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Rksumk. On a dtudid le claquage dlectrique de films tninces d'oxyde de polyphdnyldne de

quelques microns d'dpaisseur ddposds par voie dlectrochimique sur un plan en acier inoxydable.
L'dtude a d'abord dtd faite en rampe de tension continue dans la gdomdtrie d'dlectrodes sphdre-

plan, en fonction du tnilieu ambiant liquide ou gazeux. L'influence de la pression sur la rigiditd
didlectrique du matdriau, les distributions statistiques de Weibull et les cratdres formds au

moment du claquage, dans )es diffdrents milieux et dans les deux polaritds de l'blectrode

sphdrique montrent que le claquage du matdriau est causd par des ddcharges qui se produisent
dans le milieu environnant. A partir de l'analyse quantitative de ces ddcharges, on propose

comlne critdre de caractdrisation de la rupture d'un matdriau soumis aux ddcharges, le champ crdd

au moment de la rupture par les charges ddposdes £ sa surface. On a rdalisd ensuite des

dchantillons pians «autocicatrisables» par drip&t de couches minces d'alutninium (quelques
tnilliers d'A d'bpaisseur) sur le film de PPO. On btudie dans cette configuration la durbe de -vie du

matdriau.

Abstract. The electrical breakdown of thin films of polyphenylene oxide electrochetnically

deposited on stainles, steel plane substrates has been studied. First it was examined the

dependence of the medium surrounding the dielectric and the electrodes (nature, hydrostatic

pressure) on the breakdown voltage and on its statistical distribution. Between sphere and plane

electrodes, it appears that even for pressurified gases, breakdown of the film is caused by the gas

breakdown. We have analysed the discharges occurring at atmosphere pressure in the test cell.

Breakdown of the film occurred whefi the electric field due to the charge deposited on its surface

was about 230 V/~Lm. We have also studied self-healing capacitors with PPO as a dielectric, and

determined the fife-time of this material.

Introducfion.

Par voie klectrochimique, on peut recouvrir des surfaces mdtalliques avec des films possbdant
de bonnes caractbristiques mkcaniques et isqlantes [ii. C'est le cas de l'oxyde de polyphkny-
ldne [2], dont la conduction klectrique et les caractkristiques diblectriques ont fait l'objet d'un

prkckdent travail [3]. Nous donnons ici les rksultats d'une Etude du claquage de films minces

de ce matkriau. La difficultk bien connue de ce genre d'ktude est que le claquage dkpend des

conditions expkrimentales. Si l'on ne prend pas de prbcautions particulidres, le claquage se

produit en bordure des Electrodes. Ce-fait a btb observb sur des films de matbriau dikiectrique
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pris en sandwich entre deux Electrodes planes I bords arrondis [4]. Chniba a btudik le

percement de films relativement minces de polypropyldne (10~m d'bpaisseur), dans la

gbomktrie sphdre-sphdre [5]. L'ensemble btait plongb lors des expbriences dans un liquide
diklectrique. Ii a montrb que le claquage ktait ccnsdcutif I celui du liquide. Dans le mdme

ordre d'idbe, Bertein a btudik le percement de films de matkriaux diklectriques relativement

kpais dont l'kpaisseur est pomprise entre quelques dizaines et quelques centaines de microns,

la gkombtrie d'blectrode btait c6ne-plan [6]. Quel que soit le milieu dans lequel l'dchantillon

btait testb, le claquage se produisait toujours hors du point de contact entre le c6ne et le plan
du matkr~au.

Pour kviter ces phknomdnes de contoumement, une- solution consiste I noyer l'dchantillon

I ktudier et le systdme d'klectrodes dans tine rksine [7]. On constate alors que la tension de

claquage atteinte est nettement plus blevbe, on suppose qu'elle est intrinsdque au matkriau.

Cependant, cette technique dklicate et longue I rbaliser n'est pas utilisable quand on veut

relever un nombre de valeurs de tension de claquage suffisant pour une Etude statistique
significative du claquage du matkriau.

Nous avons recherchk une autre voie et ktudib le mkcanisme de rupture de films minces

d'oxyde de polyphknyldne dans la gkomktrie d'klectrodes sphdre-plan lorsque l'ensemble est

plongb dans un milieu liquide ou gazeux I une pression de I I 40 bars.

Les films ktant minces, leur tension de claquage est faible et compte tenu de la pression
hydrostatique du milieu, le claquage intrinsdque du matbriau pourrait survenir avant celui du

milieu environnant.

Dans un deuxidme temps, nous caractkriserons la rupture de l'oxyde de polyphknyldne
dans la configuration des kchantillons plans autocicatrisables ».

1. Techniques expkdmentales.

Le PPO est obtenu par oxydation klectrochimique de l'allylphknol en prbsence d'allylamine
dans une solution d'eau et de mkthanol mklangks I 50 fb en volume. Le r61e du mbthanol est

de permettre la dissolution de l'allylphbnol dans la solution. La rkaction est faite en milieu

basiqile (en prksence de NaOH). Les kpaisseurs de film obtenu peuvent atteindre jusqu'i
15 ~m en fonction de la durde du passage du courant. Le matkriau dkposk sun un substrat

d'acier inoxydable I structure austknitique Zl CN 18-10 est recuit I 140 °C sous vide pendant
12h. Il est alors insoluble dans les solvants organiques classiques (acktone, aldool...). Sa

perrnittivitk relative I 22 °C est environ 5j5 et sa rksistfvitb k champ faible est 10~~ Qm. Sur

l'klectrode plane recouverte du film de PPO, on amine une Electrode sphkrique de 5 mnJ de

diauidtre. L'ensemble est plongb lots des essais dans un milieu diklectrique liquide (un
mklange de

mono et dibenzyltoludne,_M/DBT) ou gazeux (SF6, N~ 60urnis I une haute

pression hydrostatique (I I Mb). L'intkrdt d'une telle gbomktrie est que par simple
dkplacement de la bille, on peut tester le film en diffkrents points pour une Etude statistique
significative.

Le circuit klectrique utilisk pour mesurer la tension de claquage du film est constituk d'un

gbnbrateur de rampe (HP 33108) qui pilote une alimentation haute tension (Spellman). La

vitesse de montke de la haute tension est 200 V/s. Les tensions de claquage sont relevkes I

l'aide d'un oscilloscope I mkmoire, Tektronix 7623. Pour chacun des films, nous relevons au

moins 30 valeurs de tension que nous traitons par la statistique de Weibull.

Le dispositif de mesure des ddcharges dans la cellule comprend un microordinateur pilotant
i'alimentation haute tension (0-20 kv~. Les dbcharges se produisant dans la cellule d'ktude

sont dktecties I l'aide d'un circuit RC plack en sbrie avec la deuule. Le dispositif de mise en

forme des impulsions pernlet de stocker dans la mkmoire de l'ordinateur, la tension

d'apparition de chacune des ddcharges et la quantitb de charge libbrbe.
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La mesure du temps de retard au claquage aprds application d'une tension constante I

l'kchantillon a btb rbaliske I l'aide d'un dispositif automatique qui commande la raise sous

tension et reldve les infornlations relatives ah temps de retard au claquage, figilre I. Le

systdme de dbtection est constitud essentielleilent d'bng diode Zener de 4,7 V dont la tension

de coude dkterrnine le seuil de dktection. Los temps de retard au claquage sont mesurbs par le

'micro-ordinateur au moyen d'une interface paralldle.
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Fig. I. Dispositif automatique de mesure du temps de retard au claquage.

