondante. Par la suite, une telle augmentation locale
de la température inévitable en pratique provoque la création et la propagation d’un canal
chaud conduisant a un claquage thermique ponctuel.

Le champ ¢électrique de claquage qui permet d’amener la température T d’un matériau
jusqu’a sa valeur critique T, se calcule en résolvant 1’équation fondamentale traduisant le

bilan énergétique:

T
) E—div(KgradT)chz (11)

C
avec:
C,: chaleur spécifique
K: conductivité thermique
c: conductivité électrique
G: champ électrique appliqué

t: temps d’application du champ électrique.
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oT : oy . :
Les termes oG” et CVE représentent respectivement la variation de I’apport d’énergie

d’origine ¢€lectrique et 1’¢élévation de la température de 1’échantillon en fonction du temps. La
dissipation thermique de 1’échantillon se traduit par le terme div (K gradT). On suppose qu’il
n’y a pas d’accumulation de charges c’est a dire div (¢ G ) = 0.

La résolution de cette équation donne la température en fonction du temps de chaque
point de 1’échantillon. Dans le cas d’un échantillon de grande surface, la tension critique de

claquage est donnée par la relation suivante [2]:

0,5
(8K kT2 )" [
exp

W
Voo | 7o) moj (12)

avec: W >> kT et T, >T,

ou:

W: énergie d’activation

k: constante de Boltzmann
G,. constante

T,: température ambiante

K,: conductivité thermique.
1.2. Claquage d’origine électronique

Pour qu’un claquage purement électronique puisse survenir, une condition nécessaire
mais non suffisante, est qu’il existe des électrons pouvant étre accélérés et acquérir ainsi dans
le champ une énergie comparable a I’énergie d’ionisation des atomes constitutifs (5 a 10 eV)
[1]. Plusieurs théories ont été proposé€es pour expliquer ce gain d’énergie fourni aux
¢lectrons. On distingue le claquage intrinseéque, le claquage par avalanche et celui associé au

volume libre.
1.2.1. Claquage intrinséque

Lorsque le champ électrique appliqué a un matériau de telle manicre que sa température
reste pratiquement inchangée en maintenant ce champ pendant une courte durée et en
utilisant des électrodes permettant 1’évacuation de la chaleur, on peut assister a un
claquage brutal qui n’est pas précédé par une augmentation progressive de la température
c’est ce qu’on appelle le claquage intrinseque [3].
3
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1.2.2. Claquage associé au volume libre

Artbauer [4] utilise la notion de volume libre dans le claquage et ceci en considérant
que les électrons peuvent acquérir suffisamment d’énergie avec le champ électrique en

traversant le volume libre pour causer la rupture diélectrique.
1.2.3. Claquage par avalanche

La théorie de la rupture par avalanche envisage le claquage comme la conséquence
d’une augmentation réguliére du nombre de porteurs créés par ionisation. L’origine de ces
porteurs (injection des ¢€lectrodes, génération dans le volume) est envisagée mais le champ
électrique est considéré uniforme.

Coelho et Aladenize donnent une explication du processus [1]: lors de la collision
ionisante avec un atome du matériau, 1’¢lectron incident peut céder, a ’atome assez d’énergie
pour I’ioniser sans étre piégé. L’atome se charge positivement en libérant un nouvel électron,
de sorte qu’on a alors 2 ¢électrons libres qui peuvent acquérir dans le champ assez d’énergie

pour provoquer chacun une nouvelle collision ionisante donc 2 électrons et ainsi de suite.
1.3. Claquage électromécanique

La pression qui s’exerce sur le dié¢lectrique lorsque les électrodes sont fixes, ou force de

compression de Maxwell est de la forme [5]:

1 2
P=—¢E .. 1.3
S (13)

AY

ou:
g : permittivité du diélectrique

E o Valeur maximale du champ appliqué.

L’application d’une tension V a un échantillon d’épaisseur d, provoque 1’apparition de
forces de compression sur le matériau dues a I’attraction mutuelle des deux électrodes. Cette
contrainte mécanique provoque une diminution de 1’épaisseur (d < d, ) [6].

A I’équilibre, la compression d’origine électrique est compensée par la force plastique.
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La valeur critique de I’épaisseur est donnée par I’expression [6]:

dy=dye ™ (14)

Le champ réel de claquage est [6]:

1
v )y
j 2 (1.5)
ou:
Y: module de Young du matériau
g, permittivité relative du diélectrique

€, permittivité du vide.

Le champ apparent expérimental vaut V/d,, soit:

Gyp= 0,606 G, (1.7)

2. RUPTURE A COURT TERME

La rupture est un phénomene localisé: I’introduction d’électrons chauds dans la
structure des polymeéres s’accompagne d’une dégradation du matériau résultant de I’impact
de ces porteurs sur les molécules du milieu. Sous des champs de 1 a 10 MV/cm, les temps de
rupture restent inférieurs a la seconde: c’est la rupture diélectrique a court terme. L’effet de la
charge d’espace est important dans les phénomenes de rupture diélectrique [7,8]. La tenue

di¢lectrique des polymeres dépend de plusieurs facteurs.

2.1. Effet de la tension et du systeme d’électrodes

La tension de rupture dépend:

— de la distance interélectrode

— de la géométrie des €lectrodes qui détermine la configuration du champ électrique

— de la forme de I’onde de tension, de la fréquence et de son mode d’application par
palier ou par rampe. Des essais effectués sur des échantillons de cables ont montré

que la tension de claquage est plus importante en continu qu’en alternatif [9].

5
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— souvent du métal des électrodes

— de I’état de surface des électrodes [10].
2.2. Effet de la température

L’allure générale de la dépendance en température de la rigidité dié¢lectrique en courant
continu pour des polymeres non polaires, tel que le polyéthyléne d’apres leda [8] montre
3 régions (figure I.1). On observe une décroissance de la rigidité diélectrique des basses

températures vers les hautes températures.
2.3. Effet de I’épaisseur de I’isolant

Généralement le champ de claquage diminue quand 1’épaisseur augmente [11]. La

rigidité diélectrique est liée a I’épaisseur e de ’isolant par la relation suivante [12]:
E=ke (1.8)
ou:
k: constante dépendant des conditions de mesure, de la géométrie et des propriétés

des électrodes.

Région 1 Région II Région III

Champ de rupture

Tcl T

c2

Température

Figure I.1. Allure générale de la variation de la rigidit¢ diélectrique en fonction de la

température.
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3. RUPTURE A LONG TERME

I1 est difficile de faire une distinction entre le claquage a court terme et le claquage a
long terme. Il n’est pas aisé de définir cette frontiere temporelle. Dans le cas de la rupture a
long terme, on parle plutot de vieillissement électrique du matériau. Le vieillissement d’un
matériau est, en général, tout phénomene qui se traduit par une évolution lente et irréversible
de ses propriétés avec le temps. Les mécanismes qui interviennent sont: 1’oxydation,
I’hydrolyse, la photoxydation, ... . Ces mécanismes sont détaillés dans des ouvrages [13-15].
La rupture a long terme peut étre différée dans le temps, de quelques secondes a quelques
heures voire quelques années.

