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Introduction générale 
 

es diélectriques organiques sont de plus en plus utilisés dans les systèmes allant 
du composant de microélectronique aux systèmes haute tension en passant par 

l’électronique de puissance et les machines électriques. Ces diélectriques sont en contact avec 
différents composants: avec les semi-conducteurs dans les câbles haute tension, avec  d’autres 
diélectriques dans les systèmes multicouches, avec différents métaux, …etc. Ainsi, ces 
interfaces sont incontournables dans les systèmes électriques et elles constituent un point 
faible dans le sens où elles représentent un des moyens par lesquels des charges sont générées 
dans l'isolant, à long terme, notamment lorsqu’ils doivent résister à de forts gradients de 
tension de l’ordre de quelques kV/mm.  

Ces charges internes, dites d'espace, peuvent conduire à la rupture diélectrique de 
l’isolant. Si des études antérieures ont montré que ces interfaces jouent un rôle clé dans la 
génération de charges, les mécanismes associés restent relativement mal maîtrisés et aucune 
loi théorique d’injection de charges, par exemple la loi d’injection Schottky, ne permet 
actuellement de traduire ce qui est observé expérimentalement. Une meilleure compréhension 
des mécanismes d'interface métal/isolant est alors nécessaire afin de pouvoir garantir la 
fiabilité de ces composants, de dimensionner des isolants et de développer des modèles 
alternatifs pour l'injection de charges.  

Les imperfections de la surface d’un contact métal/isolant sont considérées comme une 
source du désordre énergétique supplémentaire. Ces imperfections peuvent avoir différentes 
origines physiques et chimiques, comme l’interruption de la structure périodique du polymère, 
la présence d'impuretés, l'oxydation et le polissage... Ces imperfections créent des états de 
surface localisés à l'interface métal/isolant. Ces états sont distribués dans la bande interdite de 
l’isolant et créent des pièges plus profonds que ceux du volume et sont susceptibles d'avoir un 
impact non négligeable sur l'injection et l'extraction de charges. 

Depuis quelques années, l’équipe DSF du laboratoire LAPLACE développe une 
approche modélisation basée sur des mesures d'électroluminescence et de charge d'espace afin 
de mieux comprendre les phénomènes de transport électrique et d'accumulation de charges 
dans les isolants. Nous avons actuellement à disposition une base de données expérimentale 
assez volumineuse qui sert à la validation des modèles physiques. Dans ce cadre nous avons 
amorcé une activité de modélisation des phénomènes d’injection et de transport de charges 
dans les diélectriques en accord avec les modèles existants. L’isolant choisi pour nos études 
est le polyéthylène basse densité (LDPE), utilisé pour les isolants des câbles électriques.  

 L’étude expérimentale et la modélisation numérique bipolaire unidimensionnelle du 
processus d’injection de charges à partir d’une interface métal/isolant dans des polymères 
sous champ électrique constituent donc le principal intérêt de notre présent travail. 
L'originalité de cette étude réside dans la volonté d'obtenir un modèle unique capable de 
reproduire les états localisés à l’interface métal/isolant. 
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L’exposé des travaux qui suivent se déroule de la manière suivante : 

Le premier chapitre rappelle les principaux mécanismes d’injection et de transport de 
charges dans les isolants solides. Nous détaillons dans ce chapitre, les différents phénomènes 
d’interface, tels que les états de surface et la rugosité….Nous présentons, par la suite, les 
différentes approches de modélisation couplant injection et transport en volume ainsi que les 
modèles tenant compte des états de surface mis au point à ce jour par les équipes de recherche 
actives dans ce domaine. 

Le second chapitre sera focalisé sur l’approche expérimentale, les matériaux d’étude et 
la procédure de mise en œuvre des échantillons. Nous décrirons les dispositifs expérimentaux 
dont nous disposons pour les mesures électriques et thermiques et qui ont servi pour notre 
étude. Ces mesures sont principalement les mesures de charge d’espace, de courant de 
conduction, d’électroluminescence, d’analyse enthalpique différentielle. Nous développons 
également les contraintes liées à ces techniques. 