[Automatic device for the measurement of thre breakdown time-lag-j

2. Rksultats expkrimentaux.

2,I CLAQUAGE DU APO DANS LA GtOM#TRIE SPHtRE-PLAN DES tLECTRODES. Nous

avons analysk la tension de claquage du PPO, la fornle des cratdres occasionnks dans le film

par le claquagq, les distributions des valeurs de la tension de claquage dans la statistique de

Weibull, en.fonction des conditions expkrimentales pression hydrostatique, milieu anlbiant,
polaritk de l'klectrode sph#rique:Les films de PPO ont dans cette btude une kpaisseur

constante de 3 ± 0,2 ~m.

La distribution statistique des tensions de claquage. Los valeurs expkrimentales de lh tension

de claquage du PPO ont btb analysbes I l'aide de la statistique de Weibull: Le claquage
diblectrique y est considkrk comnle un phknomdne alkatoire I deux variables [8], le champ
klectrique E et le temps t de retard au claquage. Dans le cas d'une rampe de tension de vitesse

V~, le champ E est relik au tamps t par la relation E
=

V~ t. La probabilitk cumulke qu'il y aft

rupture sous le champ E est donnbe dans la statistique -de Weibull par la relation :

P
=

e~~~~ (1)

C englobe la vitesse de rampe V~, fl est un paramdtre caractbristique.
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La relation (I) peut. se mettre sous la fornle

log [L~(I/I P)]
=

log C + fl log E. (2)

Il appar#t alors que la courbe reprbsentative de log [L~(I/I-P)] en fonction de

log E est une droite de pente fl.

Pour chaque valeur de la pression hydrostatique dans la cellule, une trentaine de valeurs de

tension de claquage est relevke. La jremidre btape du traitement de ces valeurs par la

statistique de Weibull consiste I classer les N valeurs des tensions de claquage par ordre

croissant et I compter le nombrd n; de claquages observks I it tension V~. La probabilitk

cumulke qu'il y ait claquage I la tensiin V;, calculke par la fornlule dite des rangs mkdians

est

~'~
N

~

~~'~J ~N-I N(N-I)I'

Sur la figure 2, le nombre de tensions de claquage appar#t bien infkrieur I 30. Ceci signifie

que le claquage s'est produit plusieurs fois pour la mdme valeur de tension.

A partir de l'ktude paramktrique de la statistique de Weibull, on montre qlie le champ de

claquage le plus probable E~ correspond I une probabilitb curnulbe P
=

0,632,soit encore I

'°g lLn( iii P)1
"

0.

Ainsi, dans les conditions expbrimentales de -la figure 2, on dbduit que la valeur la plus
probable du champ disruptif dkcroit de 471 I 420 V/~m quand la pression croit de I I 15 bars.

On note aussi que les courbes reprksentatives ne sont pas des droites. Quand la distribution

de Weibull des champs de claquage prbsente une courbure, Lacoste et al. [9] ont proposb de

remplacer E dans l'expression (2) par E E~. E~ serait un.champ seuil en dessous duquel la

densitk de probabilitk pout qu'il y ait rupture est nulle. Sa dkterrnination s'effectue par
translation des points expkrimentaux d'une valeur E~ telle que la courbe finale obtenue soit

une droite. Physiquement l'existence de E~ signifierait que le mkcanisme I l'origine du

claquage ne peut s'amorcer aux champs faibles. En recherchant si un champ seuil

E~ pouvait dtre dbterrninb I partir de nos expbriences, hous avons notb les points suivants.

Tout d'abord, il faut une grande prkcision sur la mesure de la tension de claquage, mieux qui
l'fb, pour pouvoir dkduire de la faible courbure des distributions un champ seuil

E~ avec une prdcision acceptable. Par exemple la courbe b, figure 2, qui est presque une

droite, donne pourtant un phamp seuil d'environ 100V/~m, environ le quart du champ
disruptif. D'autre part, comme par exemple sur la colirbe c, figure 2, le programme ajustant
les paramdtres des courbei thkoriques peut faire apparaitre un champ seuil nbgatif. Ce cas ne

s'explique pas par une prbcision insuffisante des mesures, mais peut-dtre par un
dbclenchel

ment albatoire du claquage suivant des mbcanisies diffbrents. Il nous.semble donc que la

notion de champ seuil doive dtre utilisbe aver prudeice, tant qu'elle n'a pas ktk vkrifike sur un

type de claquage bien caractbrisb.

La rigiditd didlectrique du .PPO. A partir des distributions de Weibull des tensions de

claquage, nous avons dktermink la -valeur la plus probable'de la tension de claquage

V~~ du PPO dans la, gbombtrie d'klectrodes plan-sphdre. Nous avons dkfini la rigiditk
diklectrique du PPO par l'expression E~

=
V~~le. L'kpaisseur du film

e
ktait 3 ± 0,2 ~m.

Nous avons regroupk sur.la figure 3a les variations de la rigiditk diklectrique en fonction de

la pression hydrostatique du milieu, lorsque l'klectrode sphbrique est de polaritb positive. Les

allures dkpendent du milieu environhant. Dans 16 M/DBT et dans le Nj, la rigiditb
diklectrique augmente dans le domaine de pression compris entre I et 20 b. Au-deli- de 20 b,

elle tend vers une valeur asymptotique voisine de 600V/~m. Dans le SF~ au contraire, la
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Fig. 3. Evolution de la rigiditd didlectrique avec la pression : polarit6 positive de la sphkre (3a)
polaritd ndgative de la sphdre (3b).

~Pressure dependence of the breakdown voltage of P.P.O. fihns iith different surrounding media ; film

thickness 3 ~Lm ; a) positive polarity of the sphere b) negative polarity of the sphere.]

indicatif, un matbriau comme le polypropyldne ne subit une variation relative de volume que

de I fb pour une pression de 300 b [10], donc trds klevbe vis-h-vis de celles que nous avons

appliqukes I nos kchantillons. Et des variations notables de conduction du polypropyldne ne

sont mesurkes qu'h des pressions. supkrieures I des kbars [11].
Nous avons observk hu rnicroscopb klectronique les cratdres laissks dans le film par le

claquaje. Pour un milieu ambiant et une polaritb de la sphdre donnks, les cratdres conservent

la mdme fornle mais diminuent en taille quand la pression du milieu augrnente.
Dans l'azote, en polaritk positive de la sphdre, les cratdres sont filamentaires. La figure 4a

correspond I une pression de 10 bars, Pour la mdme pression, en polaritk nkgative de la

sphdre, Us prksentent une fornle plus rkgulidre, grossidrement arrondie, figure 4b. Dans le

SF~, c'est en polaritk positive de la sphdre que les cratdres sont plutbt arrondii. En polaritk
nbgative, ils comportent quelques filaments.

L'aspect des cratdres est I rapprocher des figures de poudre (figures de Lichtenberg) que
l'on obtient I la surface d'un isolant placb entre 2 dlectrodes cone-plan, ou

cyliidre-plan.
Ces figures caractbrisent les parties de la surface de~l'isolant sur lesquelles se sont dbposkes

les charges klectriques crkkes au cours de la dkcharge [12]. Elles ont ktk btudibes nojamment

par Bertein [J3]. Dans J'azote, les figures de poudre ont la fornle d'btoile trds ddboupdes, trds

fiJan1entaires lorsque J'bJectrode mbtallique en contact direct avec le milieu est anode. En

polaritb nkgative de cette Electrode, les sites chargks de la surface de l'isolant sont

pratiquement des cercles. Dans des gaz blectronkgatifs comme le SF~, les sites chargbs-positifs
et nbgatifs sont pratiquement des cercles, car la ddcharge ne peut se dbvelopper facilement I

la surface _de l'isolant en raison du pidgeage rapide des Electrons. Dins
ce cas, les dkgits

occasionnks'au film lors du qlaqdage doivent avoir une fornle rbgulidre. Par contre, dans l'air

ou l'azote en polaritb positive de la sphdre, le cratdre se trouvera k l'extrkmitk d'une dbcharge
ayant couru I la surface de J'isolant, et prksentera une fornle fi]amentaire.