Le probléme de la rupture se résumant a un transfert d’énergie entre le champ électrique
et les porteurs de charge, une théorie de rupture a long terme doit pouvoir expliquer comment
sous un champ relativement faible, les porteurs peuvent gagner I’énergie de quelques
¢lectron-volts nécessaires a la rupture des liaisons dans un isolant. Dans la littérature, il
n’existe pas a proprement parler de théorie de rupture a long terme. Un modele a été
développé par Jonscher et Lacoste [16] qui s’applique aussi bien a la rupture aux temps
courts qu’aux temps longs. Le mod¢le présenté sous forme schématique a la figure 1.2 repose
sur I’hypothese qu’il faut apporter moins d’énergie pour étendre les défauts initiaux de la
structure que pour en créer de nouveaux. Il propose donc la création de défauts au sein du
matériau a partir de défauts initiaux liés a sa structure désordonnée. Ce sont les porteurs de
charge qui sont a ’origine de I’extension des défauts initiaux. En 1’absence de porteurs, il ne
peut y avoir aucune évolution. Laurent [17] a montré que toute premicre dégradation du
matériau était liée a la présence des porteurs et donc a 1’énergie nécessaire a leur apparition

par injection ou par dissociation. Les différentes étapes du processus sont résumées [16]:

Stade 1
Le matériau est en équilibre sous champ faible ou nul. En moyenne, le champ électrique
n’a aucune action sur sa structure: s’il y a création de défauts, ils le sont sous forme

métastable. La structure peut donc revenir a son état initial.
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Stade 2
Le champ est suffisant pour créer de nouveaux défauts a partir de défauts initiaux de
facon irréversible. Ce processus entraine une augmentation de la densité de charges au sein

du matériau.

Stade 3
Sous I’action combinée du champ ¢lectrique et du temps, la densité de défauts est telle

que la probabilité pour qu’ils se groupent en amas n’est pas nulle.

Stade 4
Les porteurs dont le libre parcours moyen est de plus en plus grand, au sein de ces
amas, sont susceptibles d’acquérir des énergies importantes donc de produire des défauts de

dimensions plus importantes qui peuvent apparaitre sous forme d’arborescence par exemple.

Stade 5

La rupture se fait selon un mécanisme de percolation entre les amas des défauts.

ty t t3 t(t - t3) << (t3-t1)

G=0 ou G <G seuil G >G seuil Action combinée Apparition Rupture
deGet t d’arborescence
° ° o o o I l
o o o o I
o
° I I
o
) o o o I
o
o o I
o | |~
o o
o o l
° o ° °
0 o ° |
Stade 1 Stade 2 Stade 3 Stade 4 Stade 5

Figure 1.2. Mod¢le proposé par Jonscher et Lacoste intégrant une action cumulative du

champ et du temps.



Chapitre I- Rupture diélectrigue des polyméres

4. DEFAUTS DES ISOLATIONS HAUTE TENSION

Les isolations haute tension contiennent souvent des défauts qui peuvent étre classés
en 2 catégories:
— les cavités gazeuses qui peuvent donner lieu a des phénomenes de décharges
partielles,
— les hétérogénéités aux interfaces ou dans la masse de I’isolant autour desquelles le

champ ¢électrique peut étre intensifié. .

4.1. Cavités gazeuses

Elles peuvent avoir 2 origines:
— microcavités préexistant au sein du matériau,

— cavités créées au cours de la mise en oeuvre ou du fonctionnement du systéme.

4.1.1. Microcavités préexistant au sein du matériau

Dans le cas du polyéthyléne, deux cas sont a envisager en fonction de la nature
réticulée ou non réticulée de la structure du matériau. La réticulation s’accompagne d’un
dégagement de gaz qui a tendance a former des bulles si la technologie de fabrication n’est
pas bien adaptée: pression ou longueur de refroidissement insuffisante. Dans le cas d’un
matériau réticulé, c’est le procédé de réticulation qui est responsable de la formation de
cavités. Dans le cas d’un matériau semi-cristallin non réticulé c’est la cristallisation qui

pourrait donner naissance a des cavités de dimensions beaucoup plus petites.

4.1.1.1. Cavités d’eau

Les cavités d’eau se forment dans le matériau lorsque la réticulation est réalisée par
voie humide. Dans le polyéthyléne, a la température de fusion, 1’eau est plus soluble dans le
matériau qu’a température normale et se mélange au polymere. Au refroidissement, les
phases se séparent et donnent naissance a la formation de gouttelettes d’eau qui diffusent au

bout d’un certain temps, laissant des cavités.
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4.1.1.2. Cavités de gaz

L’agent de réticulation le plus couramment utilis¢ est le dicumylperoxyde (DCP).
Certains produits de décomposition de cet agent sont gazeux (méthane). Ils restent piégés
dans le matériau au cours de la cristallisation, puis diffusent laissant ainsi des microcavités
localisées [18]. La densit¢ et les dimensions des microcavités dépendent du mode de

réticulation.

4.1.2. Cavités créées au cours de la mise en oeuvre ou du fonctionnement du systéme

Des décollements peuvent €tre créés entre parties isolante et conductrice, suite a des
défauts de fabrication ou a [I’existence de contraintes mécaniques consécutives au

fonctionnement du systéme.

4.2. Hetérogeneités

Elles peuvent conduire a des concentrations locales du champ électrique. Dans le cas
des inhomogénéités de forme sphérique de constante diélectrique €, noyées dans I’isolant
sous champ uniforme, le facteur multiplicatif du champ n’exéde pas 3. Si ’inhomogénéité est

de forme ellipsoidale, le facteur multiplicatif peut étre beaucoup plus important [19].

5. DECHARGES PARTIELLES

En 1936, Robinson [20] dont I’intérét s’était porté sur les cédbles haute tension
imprégnés a I’huile, mettait déja en cause la présence de cavités et le bombardement de leurs
parois par les ions. Par leurs dimensions, leur pression et les contraintes de tension
auxquelles sont soumises les cavités, des décharges y prennent naissance contribuant a la
détérioration plus ou moins lente de I’isolant. La mise en court-circuit, par une décharge,
d’une vacuole dans une isolation, donne naissance a un certain nombre de phénomenes
physiques dus a la transformation de I’énergie électrique fournie en énergie thermique,

lumineuse et acoustique.

5.1. Naissance des décharges partielles
5.1.1. Tension aux bornes de la vacuole

10
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Gemant et Philipoff [21] ont proposé le schéma équivalent d’une isolation avec une
cavité. Cette représentation idéalisée a la figure 1.3 comprend la capacité totale du mur
isolant a, et la capacité b de la partie saine en série avec la capacité ¢ de la cavité.

Si on applique aux bornes d’une éprouvette une tension U, au moins égale a une valeur
U appelée tension de seuil, telle que la différence de potentiel V. aux extrémités de la
vacuole atteint la tension disruptive U; du gaz qu’elle contient, des décharges prennent
naissance, constituant une cause d’érosion permanente et contribuant ainsi a la détérioration
plus ou moins lente de I’isolation. La condition nécessaire et suffisante pour créer des

décharges est donc V. = U,.

b ==

s

Figure 1.3. Schéma équivalent d’un isolant avec une cavité.