Le troisième chapitre est consacré à l’étude de l'impact des matériaux d'interface sur la 
formation de la charge d'espace dans les isolants. Deux protocoles expérimentaux ont été 
adoptés. Dans un premier temps, une étude préliminaire de l’influence de la polarité, de la 
métallisation, du champ électrique et de la température va être présentée, ensuite nous 
évoquerons les raisons du choix du matériau d'étude et la méthode de métallisation. Dans un 
second temps, la distribution spatio-temporelle des charges d'espace et du courant extérieur 
ont été enregistrés sous différents niveaux de champ, en polarisation et dépolarisation pour 
différents métaux d’électrodes. 

Le quatrième chapitre est dédié à l’étude de l’effet de la rugosité de surface sur la 
formation de charges d’espace. Nous avons été amenés à caractériser la rugosité des 
échantillons. Nous expliquons ensuite à l’aide de simulations numériques le mécanisme qui 
lie la perturbation électrostatique à la rugosité des interfaces. Nous proposons dans ce 
chapitre, un modèle numérique de la rugosité de surface basé sur les mesures expérimentales. 
Enfin, nous comparons les résultats de ce modèle avec les caractéristiques de courants 
externes expérimentaux sur des échantillons comportant des interfaces de rugosités 
différentes. 

Le cinquième chapitre est axé sur le modèle proposé pour l’injection de charges et nous 
justifierons les hypothèses que nous avons choisies pour décrire l’injection de charges avec 
une description originale des interfaces métal/diélectrique en termes de modélisation. Une 
analyse de sensibilité des paramètres de l'interface sera ensuite présentée afin de voir leur 
impact sur les résultats numériques. Ce chapitre se termine en présentant les résultats de 
simulation pour le modèle unipolaire et bipolaire pour certains phénomènes originaux que 
nous rencontrons fréquemment dans les mesures.  

Un bilan global viendra clôturer ce manuscrit. Nous proposerons des perspectives afin 
de compléter la compréhension des phénomènes aux interfaces métal/isolant. 
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Chapitre 1  

1 Etat de l’art 
 

 

 

otre contribution concerne la compréhension des phénomènes de génération de 
charges au sein de matériaux isolants, et en particulier la description physique de 

l'injection aux interfaces métal/isolant. Même si les problématiques que nous abordons 
s'adressent principalement aux systèmes d'isolation électrique, comportant des matériaux 
organiques en particulier, les phénomènes en jeu se retrouvent dans tous les dispositifs 
associant électrodes et matériau isolant, voire semi-conducteur, allant des composants de la 
microélectronique aux éléments de stockage d'énergie électrique et aux isolations des 
systèmes du génie électrique. Dans ce qui suit, nous résumons les éléments contextuels de ce 
travail qui nous paraissent essentiels, en les considérant tout d'abord sous l'angle des 
matériaux considérés.  

 

 

1.1 Introduction 
 

Les bio-polymères tels que l'amidon ou le latex de l’hévéa existent depuis la nuit des 
temps, mais le terme polymère n'a été introduit dans l’industrie qu’en 1832. Bien que leur 
utilisation industrielle soit relativement récente, les polymères ont très vite trouvé leur place et 
ont envahi notre vie quotidienne. Il est maintenant difficile de trouver un aspect de notre vie 
qui ne soit pas affecté par les polymères. Au cours des cinquante dernières années, les outils 
de synthèse des polymères se sont développés et l’industrie des plastiques est devenue l'une 
des industries à plus forte croissance dans le monde. De nos jours, la production totale de 
polymère s’élève à quelques centaines de millions de tonnes par an. 

L’utilisation des matériaux polymères nous offre de grands avantages. Par exemple 
dans le cas d’un câble haute tension, ils sont moins polluants et plus économiques par rapport 
aux papiers imprégnés et surtout leur principal avantage est leur facilité de production. Selon 
leur origine,  les polymères peuvent être divisés en trois groupes principaux; les polymères 
naturels (protéines, lignine, caoutchouc), les polymères artificiels (les matières premières 
existent dans la nature : cellulose), les polymères synthétiques (l’unité de base n’existe pas 
dans la nature : polyéthylène).  

  N
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Les polymères synthétiques sont majoritairement issus de la pétrochimie, le premier 
polymère synthétique (Phénol-formaldéhyde) a été commercialisé en 1909 sous la marque 
Bakélite [Utra 02], tandis que la première matière thermoplastique (polystyrène) l’a été six 
ans plus tard. Depuis, leur production mondiale annuelle est en constante progression (258 
millions de tonnes en 2010) [Rosa 06]. 