Les rbsultats que nous venons de prbsenter, mettent en bvidence l'influence du milieu

ambiant sur la rupture du matdriau. Le claquage du PPO tel que nous l'avons mesurb, est

conskcutif I celui du milieu dans lequel le matbriau esi immergb. Cette conclusion,semble'dtre
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Fig. 4. - Cratdre laissd le film par

e laquage
:

ndgative de la sphdre (4b) ; ression
de l'azote : 10 bars.

[Craters in the P.P.O. film aused by breakdown
events; urrounding

medium:
Nz

confirnlbe par les ressemblances qui existent entre les cratdres et les figures de poudres
observkes dans des conditions semblables d'expkrience. Les variations de la rigiditk

diklectrique avec la pression sont alors I rapprocher de la nature de la dkcharge critique
(dkcharge de type Townsend ou streamer) et de l'kvolution de la charge ou de l'knergie
qu'elle transporte avec la pression appliqube pour chaque polaritb. D'aprds Brunt et al. [14]
les dbcharges positives dans Jes SF~ transportent une quantitb de charge d'un ordre de

grandeur plus importante que les dkcharges nbgatives ; ceci pourrait expliquer pourquoi la

rupture dans ce milieu survient I des champs plus faibles en polaritd positive qu'en polaritb
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nkgative. Les mdmes auteurs ont observk en polaritb positive, une augmentation de la

quantitb de charge moyenne par impulsion avec la pression et par suite une augmentation de

l'knergie blecjrostatique correspondknte. Comme prbcbdemment qela peut dtre la raison pour

laquelle la rigiditk diklectrique dkcroit avec la pression du SF~. Pour l'azote nous ne saurions

dtre trds affirnlatifs car leurs observations n'ont portk que sur des valeurs relativement faibles

de la pression, 5 bars au maximum et sur des mklanges SF~-N~. Ils ont toutefois notk que pour

des pressions analogues du gaz, l'amplitude des ddcharges est plus faible dans le mklange

SF~-N~ que dans le SF~ pur. Ceci est cohbrent avec les valeurs de champ de claquage plus
klevbes dons N~ que da>is SF~. Quant au liquide M/DBT, aucun travail n'a btk mend I notre

connaissance sur la nature des dbcharges dons ce milieu. Toutefois les ressemblances

observbes sun l'bvolution de la rigiditk diklectrique avec la pression dans ce milieu et dans

l'azote entrainent I penser qu'il pourrait y avoir des similitudes entre d'une part les

rkpartitions des charges sur la surface de l'isolant dans ces deux miJieux comme cela a btk

observb par Bertein dans l'huile de transfornlateur et dins l'air, et d'autre part les variations

de quantitb de charge libbrke par les dkchaiges
avec la pression.

Nous allons maintenant analyser les dbcharges qui se produisent dons le milieu environnant

le systdme d'blectrodes dans le but d'btablir un lien avec le claquage du matbriau.

2.2 ANALYSE DE DtCHARGES. Nous avons analysk les dkcharges Se produisant dons le

systdme d'blectrodes sphdre-plan recouvert de PPO, en rampe de tension continue de vitesse

de montke kgale I 200 V/s dans les mdmes conditions que l'ktude de la rigiditb diklectrique.

Dons cette partie de l'ktude, les kpaisseurs de matkriau varient entre 6 ~m et 12 ~Lm. En effet,

en dessous de 5 ~m, it nous a ktk impossible de faire des mesures car peu de dkcharges ont btb

observkes avant la rupture du matdriau. L'ktude a ktk essentiellement menke I pression
atmosphkrique pour la mdme raison. Trois milieux ont btk ktudiks : le SF~, l'air et l'azote. Les

dkcharges n'ont pu dtre mesurkes dons le liquide M/DBT :.elles ne s'y produisent pas ou sont

infkrieures au seuil de dktection de notre appareillage.
Sur la figure 5, nous avons reprksentk l'aspect des pics de dkcharges tel qu'ils se rkpartissent

sur un bcran d'oscilloscope pendant la montbe de la tension. Un ou deux grands pics
conskcutifs sont souvent suivis de pics secondaires de plus foible amplitude si bien que lorsque

l'on reporte sur un graphique it quantitd de charge Q; transportde par la dkcharge de rang

I en.fonction de sa tension d'apparition V~, les joints expkrimentaux obtenus sont dpars et

l'allure rbelle d'une telle distribution difficile I dbfinir. Un exemple de courbes Qi
=

f(V~)

est donnb sur la figure 6.

V;

b
o

Q.
~

b
o b;

Fig. 5. Ddcharges observdes lors d'une montde progressive de la tension.

[Discharges detected during a continuous increase of the D-C- voltage.]
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,

La courbe reprksentative de jj Qj
=

f(V;) devrait dtre une droite de pente C dont

j i

l'ordonnde I l'origine pernlettrait de dkterminer la quantitk Vo. Lorsque la tension appliquke

est infkrieure ou bgale h Vo, il n'y a pas de ddcharge. Vo est donc un seuil d'apparition de

dkcharges.
Sur la figure 8, nous avons reprksentb les courbes des ddcharges curnulkes correspondant h

la figure 7. Les pentes de ces deux droites sont pratiquement kgales, 9 h 10pF. Le seuil

d'apparition des dkcharges dbduit de la figure 8 est environ kgal h 1000 V. Dans le cas de

l'azote ob la courbe Q,
=

f( V; V,
j

est constitube de deux droites passant par l'origine
du repdre (Fig. 9) la courbe des dbcharges cumuldes prbsente deux portions linbaires de

pentes bgales h celles des droites Q;
=

f(V, V;
j
) (Fig. 10).

L'extrapolation de chaque portion linbaire jusqu'h l'axe des tensions pernlet de dbfinir deux

seuils Voj'=625V et Vo~=1375V correspondant I deux rkgimes de dkcharges. Ce

phknomdne a ktk observk dans l'azote et dans l'air quelles,que soient l'kpaisseur du fili~~

variant de 6 I 12 ~m et la polaritk de la sphdre. Dans le SF~, un seul rkgime de dkcharges a btb

observk sur des films de 8 ~m d'kpaisseur dons les deux polaritks. Le deuxidme n'appardt que

lorsque le film est plus kpais (10 I 11 ~m environ).
Pour vkrifier la valeur de l'aire chargke par la dkcharge, nous avons captk la lumidre kmise

au moment de la dkcharge h l'aide d'un intensificateur d'images (Fig. ll). A cette fin nous

avons dkposk une couche de PPO sur un substrat de verrq recouvert d'un film d'oxyde
d'Indium. Cette btude a btb faite dons l'air I pression atmosphkrique, en polaritk nbgative de

la sphdre.
L'bpaisseur du fflm de #PO btait d'environ 5,5 ~m de manidre I ce qu'il ne soit pas opaque

I la lumidre bruise.
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Fig. 9. Variation de la charge apparente des ddcharges en fonction de l'dldvation de la tension depuis
la ddcharge prdcddente. Milieu azote ; polaritd positive de l'blectrode sphbrique ; dpaisseur du fihn de

PPO 8,5 ~Lm. (x) ddcharges apparues I haute tension. (.) ddcharges apparues I basse tension.

lvariation of the apparent charge transferred by the discharges with the voltage increase between two

discharges ; surrounding medium N~ positively polarized iphere electrode ; film thickness : 8.5 ~Lm.
(x) discharges detected at high applied voltages. (.) discharges detected at lower applied voltages.]