La différence de potentiel aux bornes de la cavité dépend de la valeur de la tension
appliquée a I’ensemble, de la nature méme du matériau, de la géométrie du défaut, des
conductivités superficielle et volumique de I’isolant [22]. La tension d’amorgage dépend,
conformément a la loi de Paschen, de la nature, de la pression et de 1’épaisseur de la lame de
gaz contenu dans la cavité. Dans le cas d’un champ divergent, elle augmente avec le rayon de

courbure de la pointe [23].
5.2. Caractérisation de la nocivité des décharges

La dégradation liée aux décharges partielles est un processus lent. Pour étre mis en
évidence, 1l nécessite de grandes périodes allant jusqu’a quelques années. Plusieurs travaux
font appel aux mécanismes de dégradation et de claquage par les décharges partielles [22,24].

Lorsque les décharges conduisent a une détérioration et une perforation par

arborescences, on doit tenir compte de cette évolution de la pression dans la cavité. La

11
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nature des parois joue un role important sur les caractéristiques des décharges [25]. La

durée de vie des isolants solides est étroitement liée a 1’énergie des décharges partielles [26].

6. ARBORESCENCES ELECTRIQUES

Les arborescences ont comme origine des défauts au sein du matériau tels qu’il se
produit une concentration importante du champ électrique. Les expérimentateurs simulent
des défauts en introduisant une aiguille pointue dans un isolant. La tension est appliquée
entre ’aiguille et une électrode généralement plane et en contact avec le matériau. Lorsque
les essais sont effectués sur des €léments de cables, I’aiguille est enfoncée radialement, la
seconde est constituée par le conducteur. En pratique, il s’agit de reproduire les conditions
nécessaires a I’apparition des arborescences. La pointe sert alors de site d’initiation. Le
développement du phénomene est toujours caractérisé par 3 phases:

— phase d’initiation ou d’incubation définie comme le temps séparant I’application
de la tension au systéme d’¢lectrodes de I’apparition de la premicre branche en
pointe d’¢électrode.

— phase de propagation durant laquelle on observe le développement des microcanaux
dans I’espace interélectrode.

— la phase d’avalanche qui conduit au claquage.

6.1. Phase d’incubation

La période d’incubation est considérée comme le phénomene prédisruptif dans le
domaine de la rupture a long terme des isolants solides. On distingue 3 groupes de théories:

— celles qui font appel a I’action des décharges partielles,

— celles qui prennent en compte 1’action des porteurs chauds,

— celles qui envisagent une rupture €lectromécanique.

6.1.1. Formation de I’arborescence par décharges partielles

Il est généralement admis que des décharges partielles non mesurables se développent
dans les microcavités et produisent des trous acérés a la pointe desquels le champ électrique
est transféré [27]. Ces cavités seraient dues aux dilatations différentielles du polymere et du
métal et a ’air absorbé ou occlus [27]. Si ces microcavités n’existent pas a I’origine, elles

sont créées par une fatigue électromécanique aux points de concentration du champ

12
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électrique [28]. Un échauffement dii aux pertes diélectriques peut s’ajouter a cette
fatigue [29].

6.1.2. Action des porteurs chauds sur la structure du polymere

Eichhorn [30] a émis I’hypotheése selon laquelle I’apparition de 1’arborescence serait
due a I’action des électrons chauds sur le diélectrique. Le processus est le suivant:
1- Injection d’¢lectrons par effet de champ a I’interface métal-polymere et accélération
de certains d’entre eux jusqu’a des énergies de 1’ordre de 10 eV. Sous un champ de
10 MV/cm, cette énergie correspond a un libre parcours moyen électronique de
100 A qui est supposé exister aux interfaces des parties cristallines et des parties

amorphes du polymere.

Injection  électronique  par Collisions ¢lectrons - molécules de
émission de champ dans les »| Dpolyéthyléne entrainant I’ionisation des
régions de champ intense molécules et leur décomposition en
(durant I’alternance négative). composés de bas poids moléculaires.

'

La pression augmente dans | Les composés de bas poids moléculaires
les cavités d’ou des fractures. diffusent et forment des cavités.

v

Apparition du phénomene et
propagation.

Figure 1.4. Processus de dégradation sous 1’action des porteurs chauds d’apres Eichhorn.

13
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2-les ¢lectrons les plus énergétiques effectuent des collisions ioniques avec les
molécules du polymére et il peut y avoir rupture de liaisons. Ils se piégent et
constituent une charge d’espace. Une partie de ces électrons piégés peut Etre

dépiégée pendant les alternances positives de la tension appliquée.

A fort champ,
Application de la tension claquage intrinséque ——|nitiation de I’arborescence
| local / *
Champ plus faible: effet a long Augmentation du champ Détérioration par
terme des €lectrons chauds du en pointe des cavités décharges partielles

diélectrique

| |

L~ Croissance des cavités sous

Formation de cavités )
I’action du bombardement

Décharges dans les cavités

¢lectronique

Figure 1.5. Processus d’initiation sous 1’action des porteurs chauds d’aprés Shibuya et al.
Une action répétée de ce processus conduit a la formation au sein du polymere, d’une

zone de composés de bas poids moléculaires qui diffusent et laissent finalement une cavité

dans laquelle les décharges sont susceptibles de s’amorcer (Figure 1.4.) Shibuya et al ont

proposé un autre schéma présenté a la figure 1.5 [31].
6.1.3. Formation de I’arborescence par rupture électromécanique

Noto et Yoshimura [32] ont développé 1'idée selon laquelle [’apparition de
I’arborescence a des champs inférieurs au champ de rupture du polymere est due a I’action de
la force de compression de Maxwell. L’existence d’un champ électrique dans un isolant peut
effectivement engendrer des contraintes mécaniques. Les auteurs rapportent que, pour un
champ électrique de 4,8 MV/cm, le temps d’incubation est de 5 secondes et on obtient une
force de 23,8 kg/cm®. Cette valeur est inférieure a la limite de rupture en traction, pour le
polyéthyléne, donnée par Noto et Yoshimura [32] qui est de I’ordre de 90 kg/cm? a 20°C. La

force de Maxwell ne peut pas expliquer I’origine de la premiére fracture de 1’isolant. Les
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auteurs évoquent alors ’action répétée de cette force qui produirait un phénomene de
fatigue, proportionnel a la fréquence de la contrainte électrique conduisant a la fissure du

matériau.

6.2. Phase de propagation

Le processus de propagation des arborescences électriques est aujourd’hui mieux
compris. On admet que des décharges se produisent dans les canaux rendant conducteur le
gaz qui les remplit: le champ est reporté a leur pointe et provoque des claquages locaux qui
les font progresser [33]. Le développement des arborescences ¢lectriques est toujours
accompagné de décharges partielles mesurables qui apparaissent au moment ou les premieres
branches sont visibles au microscope [31].

La propagation se fait dans la direction du champ électrique. Le cheminement
complexe des filaments résulteraient de la rencontre aléatoire des facteurs tels que les
contraintes internes, I’orientation cristalline et les effets des traitements thermiques [34]. 11
est admis que la limite entre les régions cristallines et les régions amorphes représente une

zone pouvant faciliter le cheminement [2730].