Les matériaux polymères, quelle que soit leur origine, occupent des secteurs de plus en 
plus variés dans l’industrie. Nous pouvons citer pour exemple : le bâtiment/travaux publics 
(BTP), le textile, l’ameublement, l’électroménager, les équipements sportifs, l’emballage 
alimentaire, le transport, l’agriculture et l’industrie électrique et électronique. Certains 
secteurs comme celui de l’industrie de l’emballage (38%), le BTP (23%), l’industrie du textile 
(20%), le transport (13%) et l’industrie des loisirs (4%) en font une utilisation importante (cf. 
Figure  1-1) [Ehre 00].  

 

  Figure  1-1: Principaux domaines d’application des matières polymères [Ehre 00]. 

 
L’industrie électrique et électronique est parmi les plus importants consommateurs des 

polymères synthétiques avec 8% de la consommation mondiale annuelle. Dans ce secteur, les 
polymères sont largement utilisés en raison de leurs propriétés thermiques et diélectriques 
spécifiques, de la flexibilité de leur mise en œuvre et de leur faible coût. Le champ 
d’application des polymères est étendu : électronique et microélectronique (cellules 
photovoltaïques, écrans à cristaux liquides, diodes électroluminescentes organiques), 
télécommunications (fibre optique) et surtout stockage d'énergie électrique (condensateurs) et 
isolation des systèmes électriques (câbles, transformateurs…).   

 

1.1.1 Polymères dans l’isolation des câbles Haute Tension  
 

Pour l'isolation de câbles, les matériaux utilisés sont en général : les papiers 
imprégnés, le PVC, le caoutchouc vulcanisé et le polyéthylène (PE). Les caoutchoucs 
vulcanisés sont utilisés pour les câblages domestiques et industriels de faible puissance. Le 
PVC est inerte à l’oxygène et à l’humidité. Si les conditions de fonctionnement sont telles que 
le taux de ces éléments soit élevé, l’utilisation du PVC offre un avantage certain.  
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Le polyéthylène est généralement utilisé dans les câbles haute tension pour la 
transmission d’énergie AC (courant alternatif) ou DC (courant continu). Les principaux 
avantages d’utilisation du polyéthylène sont ses propriétés électriques comme un champ de 
rupture élevé, une perte diélectrique faible et une très faible conductivité électrique. 

Nous pouvons citer trois différents types du polyéthylène fréquemment utilisés dans le 
domaine du génie électrique:  

� Le polyéthylène à basse densité (LDPE) possède un plus grand nombre de 
ramifications que le HDPE, ce qui produit une structure moléculaire moins 
compacte et un taux de cristallinité moindre.  

� Le polyéthylène à haute densité (HDPE) possède peu de ramifications, ce que 
le rend plus rigide et moins perméable que le LDPE. 

� Le polyéthylène réticulé (XLPE ) est une forme de polyéthylène basse densité 
dans lequel les chaînes moléculaires individuelles sont liées les unes aux autres 
pour former un polymère en réseau avec toutefois des réseaux beaucoup moins 
denses que dans le cas des résines époxydes par exemple. Par rapport au 
LDPE, ce sont principalement les propriétés thermomécaniques qui sont 
améliorées. Le matériau est plus complexe, chimiquement et structurellement 
que le LDPE.  

Les matériaux les plus couramment utilisés sont le polyéthylène, haute et basse 
densité, mais surtout sous sa forme réticulée. La structure d’un câble très haute tension (THT ) 
400 kV pour les réseaux souterrains est présentée sur la Figure 1-2. L’âme centrale est en 
aluminium, elle est entourée d’un polymère ayant une forte proportion de carbone graphitique 
(semi-conducteur) ce qui donne une conductivité électrique très inférieure à celle du 
conducteur métallique (σAl = 3.7×107 S.m-1) et évidemment très supérieure à celle de l'isolant 
(σHDPE = 1×10-18S.m-1). La partie isolante est généralement en polyéthylène réticulé (XLPE), 
obtenu en créant des liaisons chimiques entre les chaînes macromoléculaires de PE dans le but 
d’améliorer les caractéristiques thermiques et mécaniques du polyéthylène. Cette partie 
isolante se situe donc entre deux couches d’écran semi-conducteur.  