Fig. 10. Variation de la charge cumulde en fonction de la tension appliqu6e. Mdmes conditions que

figure 9.

lvoltage dependence of th~ total charge involved in the discharges. Experimental conditions of

figure9.]

Seules deux ddcharges ont dtd relevdes avant le daquage qui i'est prodfiit I la tension de

600 V._ La premidre ddcharge s'est produite I 150 V environ et rbpartit sa charge fur
une

surface en fornle de couronne centrke sur le point de contact entre l'blectrode sphkrique et le

matkriau (Fig. ll). Puts, I 175 V s'est produite la deuxidme dkcharge. .Celle-ci rbpartit sa

charge sur la portion non chargke de la couronne prbckdente (Fig. 12) de manidre I ce que la

charge globale ddposke par ces deux dkcharges se rkpartisse sur un cercle. Tout se passe

comme s'il s'agissait d'une mdme dkcharge qui se produisait en deux temps aux bomes d'une

couchi de gaz d'kpaisseur fixe.

La tension d'apparition de ces deux dkcharges est connue dans le domaine [500-1 450 Vl off

se produit le premier rkgime de dkcharges pour une kpaisseur de 6 ~m environ de PPD. Pour

confirnler qu'elles correspondent bien au premier rbgime de dkcharges, nous avons compark
la surface totale chargbe par ces deux dbcharges, calculbd $ partir de la figure11 (2 h

2,5 mm~) I la surface dbduite de la courbe des dbcharges curnbldes l'l,6 mm~). Los valeurs

obtenues sont peu diffkrentes l'uni de l'autre.

Par ailleurs l'observation de la lumidre krnise lors des ddchirges montre que celle-ci ne

provient ni de branches, ni de points lurnineux localisks caractkristiques de streamers [16]. Les

ddcharges de la premidre skrie mesurkes dans l'air sont waisemblablement des dkcharges de

Townsend. Ce point reste I vkrifier par la mesure des impulsions de courant correspondantes.
Un changement de rbgime a btb observb aussi dans l'azote quelle que soit l'bpaisseur de

matdriau. Dans le cas du SF~, la transition n'a dtb constatbe que pour les films dont l'bpaisseur
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a)

b)

Fig. II- Lumidre ddtectde lors de ddcharge £ l'aide d'un dispositif intensificateur de lumidre. Milieu

air polaritd nbgative de la sphdre ; ddcharges survenues £ 150 V (a) et 1175 V (b).

[Light etnitted during two successive discharges; surrounding "medium : air ; positively polarized
sphere ; discharges occurring at 1150 if (a) and 1175 V (b). P.P.O. film thickness : 5.5 ~Lm.]

fit de cuivre

araldite

dip6t' d'aluminium

kp$t de P P O

(3 um d'kpaisseur)

~
Acier inoxydable

H-T (+)

Fig. 12. Echantillon autocicatrisabld rdalisb £ partir d'un film de PPO.

~p,p,O. film prepared for the study of self-healing breakdown.]
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est supkrieure I 10 ~m environ. Pour les kpaisseurs voisines de 8 ~m la courbe des dkcharges
cumulkes est une droite unique.

Les dkchargei de la seconde skrie dans l'air, oli dans un gaz non klectronkgatif sont

yraisemblablenJent des dbcharges rampant I la surface de l'isolant, telles que celles obsetvkis
par Bertein [17] I partir d'une certaine valeur de la tension. La surface chargke par les

ddcharges est alors augmentbe.

2.3. RELATION AVEC LE CLAQUAGE DQ FILM. Le percement des isolants solides Sous l'efiet

des dbchargel se produisant dans le milieu ambiant a btb btudib par Bertein [J7]. Lorsqu'une

rampe de tension alternative est appliqube entre deux Electrodes (cbne-plan) les dbcharges
successives qui Se produisent, rkpartissent leur charge Sur des contours circulaires dont le

rayon augmente avec la tension, centrbs sur le point de contact entre le c6ne et le plan de la

surface de l'isolant. Bdrtein a introduit lq paramdtre Do qui est le rapport de l'bnergie de la

dbcharge W~ h la.surface chargbe S de l'isolant. L'expression -de W~ est W~
=

Q AU, off
2

Q est la charge dbposbe par la dbcharge sur la surface S, et AU est la variation de tension dans

la dbcharge. Compte tenu du fait que la capacitb gazeuse intkressbe par la dbcharge est

nbgligeable viS-h-vis de la capacitb C correspondani du film, on a Q=C AU et

I.= Q~/2 C. On en dkduit Do
=

(Q/S)~e/2
so e~ off e est l'kpaisseur du film. Bertein a

montrk que la tension h laquelle Se produit le perciment de l'isolant est telle que la densitk

Do superficielle d'bnergie dissipbe par la plus longue dbcharge produite sous cette tension est

une chractbristique du matbriau.

Nous avons cherchk h ktudier.ce moddle dans le cas de nos kchantillons testks dans la

gdomktrie sphdre-plan en tension continue. La surface S se dkduit de la capacitk, calculke h

partir des courbes des dkcharges cumulkes. Par contre, la quantitk de charge critique doit dtre

dkduite par extrapolation de la courbe reprksentative de la charge d'une impulsion en

fonction de sa tension d'apparition Q;
=

f(V,) (Fig. 6), jusqu'h la tension de rupture.
Les valeurs de Do, calculke pour des films de 8 ~m, environ dkpendent beaucoup de la

nature du gaz. Ainii par exemple, en polaritk positive de la sphdre, il vaut 1,7 mJ/cm~ dans

l'azote et 0,26 mJ/cm~ dans l'air. Pour un mdme milieu, Do dkpend de la polaritk de la sphdre ;

ainsi dans l'azote, Do est 19 fois plus faible en polaritk nkgative qu'en polaritb positive. Il ne

peut donc dtre.considbrb comme une caradtbristique de la rksistance du PPO h la perforation
dabs nos conditions expkrimentales. Toutefois, il est h noter que les valeurs du paramdtre

Do ne sont qu'indicatives car l'estimation de la charge critique comjorte
une imprdcision non

nkgligeable.
Dans notre cas les dkcharges selitblent

se produire I kpaisseur de gaz ionstante et rkpartir
leur charge sur une surface fixe du matbriau (relation entre Q; et V; V~ j,

capacitb chargbd
constante). Au lieu de considbrer les dkcharges individuelles Q~, nous pouvons considkrer la

somme totale des charges dkposkes, soit

QTi
"

I QJ.

J= i

Connaissant la tension de claquage du lriatkriau, il est possible de dbternliner la charge totale

QTn, h partir de la courbe des dbcharges cumulbes (Fig. 10). Nous avons regroupb dans le

Tableau I pour des films de PPO de 8 ~m d'kpaisseur environ, le rapport Q~~/S dans

diffbrents milieux, que nous comparons h la charge individuelle h la rupture rapportke h la

surface chargbe QJS.
On y remarque les faits suivants :

Quel que soit le niilieu ambiant, la charge totale Q~~ et la surface chargbe sont plus faibles

en polaritk positive qu'en polaritk nkgative. Les pluk grands kcarts sont observks dans l'azote.
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Tableau 1. ~ Influence du milieu ambiant et tie la polaritd de l'dlectrode sphkrique sur les

delisitds superficielles soil tie charge ddposde par la ddcharge critique soil tie charge cumulJe.

pfaiiations of the charge deposited on the film by the critical discharge and of the total

deposited charge with the surrounding medium and the fiolarity of the spherical electrode.]