6.3. Phase d’avalanche

Apres ’établissement du courant de décharge entre les deux électrodes, 1’arborescence
mene invariablement a la rupture. L’origine de ce courant est I’énergie électrostatique
cumulée dans 1’échantillon et dans les capacités parasites dues au montage. Le claquage est
provoqué par la remontée d’un filament de 1’¢électrode reliée a la terre vers 1’¢lectrode haute

tension.

6.4. Méthodes permettant d’éviter la formation d’arborescence

Il semble que rien ne peut empécher les arborescences €lectriques, une fois formées, de
se développer jusqu’au claquage [27]. C’est pourquoi, il est nécessaire avant tout d’empécher
leur formation. Les premieres précautions a prendre concernent les méthodes d’extrusion et
de préparation des isolations. Il s’agit de limiter le nombre de sites susceptibles de devenir
des lieux privilégiés d’initiation en:

— limitant des défauts au niveau des interfaces isolant-protections
— limitant la taille des impuretés présentes (poussiéres), des sphérolites ainsi que celle des

microcavités
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— ajoutant des additifs permettant d’influencer fortement le champ d’apparition des

arborescences: imprégnation de 1’isolation par des liquides ou des gaz.
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La rupture est un phénomene aléatoire: pour des échantillons placés dans des conditions
expérimentales identiques, on n’obtient pas une valeur unique du champ de rupture mais une
distribution de valeurs. Il est donc nécessaire de tester un grand nombre d’échantillons
identiques. Ce caractére statistique pourrait s’expliquer par I’existence d’hétérogénéités (ou
de défauts) microscopiques locaux dans le matériau diélectrique. Il est donc nécessaire de
mener une analyse statistique sur la dispersion des tensions de rupture afin d’en déduire
éventuellement des lois de vieillissement. Pour cela, il existe différentes approches
mathématiques (Gauss, normale,...) dont la plus adaptée a notre cas est celle de Weibull.

Dans ce chapitre, nous présentons le modele statistique de Weibull et son application a

I’¢tude de la rupture diélectrique des isolants solides.

1. MODELE STATISTIQUE DE WEIBULL

1.1. Modéles statistiques appropriés a la rupture diélectrique des isolants solides

Les principales lois statistiques utilisées en fiabilité sont les lois: exponentielle, de
Weibull, de Gumbell, de valeurs extrémes, Gamma, Normale et Log-normale [35]. Dans le
cas des isolants solides, les distributions de Weibull et log-normale sont les plus utilisées
[36].

1.2. Bases du modele

A T’origine, le mode¢le statistique de Weibull a été établi en mécanique. Il exprimait la
probabilité de rupture d’une chaine en fonction de la probabilité de rupture d’un maillon [37].
La rupture d’une chaine se produit au niveau de son maillon le plus faible quelles que soient
les qualités des autres maillons. Ainsi la probabilité de rupture P, d’une chaine de n maillons

s’exprime en fonction de la probabilité P d’un seul de ces maillons de la fagon suivante:

p,=P" (IL1)

Le modgle statistique de Weibull ou loi de chaine s’écrit [37]:
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)
P(X):l—expl_—( X, J J X>0

avec:
P(X): probabilité de rupture
X: variable aléatoire

X, : parametre d’échelle

X, : parametre de localisation

o : paramétre de forme.

Une description détaillée de cette méthode peut étre trouvée dans des ouvrages de

référence [38,39]. Il s’agit d’une bonne image de ce qui se passe dans un isolant solide ou un

claquage local entraine la rupture de 1’ensemble de 1’isolant.

La prise de conscience de ce que les problémes de la rupture di€lectrique des cables
obéissent a une loi de dispersion de valeurs extrémes du type de celle qui gouvernent les
dispersions de rupture de chaines, a conduit certains auteurs a proposer de représenter la

dispersion des champs ou tensions de rupture par une loi exponentielle du méme type que

celle de Weibull [40].

1.3. Modele a deux parametres

Dans ce cas Xg= 0 et le modéle de Weibull est dit a 2 paramétres. Le formalisme de

Weibull s’écrit [40]:

(8}

(x)"]
P(X):l_eXpL_(ij X>0

ou sous sa forme linéaire:

logLn = alogX-alogX,

1-P(X)

Si le phénomene observé suit le modele de Weibull a 2 paramétres, le graphique ou 1’on porte

(I1.2)

(IL3)

(IL4).

: 1 A :
en abscisses log X et log Ln———- en ordonnées doit étre une droite de pente o.

1-P(X)
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1.4. Modele a trois parametres
C’est le cas ou X # 0. Introduire un parametre de localisation consiste tout simplement

a translater les courbes de probabilité cumulée selon 1’axe des abscisses.

Le mode¢le de Weibull devient [40]:

[ \° ]
P(X)=1—exp| — Sl X0 (ILS)
(Xo—X ) (Xo-X9" ]
ou encore sous sa forme linéaire:
1
logln————=alog(X-X,)-alog(X,-Xy). (IL.6).

1-P(X)

1
1-P(X) ’

le

Dans le cas ou I’on porte en abscisses log (X-X,) et en ordonnées logLn

diagramme est une droite de pente o.
1.5. Signification des paramétres
1.5.1. Parametre d’échelle

Il est destiné a définir une valeur centrale caractéristique de la population étudiée. Ce

parametre correspond a une densité de probabilité maximale.
1 e 1

Pour X =X, logLnﬁ =0eton déduit P=1-—=63,2%.
- e

1.5.2. Paramétre de forme

C’est un nombre sans dimension. C’est la pente de la caractéristique du modéle de
Weibull dans sa représentation linéaire. Il est, par conséquent, I’image de la dispersion de la

variable aléatoire. Plus a est grand, moins les valeurs sont dispersées [41]. D’aprés Oudin et
al [42]:
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— si o est inférieur a 1, on a une "mortalité infantile" des échantillons qu’on appelle
"défauts de jeunesse",

— sia =1, laloi de Weibull correspond a la loi de Poisson,

— sta> 1, on a un vieillissement normal, c’est a dire a une fatigue initialement nulle

et qui s’accentue avec le temps.

1.5.3. Paramétre de localisation

La variable X apparait comme un seuil en dessous duquel le vieillissement se trouve
considérablement ralenti, la durée de vie du matériau tend alors vers I’infini c’est a dire
P(X < X,) = 0. La valeur du seuil est forcément inférieure a la plus faible valeur trouvée
expérimentalement.

La recherche du seuil peut se faire en utilisant la méthode des moindres carrés ou la
méthode du maximum de vraisemblance. Des chercheurs se sont intéressés a la détermination

du seuil de rupture diélectrique des isolants solides [43,44].

1.6. Avantages de la loi de Weibull

Aprés une étude comparative entre la loi de Weibull et la loi log-normale, Oudin et al

ont montré [42] que:

— Pour des probabilités faibles, I’hypothése de la loi de Weibull correspond a des
probabilités plus fortes et par conséquent plus pessimiste que 1’hypothese
Laplacienne. On peut considérer que cette prévision plus pessimiste apporte plus de
sécurité.