Milieu Polaritk Epaisseur Surface Charge Charge Qc/S QTn/S
An1biant du film ch~rgbe cumulke

(~nl) (nUD~) Qc(nB) Q
Tn(nC) (~c/Clfl~) ~c/Clfl

+ ~ ~
10 45 106 0,45 1,06

'
' 43 40 417 0,09 0,97

~. +
~

7 '40 87 0,26 1,24
" 12 .37 140 0,075 1,17

~~ + ~
l,6 13 20 0,81 1,25

~ 2,9 8 38 0,27 1,31

N2 12 18 139 190 0,77

~
6 21,5 55 270 0,25 1,25

~
10 .38 106 400 0,28

On note par exemple que

l~~~
+ N~

~ ~~~~~~ ~~~

~~

+ SF~

~

Quelle que soit la polaritb de la sphdre, Q~~ et S sont plus klevks si le gaz n'est pas
blectronbgatif.

Par contre, le ripport Q~~/S ne'semble dbpendre ni du milieu ambiant, ni de la polaritk de

la bille, ni de l'kpaisseur du film. Ii est compris entre 0,97 et 1,31 ~C/cm~,
on dbduit l'ordre de

grandeur- du chamj critique E~ dans l'intervalle 200 I 270 V/~m. Cette dispersion rbsulte I la

fois des imprkcisions sur les valeurs de la rigiditk diklectrique du matbriau et des dispersions

sur les valeurs mesurbes des quantitks dd charge.
Les valdurs de E~ et de la rigiditk diklectrique E~

=
V~le du PPO sont comparbes dans le

tableau II. On y remarque que par exemple dans l'azote, sun un film de 8,5 ~m, l'bcart entre

les valeurs de la rigiditb diklectrique mesurkes dans les deux polaritks est d'environ 106 V/~m
tandis que les champs critiques correspondants diffdrent de 18 V/~m. Dans l'air, en polaritk
nkgative de la sphdre, l'kcart entre les valeurs de la rigidiik diklectrique mesurkes sur des films

de 6 ~m et 10 ~m est de l10V/~m environ alors que les champs critiques diffdrent de

41 V/~m. Par rapport I la rigiditk diblectrique, le champ critique E~ peut donc dtre considkrb

comme constant. En considkrant la moyenne des valeurs Q~~/S du tableauI,

(Q~~/s~~~~
=

1,14 ~C/cn1~, on obtie6t E~
=

234 ± 36 V/~m.

Discussion. Nous avons constatk que le critdre proposk et vkrifik par Bertein sur la

perforation des films dans une gkomktrie cbne-plan ne s'appliquait pas I nos expkriences.

En effet, en tension altemative croissante, la surface chargke de film augmente lentement

d'une altemance I une autre. Sur la grande partie de cette surface, les dkcharges dkposent des
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Tableau II. Comparaison tie la rigiditd diklectrique E~ du PPO avec le champ critique
E~,'pour d%fkrentes conditions expkrimentales.

[Comparison of the dielectric strength E~ of the P-P-O- film with the critical field

E~, for different experimental conditions.]

Milieu Polaritb Epaisseur
AJnbiant du film E~ (V/~m) E~ (V/~m)

(Anl)

6 507 258

Air 8 414 240

+ 8 360 256

10 398 217

8,5 475 200

N~ + 8,5 369 218

12 397 217

~~
8 410 270

~
+ 8 391 257

charges alternativement positives et nbgative>. En moyenne sur une pbriode, le champ dans _le

film reste voisin de zkro. Le claquage du film se produit juste I l'extbrieur de cette zone, sous

l'effet d'une dbcharge unique, la plus longue parnli toutes celles se produisant I la tension de

perforation et donc contenant le plus d'bnergie.
Dans nos expkriences rkaliskes en tension continue croissante, les dbcharges successives

dkposent des charges de mdme signe sur une mdme surface de film (valeur constante de la

capacitb chargbe, relation entre Q; et V; V; j). Le champ klectrique dans le film s'kldve

progressivement et le claquage du film peut survenir avant qu'il ne se produise sous l'effet

d'une ddcharge individilelle.

Nous dkgageons un certain nombre de remarques de nos rksultats,

La premidre remarque concerne la surface de film chargke par [es dkcharges. Elle est

particulidrement importante, son ordre de grandeur est plusieurs mm~
ou plus. A t(tre de

comparaison, l'aire du grand cercle de l'klectrode sphkrique est de 20 mm~. Une telle surface

ne peut dtre chargke par une dkcharge unique que si la charge dkposke s'ktale au contact de la

surface isolante ok si la dbcharge individuelle mesurke I la tension V; est la somme d'un grand
nombre de dkcharges se produisant simultankment. Le premier cas a ktk observk par Devins

[18]. A partir d'une tension-seuil que nous avons notke Vo~ survient un changement de

rkgime. Il se produit vraisemblablement alors des dkcharges superficielles radiales qui
klargissent considkrablement la surface "de l'isolant affectEe par les dkcharges. Elles sont

patticulidrement dkveloppbes dans des gaz non klectronkgatifs comme l'azote et en polaritk
positive dans des gkomktries d'klectrode cbne-plan ou tige cylindrique-plan [12]. Dans les gaz

sous pression et dans les Jiquides, peu de dbcharges ont ktk observkes avant la rupture du

matkriau et nous ~ne les avons_ pas analysbes comme prkckdemment. Toutefois, il est

waisemblable que le claquage rksulte d'une dkcharge unique. Quand on augmente la pression

sur le milieu ambiant, gazeux ou liquide, la teitsion h laquelle se produisent les premidres
ddcharges, augmente ; la section du canal de la dkcharge diminue ; il s'ensuit une diminution
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de la surface chargke. Si l'on se rbfdre aux travaux de Van Brunt et al. [14] qui ont observk en

polaritb positive d'une pointe dans le SF~, une augmentation de la quantitb de charge

moyenne transportke par la dbcharge avec la pression jusqu'i 5 b), on comprend que la

condition
~

m1,14 ~c/cm~) peut dtre satisfaite par la premidre dkcharge.
S

Enfin, dans le tableau II, on constate que le champ moyen E~ appliquk au matkriau,dans la

zone de contact est supkrieur au champ critique E~. Deux hypothdses peuvent dtre avanckes

pour expliquer ce fait :

. A pression atmosphkrique off l'aire de la surface chargke est plus grande que celle de la

surface de contact entre la bille et le matdriau, la probabilitk d'avoir un point prksentant un

champ de rupture relativement faible est plus grande dans la gone chargke que dans la zone de

contact. Cet effet est bien connu et le champ de claquage mesurk sur un kchantillon d'une

certaine surface est toujoirs plus faible que celui mesurk sur une surface plus petitq.

. La deuxidme hyfiothdse intbresse l'interface mktallisolant. En effet au niveau du point de

contact, l'injection des porteurs du mbtal dans la bande de conduction db matbriau ne se

produit qu'h partir d'une certaine valeur du champ, apkds abaissement de la barridre de

potentiel due h la force image. Par contre, dins la zone chargke, les charges dbposbes h la

surface du matbriau peuvent pknktrer h l'intkrieur de celui-ci et par suite entrainer le claquage
h des champs relativement faibles.

2.4 TEMPS DE RETARD AU CLAQUAGE D'tCHANTILLONS AUTOCICATRISABLES DE PPD.

Lorsque des dispositions sont prises pour kviter les dkcharges klectriques, le claquage du

matbriau peut dtre consbcutif d'un phbnomdne interfacial mais peut aussi prendre naissance

en volume. Dans ce dernier cas, la rupture est qualifibe d'intrinsdque. Dans cette partie du

texte, nous allons rechercher le mkcanisme de rupture de l'oxyde de polyphbnyldne dans la

configuration des kchantillons plans «autocicatrisables», rbalisbs par dbp6t de couches

winces d'aluminium sur la surface du matkriau, afin d'kviter les dbcharges. Nous btudions

dans cette configuration, le temps de retard au claquage du matdriau en fonction du champ et

de la tempkrature:
L'ktude a ktk faite en tension continue constante sur des kchantillons plans « autocicatrisa-

bles » rkalisks en quatre ktapes : dkp6t d'une couchd de PPO de 3 ~m d'kpaisseur sur un

substrat d'acier inoxydable (3 cm de diamdtre) ;'rkalisation de surkpaisseurs de 2 mm environ

d'araldite et, de 3 mm de diamdtre sur le dkp6t de PPO, et recuit de ces couches h 40 °C

pendant 12h ; dkp6t d'un film d'Aluminibm h bord diffus, de 4 mm de diamdtre et de

quelques rnilliers d'h d'kpaisseur par pulvkrisation cathodique collage h la phte d'argent
d'un fil de cuivre sur la couche d'aluminium au niveau de la surkpaisseur d'araldite.

Au total douze pastilles sont rkaliskes sur un mdme film de PPD. La surface utile d'une

pastille est de 5,5 mm~ environ (Fig. 12).
Etant donnb que la couche d'alurninium est trds fine, le mbtal situb au niveau du lieu du

claquage s'kvapore au moment du claquage et la tension peut_rester appliquke h la zone non

affectbe de l'bchantillon. On peut ainsi rbaliser sun un seul film un grand nombre de ruptures
blectriques.

Pour chacune des 5 ou 6 valeurs du champ klectrique, les temps de retard au claquage sont

comptbs entre le dkbut de l'application de l'kchelon de. tension et l'instant d'apparition d'un

claquage. Au moins 30 valeurs sont relevbes par le micro-ordinateur et- traitbes ensuite par la

statistique de Weibull. Pour chaque valeur du champ E appliquk, on obtient le temps

t~ de retard au claquage le plus probable. Lorsqu'on reporte sur un graphique ce temps

t~ en fonction du champ appliqub, la courbe obtenue est une branche d'hyperbole appelbe

courbe.des durbes de vie la plus probable. Le lissage numbrique de cette courbe avec une

fonction de la fornle t~ =
K. (E E~)~ ~ comme le prkvoit la statistique de Weibull, pprnlet
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de dbterrniner les trois constantes K, a et E~. En dessous de la valeur E~ du champ, il ne peut

y avoir de claquage du matbriau. E~ est appelb « champ de rupture spbcifique » [19]. Sur la

figure 13, nous prbsentons un exemple de courbe des durkes de vie la plus probable obtenue I

22 °C. Nous avons constatb que les points expkrimentaux se plapaient sur une courbe suivant

les prkvisions de la statistique de Weibull, et nous en avons dbduit le champ de rupture
spbcifique. La valeur dbduite de la figure13 est E~

=
171V/~m.

~oo I n le

140

loo

tin

so

o

iso too no 140 1?o

Fig, 13. Variation du temps de retard au daquage le plus probable avec le champ dlectrique dans

l'dchantillon. Ddtermination du champ de rupture spdcifique. Film de PPO de 3 ~m. Tempdrature
22 °C.

[Electric field dependence of the breakdown time-lag- Determination of the specific breakdown field.

Thickness of the P-P-O- films : 3 ~m ; temperature : 22 °C.]

Sur la figure 14, nous constatons que le champ de rupture spkcifique ainsi obtenu dkcroit

avec la tempkrature, entre 0 et 50°C. Cette courbe nous perrnet d'kvaluer fi environ

140V/~m le champ de rupture spkcifique fi 22 °C, valeur infkrieure de 20 9b environ fi la

valeur dkduite du temps de retard au daquage. Ceci est cohkrent avec l'kvaluation de la

prkcision de la dkterrnination de E~ fi partir des variations de t~ (Fig, 13).
Le concept de champ de rupture spdcifique prksente l'intkrdt de nous perrnettre de nous

prononcer sur l'applicabilitk du critdre de champ critique dans la zone chargke que nous

venons de prksenter. En eflet, le champ de rupture spkcifique que nous avons dkterrnink fi

tempkrature ambiante sur des kchantillons dont la surface est voisine de celle de la zone

chargke est infkrieur au champ critique E~. Ce champ E~ est donc bien susceptible d'entrainer

le claquage du matkriau. De plus, reportk sur la courbe des durkes de vie les plus probables, le

champ critique E~
=

234 V/~m se situe bien dans la zone des champs pour lesquels le temps
de retard au claquage devient faible, 24 s. Le critdre de champ critique et la notion de champ
de rupture spdcifique sont donc cohkrents.

Discussion mJcanisme du claquage. Diffkrentes approches physiques ont ktk avanckes

pour expliquer le phknomdne de rupture des isolants solides. Dans le cas de films de matkriau

ktudiks dans la configuration des condensateurs plans off des dispositions sont prises pour
kviter les ddcharges, seuls les phknomdnes interfaciaux et volumiques sont envisageables.
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Fig, 14. Evolution du champ de rupture spdcifique avec la tempdrature.

~emperature dependence of the specific breakdown electric field-1

Dans le cas gknkral, le mkcanisme de claquage est soit thermique, soit klectronique et

conskcutif fi une forte injection de porteurs dans la bande de conduction du matdriau.

Dans le mkcanisme dit therrnique du claquage du matdriau, le courant dans le matkriau

provoque un kchauffement du matkriau qui fi son tour cause une augmentation de sa

conductivitk klectrique. Ii s'ensuit un renforcement de l'kchauffement du matkriau par effet

Joule... Ce phknomdne cumulatif entr#ne une augmentation de Ja tempdrature du matdriau

jusqu'fi une valeur destructive. Le daquage therrnique survient alors.

A l'aide de moyens therrnographiques, it a ktk montrk [20] que l'apparition d'une petite

zone fi tempkrature croissante, plus dlevbe que le reste du film de polybthyldne sous tension

s'accompagnait d'une augmentation dans le temps du courant de conduction. De mdme Klein

et Burstein [21] puts Rackles [22] ont montrk qu'fi l'approche d'un daquage causk par un

kchauffement du matkriau le courant augmentait de manidre quasi exponentielle dans le

temps.

Nous avons alors analysk les variations du courant traversant l'kchantillon soumis fi une

tension constante dans le temps. Elles sont ktroitement likes au champ et fi la tempdrature de

l'kchantillon. Nous en avons donna un exemple sur la figure15 pour une tempkrature de

50 °C. On y remarque ids faits suivants : pour les champs relativement faibles, infkrieurs fi

80V/~m, le courant ddcroit ldgdrement puis reste constant. Aux valeurs supdrieures fi

80 VI ~m environ, le courant se met fi croitre d'autant plus rapidement que le champ est klevk.

Enfin fi 200 V/~m, on observe des pics correspondants fi des daquages du matkriau.

Les courants ont >t> mesurds pendant un temps relativement long (300s) vis-fi-vis des

temps de retard au claquage mesurds habituellement (quelques dizaines de secondes). Aux
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Fig,15. Variations dans le temps du courant de conduction dans l'dchantillon de PPO.