— Le modé¢le de Weibull permet de retrouver la durée de vie donnée par le modele de

puissance inverse.

2. APPLICATION DU MODELE DE WEIBULL A L’ETUDE DE LA TENUE
DIELECTRIQUE DES ISOLANTS SOLIDES

L’application du mode¢le statistique de Weibull a la caractérisation de la tenue

di¢lectrique des isolants solides repose sur les hypothéeses suivantes :
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— on considere que le phénomene de claquage est caractéris€ par une variable aléatoire
a 2 dimensions dont I’une est le temps t au bout duquel se produit la rupture de
I’1solant et I’autre le gradient de potentiel G qui a provoqué cette rupture.

— le claquage est localis¢ dans un petit volume du diélectrique. La rupture d’un

¢lément microscopique entraine la rupture du systéme isolant sur toute son épaisseur.

Une base de la théorie statistique de la rupture diélectrique est présentée par Dissado
[45]. Le modele statistique de Weibull est tres utilisé pour 1’évaluation de la fiabilité¢ de
I’1solation de cables de transport d’énergie et de machines électriques [46-52].

2.1. Tenue diélectrique a long terme

La probabilité de claquage sous champ constant s’écrit [42]:
P(G.)=l-exp(-Ct°G") (L7
avec:
G: champ électrique appliqué
C : constante dépendant de la géométrie de 1I’échantillon
t : temps au bout duquel se produit le claquage
a: paramétre de dispersion en temps
b: parametre de dispersion en champ

avec n=b/a, n: coefficient d’endurance électrique.

La relation se met souvent sous la forme explicite [42]:

lf( o[ \{
P(G,t,v)=1- expl_—LaJ L J

| <

ﬂ
(IL.8)
]

Vo

ou: G o, t, et v, sont les valeurs d’échelles respectivement a la constante G, a la durée t et au

volume v de I’isolant étudié.
2.2. Tenue diélectrique électrique a court terme

Dans le cas du vieillissement a court terme, le matériau est soumis a une rampe de

champ ¢électrique de vitesse de montée constante V. On peut écrire:

G=Vt (IL9)
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avec:

G: champ ¢électrique de rupture appliqué
V: vitesse de montée de la rampe du champ électrique

t: temps au bout duquel se produit le claquage.

En remplagant t par sa valeur dans 1’expression (II.7), nous obtenons I’expression de la

probabilité de claquage:

( Ga+b\
P(G):l—expL—C—aJ (I1.10).
\
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1.1. Préparation du chlorure de vinyle

Le chlorure de vinyle monomére (CVM) est préparé suivant deux procédés
principaux :

a) Addition du gaz chlorhydrique a I’acétyleéne [53] :

H

H\ s
H—C=C—H + Hl—» ( =C QLD

N\

H cl

b) Séparation de ’acide chlorhydrique du dichloréthane :

H «cl H H
| e
H—C—C—H —— % (C =€

| yd AN

H cl

¢ oHe (2

1.1.2. Préparation du polychlorure de vinyle

a) Réactions de polymérisation

Le processus de polymérisation consiste a souder bout a bout en une longue chaine un
grand nombre de molécules identiques du produit de base (plusieurs milliers). Cet
assemblage forme des molécules géantes ou macromolécules constituant un nouveau produit
(polymere) avec des propriétés particulieres. Cette polymérisation se produit sous I’effet
d’une température et d’une pression élevée ainsi que sous l’influence d’un catalyseur

éventuel [54]. Le processus peut étre exprimé par :

nM — M, (I1L.3)
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ou M est la molécule monomere, M, celle du polymere (macromolécule) et n le nombre de

motifs monomeres de la macromolécule (degré de polymérisation)

b) Molécule de PVC

La polymérisation du chlorure de vinyle conduit a la formation de la molécule de PVC.
Cette polymérisation peut étre conduite de différentes facons et permet d’obtenir des résines
particulieres. La polymérisation dépend [54]:

- du procédé d’obtention : polymérisation en suspension, en masse ou en émulsion,

- de la longueur de la chaine c'est-a-dire le nombre n de motifs monomeres qui

figurent dans cette dernicre.

- de I'insertion dans la chaine de motifs monomeres autres que le chlorure de vinyle

pour modifier certaines caractéristiques.

La polymérisation peut étre décrite approximativement a 1’aide de la formule suivante

[53]:
I |
C—¢C _— —(|j—(|j—(|j—|c_(|;—(|j— (I11.4)
q ol H ¢ H ¢ H

(X=3)

Cette polymeérisation peut se faire par plusieurs enchainements [55] :

- enchainements téte a téte :

— CH, —CH — CH—CH, — (11L5)

cl cl
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- Enchainement téte a queue :

— CH, — CH — CH, —CH —CH, —CH — (I11.6)

cl

cl cl

- Enchainement queue a queue :

—CH — CH,+—CH, —CH — (111.7)

cl cl

Les trois modé¢les peuvent exister simultanément dans la macromolécule [55] :

Téte a téte

— CH, — CH — CH, — CH —C|H —CH, — CH, — C|H — CH, — C|H —CH, — (I1L.8)
|

cl cl cl cl cl

A

» &
> <«

v

Téte a queue Queue a queue

La méthode de polymérisation utilisée pour le PVC est dite radicalaire et donne lieu a des
polymeres a structures en chaines avec une répartition irréguliére des atomes de chlore dont

le schéma est le suivant [56] :

cl

H
-
T\C‘/ (I11.9)
e

cl

I—\O —T
e
\

25



Sa disposition aléatoire des atomes de chlore (molécule tactique) dont le diametre est plus
grand que celui des atomes d’hydrogéne empéche la formation de zones cristallines : le PVC

est essentiellement amorphe.

1.1.3. Mélange de PVC prét a I’emploi

La formulation et le mélange du PVC ont longtemps été un art qu’une science.
Cependant I’établissement d’une formulation satisfaisante nécessite une bonne connaissance
de la résine du PVC, des additifs utilisés et des techniques de mélange appropriés.

Les procédés de mise en ceuvre sont nombreux et variés, la sensibilité a la chaleur et a
la lumicre, la tendance a coller a la surface des outils de plastification et de moulage ainsi que
les exigences auxquelles doivent répondre certains articles rendent nécessaires 1’utilisation

d’auxiliaires de mise en ceuvre.

1.1.4. Les adjuvants

Le PVC seul est une résine dure. A cause de cela, on y ajoute un certain nombre
d’adjuvants. Ces derniers sont des substances mélangées physiquement au polymére et
destinées a modifier 1’aspect du matériau, ses propriétés physiques et sa stabilité a
I’environnement [57]. En général, les adjuvants sont des composés organiques ou organo-

métalliques dont la masse moléculaire est faible par rapport a celle du polymere [57].

a) Les stabilisants

Les stabilisants doivent conférer aux mélanges une stabilité a la lumicre et une stabilité
thermique suffisantes pour qu’on puisse les travailler a une température convenable. Sous
I’action de la chaleur, le PVC peut libérer de 1’acide chlorhydrique [58]. L’effet de ces
stabilisants est d’éviter ce dégagement d’acide chlorhydrique et a le capter s’il se produit.
Pour cela, il empéche 1’oxydation et la rupture de liaisons doubles.