Tempdrature : 50 °C ; dpaisseur 3 ~m ; surface : 5,5 mm~. Champ dans le film 47 V/~m (1) ; 80 V/~m
(2) ; 100 V/~m (3) ; 200 V/~m (4).

~ime dependence of the conduction current ; temperature 50 °C ; film thickness 3 ~m ; surface

S-S mm2 ; mean electric field in the film : 1) 47 V/~m ; 2) 80 V/~m ; 3) 100 V/~m ; 4) 200 V/~m.1

champs dlectriques relativement klevks nous n'avons jamais observk de palier horizontal

avant l'augmentation du courant. Un tel palier correspondrait au temps de dkveloppement du

phknomdne physique responsable de cette augmentation de courant (conditionnement du

matkriau) et serait d'autant plus court que le champ est klevk. Au contraire dds que le champ
devient supkrieur fi une valeur Ej, le courant se met fi croitre dds le ddbut de l'application de

la tension. Ceci est la preuve que le dkclenchement du phknomdne n'est pas lid I la durke de

l'essai mais ne dkpend que du champ. Le champ limite Ej fi partir duquel le courant se met fi

croitre a donc l'aspect d'un seuil en dessous duquel ii ne peut y avoir de rupture nous le

baptiserons «champ limite critique ». Nous comparons dans le tableau III sa valeur

dkterminde approximativement fi partir des courbes I(t), fi celle du champ de rupture
spkcifique E~ qui rkpond aussi fi la dkfinition d'un seuil, pour diffkrentes valeurs de la

tempkrature.
II ressort de ce tableau, fi la prkcision des mesures prds, que les deux grandeurs sont peu

diffkrentes l'une de l'autre et par suite, que le champ fi partir duquel le courant se met fi

croitre semble correspondre fi la contrainte minimale au-dessus de laquelle le daquage peut
survenir dans le matkriau. Le phknomdne fi la base de l'augmentation du courant pourrait

donc dtre responsable du daquage du matkriau.

Une telle augmentation, trop lente, du courant ne peut caractkriser un claquage therrnique
du matkriau comme le dkcrivent lllein et Burstein. De plus lorsque l'klectrode Al est positive
(Fig,16b), pour les mdmes puissances klectriques, le daquage du matkriau survient sans

augmentation prkalable du courant. Ceci est la preuve que le daquage du matkriau ne prend

pas naissance en volume mais est plut6t do I un mkcanisme interfacial.
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Tableau III. Comparaison du champ de transition Et et du champ de rupture spdcfique
E~, d diverses tempdratures. Film de PPO & 3 ~m, surface de 5,5 mm~.

[Comparison of the transition electric field Et with the specific breakdown electric field

E~, for different temperatures. P-P-O- film thickness : 3 ~m surface 5.5mm~.]

T(K) 273 295 323

E~ (V/~m) 177 140 87

E j(V/~m)
m

163
=

143
=

80

Quelques moddles s'appuyant sur des mkcanismes interfaciaux ont ktk avancds notamment

par O'Dwyer [23], Klein [24]... L'idke de base du mod41e de lllein est la formation de charges
d'espace positives fi la cathode rksultant d'une ionisation dons le matkriau, puts le

renforcement du champ fi l'interface isolant/cathode suivi d'une forte injection de porteurs
dans la bande de conduction du matkriau. Ce moddle n'a pas regu malheureusement de

vkrification expkrimentale et est bask sur de nombreuses hypothdses dont la validitk n'est pas

connue. De plus son applicabilitk aux isolants polymkriques fi structure cristallographique
complexe notamment aux matkriaux amorphes comme le PPO reste fi dkmontrer. II prksente
cependant l'intkrdt de faire intervenir le temps de retard au daquage et d'dtre bask sur un

concept statistique : l'injection de manidre alkatoire de l'dlectron-genre dans la bande de

conduction du matkriau et la rkpktitivitk du phknomdne, condition du daquage. Suivant le

mkcanisme d'injection des porteurs (Fowler-Nordheim, Schottky...) le temps de retard au

daquage a une formulation prkcise. Dans notre cas off les champs appliquks sont relativement

faibles (< 5-600 V/~m), seule une injection du type Schottky est envisageable et le temps de

retard au claquage s'kcrit :

off pi, p~,.., p
~_j

sont les facteurs de multiplication du champ k la cathode, S est une

~3 1/2
constante, b

=
est la constante de Schottky.

4 ar so e~

Certains paramdtres intervenant dans ce moddle ktant inconnus, it est impossible de

calculer t~ et de le comparer aux valeurs expkrimentales. Nous pouvons toutefois vkrifier ses

variations avec le champ.
Si l'on nkglige en premidre approximation les variations de A (E, T) vis-fi-vis de celles du

terrne exponentiel, on voit qlie la reprksentation de L~(t~) ej fonction de E"~ est une droite

dkcroissante de pente
~

L~ avec L~
=

I + (I -S)~£ p,"~ Les valeurs de S et de
kT

,

p, n'ktant pas connues, tout ce que l'on peut dire est que la pente expkrimentale prise en

valeur absolue devra dtre au moins kgale I
~

,

valeur minimale thkorique. De plus elle devra
kT

dkcroitre lorsque la tempkrature augmente si l'on suppose que p; varie peu avec la

tempkrature. Nous avons reportk dans le tableau IV, en fonction de T, les valeurs des pentes

expkrimentales calculkes I partir des courbes de la figure17 et thkoriques
~

,
pour

kT
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1(nA)

5

~

<o

~
t~S)

a)

2

t

b)

Fig. 16. Courant de conduction dans le film de PPO sous tension appliqude constante. Tempbrature :

22 °C dpaisseur 3 ~m surface 5,5 mrn~. b) polaritd positive de l'aluminium ; courbes : 1)
170 V/~m ; 2) 180 V/~rh ; 3) 225 V/~m ; 4) 250 V/~m. a) polaritd ndgative de l'aluminium ; courbes 1)
83 V/~m 2) 11 7 V/~m ; 3) 143 V/~m ; 4) 167 V/~m ; 5) 192 V/~m.

[Conduction current in the P-P-O- film for a constant applied d-c- voltage ; temperature 22 °C ; film

thickness 3 ~m ; surface S-S mm2. b) Al layer positively polarized 1) 170 V/~m 2) 180 V/~m ; 3)
225 V/~m ; 4) 250 V/~m, a) Al layer negatively polarized : 1) 83 V/~m ; 2) II 7 V/~m 3) 143 V/~m ; 4)
167 V/~m ; 5) 192 V/~m.]
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Tableau IV. ParamJtres ddduits du modJle du claquage dlectronique de Klein, suite d une

amiss(on de type Schottky.

[Parameters calculated from the avalanche breakdown model of Klein [24].]

~~~~
~~/2

~l~ ~~

0 7,23 x
10-4 6,87 x =

20 7,92 x
10-4 6,4 x

10-4 1,24

40 10,2 x
10-4 6 x

10-4 1,77

~
Ln (tnl

s.s

s

4.s

4

m

s.s

ii)
a

i.s

ill ill

i E
la ii i~

Fig, 17. - ariation du temps

iI§drentes 0 °C ; 2) 20 °C ; 3) 40 °C.
[Electric field of the

me-lag,
for

iI§erent
: 1) 0

40 °C.I

e~ m
5,5 et les valeurs de L~ qui d'aprds l'auteur perrnet d'estimer le nombre d'avalanches

nkcessaires fi l'apparition des instabilitks dans le matkriau.

L'analyse de ce tableau montre que quelle que soit la tempkrature, la pente expdrimentale

est toujours supkrieure ou kgale I la valeur minimale thkorique, du moins dans le domaine de

tempkrature ktudik. Ceci est en bon accord avec les prkvisions thkoriques. Cependant elle

augmente avec la tempkrature, contrairement I la dkcroissance en I IT prkvue par la thkorie.

L'expression gkn6rale de la pente montre qu'un tel phknomdne est do I une croissance

relativement rapide du facteur L~ avec la tempdrature (degrk supkrieur I I). Si nous nous
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rkfkrons fi son expression, S ktant une constante d'aprds l'auteur, la croissance de

L~ ne peut s'expliquer que par une croissance des facteurs p; de renforcement de champ fi la

cathode; en nous appuyant sur l'idke de base du moddle, cet effet est la preuve qu'i
l'interface PPO/Al, ii y a formation de charges d'espace positives renforgant le champ sur la

cathode, et que cette accumulation de porteurs est d'autant plus forte que la tempkrature du

matkriau est klevke. II est alors possible qu'il s'ensuive une forte injection de porteurs dans la

bande de conduction du matkriau. C'est probablement ce phknomdne qui se manifeste dds

que le champ dans le matkriau excdde le champ limite critique Ei et qui se traduit par une

croissance du courant dans le temps.

Conclusion.

L'influence du milieu ambiant, de la polaritk de la sphdre et de la pression sur la rigiditk du

PPO et sur l'aspect des cratdres laissds sur la surface de l'isolant, a dtk ddcrite. Nous avons

montrk, en nous basant sur les connaissances actuelles sur le percement des isolants solides

sous l'effet des dkcharges klectriques, que le claquage mesurk ktait conskcutif I celui du milieu

ambiant quelle que soit la polaritk de la sphdre dans le SF~ et en polaritk nkgative dans le

M/DBT et dans l'azote. Ceci constitue un rksultat qui perrnet de lever le doute sur la nature

du daquage dans le cas de films trds minces pour lesquels la tension de daqua#e est faible et

n'excdde gudre I ou 2 kV. Dans les cas particuliers du M/DBT et de l'azote en polaritk
positive de la sphdre, au-deli de 20 b, la perforation du matkriau se produit fi une valeur qui

est vraisemblablement la rigiditk diklectrique intrinsdque du polymdre.
Une analyse de la charge transportke par les dkcharges successives qui se produisent dans

l'ensemble ktudik a perrnis d'expliquer tout au moins qualitativement le processus de la

rupture mesurke et de proposer comme critdre le champ crkk dans l'isolant par les charges
dkposkes sur sa surface. Son ordre de grandeur est de 234 ± 36 V/~m.

Nous avons aussi ktudik la durke de vie du PPO sous Echelon de tension dans la gkomktrie
plan-plan, avec des kchantillons autocicatrisables ». Le temps de retard au claquage mesurk

dans cette configuration vane avec le champ en accord avec le moddle statistique de Weibull.

C'est ainsi que par exemple un champ de 234 V/~m entraine la rupture du matkriau en un

temps raisonnable de 24 s. L'extrapolation de la courbe des durkes de vie I un temps de retard

au claquage infini nous a perrnis de dkterminer la contrainte minimale appelke « champ de

rupture spkcifique en dessous de laquelle il ne peut y avoir de claquage du matkriau. Cette

grandeur a ktk dkterrninke I diffkrentes valeurs de la tempkrature (177V/~m I 0°C et

87V/~m I 50 °C). A tempkrature ambiante le champ de rupture spkcifique, de l'ordre de

140 V/~m est bien infkrieur au champ crkk dans l'isolant au moment de la rupture par les

charges laisskes I sa surface par des dkcharges klectriques. Il existe donc un bon accord entre

ces deux skries d'ktude.

Nous avons enfin compark ces rksultats I ceux prkvus par quelques thkories du daquage des

isolants solides. L'hypothdse d'un claquage thermique a ktk rejetke du fait de la conduction

trop faible du PPO I l'approche du daquage et d'un dksaccord entre les profits de courant

observks et ceux prkvus par Klein et Burstein.

Le moddle bask sur une injection locale de charges dans le matkriau par effet therrnoionique
suivie d'avalanches proposd par lllein a ktk aussi analysk et semble expliquer qualitativement

nos rksultats expkrimentaux. Cependant l'applicabilitk de ce moddle relativement rdcent aux

matkriaux polymkriques I structure cristallographique complexe comme le PPO est I vkrifier.

Remerciements.

Les auteurs remercient Mr Cl. Marteau qui a rkalisk les dispositifs de mesure des dkcharges.



1646 JOURNAL DE PHYSIQUE III M 10

Bibfiographie

[ii MENGOU G., Adv. Polym. Sci. 33 (1979) 1-31.

[2] MENGOU G., J. Appl. Electrochem. 10 (1980) 459-471.

[3] NEMAMCHA M., GossE B., GossE J. P., DENAT A., Rev. Phys. Appl. 22 (1987) 1055-1063:

[4] DAKIN T. W., PHILOFSKY H. M., DIVENS W. C., A-I-E-E- Trans. 73 (1954) 155-162.

[5] CHNIBA S., Thdse de Doctorat de l'I.N.P. Grenoble, mars 1989.

[6] FALLOU B., BERTEIN H., BOUVIER B., Bull. Inf L-C-I-E. 75 (1971) 1082-1086.

[7] MAC KEOWN J. J., Proc. IEEE l12 (1965) 824-829.

[8] OUDIN J. M., REROLLE Y., THEVENON H., R-G-E. 77 (1968) 430.

[9] LACOSTE R., LOUDGHIRI E. S., MERIC M., «Joumdes d'Etudes Isolants Electriques», S-E-E-

Gif/Yvette (1985).
[10] GUERIN P., Thdse I-N-P- Toulouse, n 3117 (Ddcembre 1984).
[I Ii SAITO S., SASABE H., NAKAJIMA T., YADA K., J. Polym. Sci. A2 6 (1968) 1297-1315.

[12] MASON J. H., IEEE Trans. El. Ins. EI13-4 (1978) 211-238.

[13] BERTEIN H., J. Phys. D. Appl. Phys. 6 (1973) 1910-1916.

[14] VAN BRUNT R. J., HILTEN J. S. and SILVERT D. P., «Gaseous Dielectrics II », L. G.

Christophorou (Pergamon Press) p. 303-311.

[15] MANLEY T. C., Trans. Eleclrochem. Sac. 84 (1943) )3.
[16] BEzBORODKO P., Thdse INP Grenoble (novembre 1988).
[l~ BERTEIN H., R-G-E. 79 (1970) 497-505.

[18] DEVINS J. C., IEEE Trans. El. Ins. EI-19 (1984) 475-495.

[19] VOUMBO-MATOUMONA L., Thdse de Doctorat, I-N-P- Toulouse, n 195 (mars 1984).
[20] NAGAO M., KITAMURA T., MizUmo Y., KOSAKI M., IEDA M., 3nd Int. Conf. Conduction and

Breakdown in Solid Dielectrics (Trondheim, Norway, .1989) p. 77-81.

[21] KLEIN N, and BURSTEIN E., J. Appl. Phys. 40 (1969) 2728.

[22] RACKLES J., lst Int. Conf. Conduction and Breakdown in Solid Dielectrics (Toulouse, 1983)

p. 350.

[23] O'DWYER J. J., J. Appl. Phys. 40 (1969) 3887.

[24] KLEIN N., Adv. Phys. 21 (1972) 92, 605.