Les principaux stabilisants utilisés sontles savons, les ¢époxydes et les
organostanniques [59]. Ils sont employés a raison de 1 a 5 parties en poids pour les 100
parties de PVC suivant la nature des produits fabriqués et les types de machines de mise en

ceuvre employés.

b) Les plastifiants
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Dans le but de rendre le matériau, il est généralement fait appel a des additifs appelés
plastifiants. Le moment dipolaire ¢levé des liaisons polaires C-Cl de la molécule de PVC
engendre de puissances liaisons dipolaires entre les différentes chaines moléculaires. Ces
liaisons élévent la température de transition vitreuse du matériau a environ 78°C. En dessous
de cette température, le PVC est rigide et ne résiste que peu aux chocs, étant donné que la
mobilité¢ des segments de chaines est diminué. Cet état de rigidité peut €tre supprimé par des
substances qui affaiblissent les forces de liaisons intermoléculaires: les plastifiants. L’adjoint
de plastifiants a pour effet de diminuer la résistance a la traction et d’augmenter
I’allongement a la rupture, ce qui permet d’obtenir des cables allant du rigide au souple
suivant le pourcentage utilisé.

Les principaux plastifiants utilisés sont les phtalates, les phosphates et les esters

d’acides gras. Ils sont utilisés a raison de 30 a 90 parties en poids pour 100 parties de PVC.

c) Les charges

L’emploi des charges n’a généralement pour but qu’un abaissement du prix de revient
ou une amélioration du prix de revient ou une amélioration des propriétés diélectriques mais
non des propriétés mécaniques.

Les principales charges utilisées sont : le carbonate de calcium, le kaolin calcing, la
silice et I’amiante. Elles sont utilisées a raison de 5 a 7 parties en poids pour 100 parties de

PVC. Au-dela de cette proportion, elles influent négativement sur les propriétés mécaniques.

d) Les lubrifiants

Lors de la mise en ceuvre du PVC, I’écoulement de ce dernier est facilité¢ par 1’emploi
de lubrifiants. Ils ont pour effet d’atténuer la tendance qu’a la résine de base a adhérer aux
surfaces environnantes. Ce phénomene est réalisé en remontant la température de collage au
dessus de la température de travail. La détermination exacte de la quantité et du type de
lubrifiant revét une importance capitale dans la mise en ceuvre du PVC. S’il y a trop ou trop
peu de lubrifiant, le produit fini pourra présenter un mauvais aspect et des propriétés
insuffisantes.

Les lubrifiants les plus couramment utilisés sont les acides gras, les stéarates
métalliques, les esters gras et les cires. Ils sont utilisés a raison de 2 parties en poids pour
100 parties de PVC.
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e) Les pigments et colorants

Ils permettent de réaliser la coloration des mélanges. Parmi les pigments et les
colorants, il faut choisir ceux qui sont stables aux températures de travail et éventuellement
en présence de traces d’acide chlorhydrique. Il faut de plus éviter, sauf dans des cas
particuliers, I’emploi de colorants solubles dans les plastifiants qui donneraient lieu a des
migrations ou déteintes en surface.

Les colorants et pigments les plus employés sont les oxydes de fer, les sulfo-séléniures,
les azoiques de poids moléculaire ¢levé, le stannate de nickel, le noir de carbone et 1’oxyde
de titane.

Ils sont utilisés a raison de 0,5 a 1 partie en poids pour 100 parties de PVC.

2. PROCESSUS CHIMIQUES INTERVENANT DANS LA DEGRADATION
THERMIQUE DU PVC

2.1. Dégagement d’acide chlorhydrique

La dégradation thermique du PVC est caractérisée par un dégagement d’acide
chlorhydrique [60-62] accompagné d’un changement de couleur et d’une chute des
propriétés mécaniques [63]. De méme une augmentation des pertes diélectriques et une

diminution de la résistivité ont été mises en évidence [64,65].

2.2. Déroulement de la réaction

Le schéma de la réaction est le suivant [62] :

_CH_CHZ_CH _CH2 _CH_CHz_ — Hcl +
| |
cl cl cl
—CH=CH —CH —CH, —CH —CH, — —* Hel +
|
cl cl
(I1L.10)

—CH =CH —CH =CH —CF—CHz —

cl
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3. PROPRIETES DU PVC
3.1. Propriétés physico-chimiques

— La masse volumique des compositions du PVC varie entre 1,0 et 2,0 g/cm’ a la
température ambiante (1,4 g/cm’ pour les mélanges non plastifiées et 1,2 a 1,3 g/em’
pour les formules plastifiées

— Le PVC transmet mal la flamme mais sa combustion entraine un dégagement de gaz
corrosifs et de fumées. Ce dégagement peut étre réduit par I’emploi d’un mélange de
formulation spéciale.

— Le PVC résiste bien au vieillissement thermique. Sous 1’action prolongée a la chaleur,
il devient jaune puis brun, puis rouge et enfin noire et forme en général une
intumescence.

— Le PVC a une résistance exceptionnelle a 1’ozone. Il posséde une résistance moyenne
aux hydrocarbures aliphatiques, aux acides et aux bases.

— Le PVC résiste au fluage a température €levée (absence de point de fusion franc) mais
il est fragile aux basses températures (demande des précautions pour la pose a temps
trés froid)

— Le PVC rigide résiste bien aux agents chimiques inorganiques, il est soluble dans les
cétones, le cyclohexanone et le dichloroéthylene.

— La température de transition vitreuse du PVC est élevée, elle se situe entre 75 et 80°C,
ce qui le rend impropre a de nombreuses applications (cables par exemple) sans
I’adjonction de plastifiants. Avec I’emploi de plastifiants, la température de transition
vitreuse se situe entre -10 et -5 °C.

— Le PVC est colorable en couleurs vives.
3.2. Propriéteés électriques

— La rigidité diélectrique est de 37 kV/mm pour une éprouvette de 3 mm d’épaisseur a
20°C.

— Le facteur de pertes diélectriques est élevé : tg & (a 50 Hz) = 15.107

— La constante diélectrique est ¢élevée : ¢, (a 50 Hz)=3,4 a 20°C.

— La résistance transversale est élevée : p, = 10'® Q.cm a 20°C pour les produits non

plastifiés
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— p=10"410" Q.cm a 20°C pour les produits plastifiés.

3.3. Propriétés mécaniques

— Le PVC a une bonne résistance a la traction : 5,5 a 6 kgf/mm? a 20°C.

— L’allongement a la rupture est généralement de I’ordre de 100% pour les produits
non plastifies et de 200 a 400% pour les compositions plastifiées (valeurs

dépendant de la vitesse de sollicitation).

— Les propriétés mécaniques sont fortement dépendantes de la température. Au

dessus de 140 a 150°C, le PVC perd toutes ses propriétés mécaniques.
3.4. Utilisation du PVC dans I’isolation des cables électriques

Le PVC est utilis€ comme isolant et gaine de protection dans les cables électriques :

—Dans les locaux ou on peut avoir un risque d’explosion.

—Dans les installations é€lectriques nécessitant une protection €levée contre les
risques d’incendie (centrales thermiques et nucléaires par exemple), contre les
hydrocarbures aliphatiques et les agents chimiques.

—Dans les équipements ¢électriques de navires et de voitures

—Pour I’alimentation d’appareils électroménagers et de moteurs moyenne tension.
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[ Chapitre IV]

Effet du plastifiant sur les propri¢tés du
polychlorure de vinyle



Chapitre 1V- Effet du plastifiant sur les propriétés du polychlorure de vinyle

Dans ce chapitre, nous présentons les résultats obtenus concernant 1’effet du
vieillissement thermique sur les propriétés du polychlorure de vinyle utilisé dans I’isolation
des cables de haute tension. Ces propriétés sont la rigidité diélectrique, 1’allongement a la
rupture et la résistance a la traction. Les essais ont été réalisés a CABEL (Cablerie

Electrique d’Alger, Gué de Constantine).

1. TECHNIQUES EXPERIMENTALES

1.1. Préparation des éprouvettes

Les échantillons du polymeére ont été élaborés de la maniére suivante: la résine du
polychlorure de vinyle (PVC) et ses différents adjuvants sous forme de granulés ont été
introduits dans un malaxeur dont les cylindres ont été chauffés a la température de 140°C
jusqu’a I’obtention d’une pate. Le matériau sous forme de lambeaux a été¢ découpé en
plaques. Ces dernieres ont été introduites entre les plateaux d’une presse chauffée a 160°C
pendant 5 min. L’épaisseur des plaques obtenues est de 2 mm. Le plastifiant utilisé est le
dioctylephtalate. Nous avons considéré 5 taux du plastifiant: 30, 40, 50, 60 et 70 %.

A partir des plaques, nous avons découpé des éprouvettes de forme circulaire de 7,5 cm
de diametre pour les essais de rupture di¢lectrique. Quant aux essais mécaniques, les
¢chantillons sont en forme d’haltére de 7,5 cm de longueur réalisées selon les
recommandations de la norme CEI 540 [66]. La figure IV.1 montre deux échantillons de
PVC : I'un circulaire et I’autre sous forme d’haltére. La figure IV.2 donne les dimensions

des éprouvettes en forme d’haltere.
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Figure IV.1. Eprouvettes de PVC circulaire et en forme d’haltere.

dimention en milimetre

Figure IV.2. Dimensions d’une éprouvette en forme d’haltére (mm).
1.2. Conditionnement des éprouvettes

Avant les essais de claquage et de traction, les éprouvettes ont été conditionnées dans
un dessiccateur contenant du gel de silicone pendant au moins 24 h conformément aux
recommandations de la norme CEI 540 [66]. Le but est d’éliminer I’humidité contenu dans
les échantillons. La figure I1V.3 montre des éprouvettes dans le dessiccateur en cours du

conditionnement.
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Figure IV.3. Echantillons en cours de conditionnement dans le dessiccateur.

1.3. Mode opératoire

1.3.1. Vieillissement thermique

Une population des éprouvettes ont subi un vieillissement thermique dans une étuve a

air ventilée et réglée a la température de 150°C jusqu’a un temps d’exposition de 20 h.

1.3.2. Essais diélectriques

Pour les essais de rupture diélectrique, nous avons utilis¢é un générateur de haute
tension pouvant délivrer une tension alternative jusqu’a 90 kV, de fréquence 50 Hz. La figure
IV.4 présente le générateur de haute tension utilisé. Les essais consistent a soumettre
I’échantillon a une rampe de tension de 2 kV/s, fournie par le générateur, jusqu’au claquage.
Les électrodes sont en laiton et planes (Figure IV.5). Afin d’éviter les contournements, les
échantillons ont ét¢ immergés dans une huile isolante (Borak 22).

Apres rupture, la tension de claquage et 1’épaisseur de I’isolant au point de perforation
ont ¢té relevées. La rigidité diélectrique a été calculée comme le rapport de la tension de
claquage et de 1’épaisseur. Aprés chaque expérience, les électrodes ont été nettoyées avec un

papier fin et I’huile a été filtrée afin d’éliminer les particules carbonisées.




Figure IV. 4 : Générateur de haute tension utilisé pour les essais de claquage.

-Dimenti ondes éléctrodes (mm)

Figure IV.5. Dimensions des €lectrodes (mm)..

1.3.3. Essais mécaniques

Les essais consistent a rompre les échantillons, a 1’aide d’un dynamomeétre, a une
vitesse de déformation de 250 mm/min. La figurez IV. 6 illustre la machine de traction
utilisée pour les essais mécaniques. L'appareil est muni de machoires exercant un effort de
traction croissant. L'une des machoires est fixe, 1'autre se déplace a une vitesse constante.

L’allongement a la rupture et la charge a la traction ont été relevées simultanément.
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Figure IV.6 : Machine de traction utilisée pour les essais mécaniques.

Avant l'essai de traction, les dimensions de la section droite de 1'éprouvette considérée
ont ¢ét¢ mesurées. Ensuite deux repéres distants de 20 mm ont été tracés sur la partie étroite
de I'¢chantillon ou se produira la déformation. La résistance a la traction est a été calculée

comme le rapport de la charge a la rupture a la section droite de 1'éprouvette :

F
avec :
R : Résistance 4 la traction (N/mm?).
F : Force de traction (N).
S : Section droite de I'éprouvette (mm?).
L'allongement a la rupture s'exprime en (%). Il est donné par la relation suivante:
L-L
A%) = (—0) 100 (IV.2)
0
Avec :

L, : Longueur mesurée entre les deux reperes avant rupture de 1'éprouvette soit 20 mm.

L : Longueur mesurée entre les deux reperes apres rupture de I'éprouvette.

Pour un taux de plastifiant et un parametre donnés, le nombre d’échantillons a été fixé a

50 échantillons. Par conséquent, une étude statistique a été faite.

2. METHODE D’ANALYSE STATISTIQUE

La rupture mécanique est un phénomene aléatoire qui est bien décrit par le modéle de
Weibull [37]. Ce modele a été appliqué a I’étude de la rupture diélectrique des isolants
solides [ 38, 45, 50,67-69]. La probabilité cumulée P(x) est donnée par 1’expression [50] :
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(0

P(x)=1-exp {—(i )B} (Iv.3)

avec:
P(x): probabilité de rupture
x: variable aléatoire, dans notre cas, qui peut étre 1’allongement a la rupture, la résistance a la
traction ou la rigidité diélectrique.
o : parametre d’échelle représentant le temps de rupture pour une probabilité de 63,2%.
B : paramétre de forme représentant la pente de la droite de Weibull.

Les valeurs des différents parameétres obtenues expérimentalement ont été analysées
avec la distribution de Weibull. La probabilité¢ de claquage P; a été calculée pour chaque

temps x; en utilisant la relation [36]:

_ i 1000
Py =7 100% (IV4)

avec:
N: nombre total d’échantillons testés .

1: rang de la valeur du temps de claquage t apres un classement par ordre croissant.
Sur les graphes, la meilleure droite de Weibull a été déterminée par une estimation basée sur
la méthode du maximum de vraisemblance. La valeur nominale (63,2 %) des différents
paramétres a été déterminée a partir des diagrammes.
3. RESULTATS OBTENUS
3.1. Rigidité diélectrique
3.1.1. Analyse statistique

Les figures IV.7a — IV.7e représentent les diagrammes de Weibull de la rigidité

di¢lectrique correspondant aux différents taux de plastifiants.
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Figure 1V.7a. : Diagramme de Weibull de la rigidité diélectrique pour un taux de
plastifiant de 30%

Taux de plastifiant: 40%
o Avant vieillissement
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Probabilité (%)

100
Rigidité diélectrique (kV/mm)

Figure IV.7b : Diagramme de Weibull de la rigidité diélectrique pour un taux de
plastifiant de 40%
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Figure IV.7c. : Diagramme de Weibull de la rigidité diélectrique pour un taux de
plastifiant de 50%
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Figure IV.7d. : Diagramme de Weibull de la rigidité¢ diélectrique pour un taux de plastifiant de 60%
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Taux de plastifiant: 70%
o Avant vieillissement
O Apres vieillissement

Probabilité (%)

Rigidité diélectrique (kV/mm) 100

Figure IV.7.e : Diagramme de Weibull de la rigidité diélectrique pour un taux de plastifiant de 70%

Figure IV.7: Diagrammes de Weibull des valeurs de la rigidité diélectrique correspondant

aux différents taux de plastifiant.

3.1.2. Variation de la rigidité diélectrique en fonction du taux de plastifiant

La figure IV.8 montre la variation de la rigidité diélectrique du polymere en fonction du
taux de plastifiant avant et apres le vieillissement. Nous constatons que la caractéristique est
d’abord croissante, présente un maximum pour un taux de plastifiant de 40% puis décroit en

passant par un minimum pour un taux de 60%.
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Figure IV.8. Variation de la rigidité¢ diélectrique en fonction du taux de plastifiant avant et

apres vieillissement.

3.2. Allongement a la rupture
3.2.1. Analyse statique

Une analyse statistique des valeurs de 1’allongement a la rupture a été faite. Dans les
figures IV.9a — IV.9¢ sont exposés les diagrammes de Weibull des valeurs de 1’allongement a

la rupture correspondant aux différents taux de plastifiants.

99 1
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A~ Taux de plastifiant: 30%
5] o Avant vieillissement
o Apres vieillissement
1 L | T T T L |
10 100 1000

Allongement a la rupture (%)

Figure IV.9a. Diagramme de Weibull de I’allongement a la rupture pour un taux de plastifiant de 30%
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Figure IV.9b. Diagramme de Weibull de 1’allongement a la rupture pour un taux de
plastifiant de 40%
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1000
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Figure IV.9c. Diagramme de Weibull de 1’allongement a la rupture pour un taux de
plastifiant de 50%
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Figure IV.9d. Diagramme de Weibull de 1’allongement a la rupture pour un taux de
plastifiant de 60%
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Figure IV.9e. Diagramme de Weibull de 1’allongement a la rupture pour un taux de plastifiant de 70%
Figure 1V.9. Diagrammes de Weibull de I’allongement a la rupture correspondant aux

différents taux de plastifiant.
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3.2.2. Variation de I’allongement a la rupture en fonction du taux de plastifiant

La figure IV.10 présente la variation de I’allongement a la rupture en fonction du taux
de plastifiant. La caractéristique est une droite croissante de pente 3,52 : I’allongement a la

rupture augmente avec le taux de plastifiant. Ce résultat est confirmé dans la littérature [70].
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Figure IV.10. Variation de I’allongement a la rupture en fonction du taux de plastifiant
3.3. Résistance a la traction
3.3.1. Analyse statistique

Les figures IV. 11a - IV.11e représentent les diagrammes de Weibull de la résistance a

la traction pour les différents taux de plastifiants.
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Figure IV.11a. Diagramme de Weibull de la résistance a la traction pour un taux de plastifiant de 30%
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Figure IV.11b. Diagramme de Weibull de la résistance a la traction pour un taux de plastifiant de 40%
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Figure IV.11c. Diagramme de Weibull de la résistance a la traction pour un taux de plastifiant de 50%
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Figure IV.11. Diagramme de Weibull de la résistance a la traction pour un taux de plastifiant de 70%

Figure IV.11. Diagramme de Weibull de la résistance a la traction pour les différents taux de

plastifiant.
3.3.2. Variation de la résistance a la traction en fonction du taux de plastifiant

La figure IV.12 représente 1’évolution de la résistance a la traction en fonction du taux

de plastifiant. La résistance a la traction diminue en fonction du taux de plastifiant.
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Figure IV.12 :. Variation de la résistance a la traction en fonction du taux de plastifiant.

La présence de plastifiant permet d’augmenter le libre parcours des porteurs de charge
[71]. Pour les faibles taux du dioctyle phtalate, la rigidité dié¢lectrique augmente. Pour les
taux de plastifiants importants, la mobilité des porteurs augmente avec le taux de plastifiant
et on assiste a une diminution de la rigidit¢ di¢lectrique. Les molécules de plastifiant
viennent se loger entre les macromolécules du PVC et augmentent leur mobilité en
accentuant leur écartement. En pratique, ce phénomene intervient a haute température du fait
que les liaisons intermoléculaires sont alors moins fortes, ce qui facilite la pénétration du
plastifiant. Ce phénomene est appelé gélification. Le plastifiant est retenu entre les molécules
de PVC principalement par des forces dipolaires. Le plastifiant permet aux macromolécules
des mouvements de chaines les uns par rapport aux autres (mouvement microbrownien) qui
se traduisent par une déformation irréversible du polymere (écoulement).

Les variations maximales des propriétés mécaniques sont de 65 et 45% respectivement
pour ’allongement a la rupture et la résistance a la traction. La rigidité dié¢lectrique est moins
affectée par I’augmentation du taux de plastifiant, ses variations n’excedent pas 13%.

Apres le vieillissement, nous assistons a une augmentation de résistance a la traction et

de la rigidité diélectrique ainsi qu’a une diminution de 1’allongement a la rupture.
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Conclusion

L’¢tude montre que les propriétés du polychlorure de vinyle dépendent du taux de
plastifiant. L’allongement a la rupture augmente avec le taux du plastifiant tandis la
résistance a la traction diminue. La caractéristique donnant 1’évolution de la rigidité
di¢lectrique en fonction du taux du plastifiant présente un maximum. La rigidité dié¢lectrique
est moins affectée. Le plastifiant permet des mouvements de chaines les uns par rapport aux
autres en diminuant les forces intermoléculaires et augmentant le volume libre. Pour les
faibles taux, la rigidité diélectrique augmente. Pour les pourcentages importants cette rigidité
di¢lectrique diminue.

Les variations maximales des propriétés mécaniques sont de 65 et 45% respectivement
pour I’allongement a la rupture et la résistance a la traction. La rigidité dié¢lectrique est moins
affectée par I’augmentation du taux de plastifiant, ses variations ne dépassent pas 13%.

Le vieillissement thermique a un effet sur les propriétés du matériau : il conduit a une
augmentation de la rigidit¢ di¢lectrique et de la résistance a la traction ainsi qu’a une

diminution de 1’allongement a la rupture.
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