Polymère

Semi-conducteur

 

             a)                b) 

Figure 1-2 : Structure d'un câble THT 400 kV (Diamètre = 13 cm) pour les réseaux souterrains. a) section 
et b) vue déployée. 
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Il existe depuis peu une réelle pression pour l’enfouissement des câbles haute tension, tant 
pour des problèmes esthétiques et sanitaires que pour la diminution des coûts de maintenance. 
Cependant, l’enfouissement des câbles demande un investissement lourd, et il est donc 
nécessaire de connaître la durée de vie du câble haute tension [Warn 05].  

L’inconvénient de l’utilisation de matériaux synthétiques tels que le polyéthylène dans 
l’isolation des câbles haute tension est leur capacité à stocker des charges électriques 
(appelées charges d’espace) lorsqu’ils sont soumis à de fortes contraintes (champ électrique 
élevé, irradiations, efforts et frottements mécaniques importants, variations de température). Il 
semble aujourd’hui de plus en plus probable que les problèmes de baisse de performances et 
de rupture des isolants soient liés à la présence et à l’accumulation de la charge d’espace en 
volume et en surface du diélectrique. Cette présence peut donc nuire à la fiabilité des 
systèmes dans lesquels ils sont utilisés, et ce quelle que soit l'échelle des dispositifs. Ces effets 
néfastes peuvent être vus sous deux aspects:  

� La présence de charges conduisant au vieillissement à travers la relaxation d'énergie 
cinétique et potentielle; ces phénomènes peuvent se manifester pour des champs 
électriques nettement inférieurs au champ de rupture propre au matériau. Cette baisse 
de performance est attribuée principalement au vieillissement électrique des 
diélectriques, terminologie générique qui regroupe l’ensemble des mécanismes par 
lesquels les caractéristiques de ces matériaux évoluent au cours du temps. 

� L’accumulation de la charge d’espace provoque la distorsion du champ électrique 
interne qui peut excéder le champ de design du matériau dans le cas des câbles. Pour 
les câbles AC, nous n'avons pas de problème d'accumulation de charges d'espace mais 
pour les câbles DC, ce problème est largement rencontré et conduit à la distorsion du 
champ électrique interne qui peut entraîner la rupture diélectrique du matériau. 

De nombreuses études ont été menées afin de comprendre le comportement des 
charges dans les diélectriques sous contrainte électrique [Fukn 04], [Kane 06] et en 
particulier sur le polyéthylène [Mura 79], [Mizu 200], [Chen 08] et [Huss 08] mais peu de 
recherches portent sur la génération de ces charges aux interfaces. Or quel que soit le 
domaine d’application (génie électrique, électronique de puissance, microélectronique), il 
existe toujours des contacts métal/isolant, semi-conducteur/isolant ou même 
isolant/isolant.  

Des études antérieures, expérimentales et de simulation [Leroy 04], [Mizu 05] et 
[Chen 06], ont montré l’importance des interfaces dans la génération de charges à 
l’intérieur du diélectrique. Il est maintenant bien établi que la formation de charge 
d’espace dépend, non seulement des caractéristiques propres des matériaux, mais aussi des 
phénomènes d’interface. Cependant, s'agissant d'isolants, les mécanismes physiques de 
génération de ces charges sont très mal compris contrairement aux semi-conducteurs 
(organiques ou inorganiques).  
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1.1.2 Objectif de la thèse 
 

L'objectif de cette thèse est de comprendre les phénomènes d’injection pour une 
interface métal/diélectrique organique dans le but de modéliser cette interface de manière 
macroscopique en fonction de la complexité des phénomènes. En effet, les lois empiriques de 
type Schottky ou Fowler-Nordheim [Mizu 86], [Leroy 04], [Tal 08] et [Tal 09] ne peuvent  
s’appliquer en utilisant les barrières d’injection théoriques. La Figure  1-3 donne à titre 
d’exemple la densité de courant d’injection de type Schottky en fonction du champ électrique 
appliqué pour les électrons dans le cas d’un contact or/polyéthylène. La densité de courant 
d’électrons a été calculée avec une barrière d’injection théorique de l’ordre de 6 eV. La 
densité de courant Schottky est très sensible à la valeur de la barrière d'injection, et ne 
correspond pas aux mesures expérimentales (les valeurs théoriques sont très faibles). Jusqu’à 
présent, les modèles développés [Leroy 04], [Bouf 06], [Fuk 94] et [Kane 99] ont largement 
sous-évalué la barrière d’injection de charges du métal vers le diélectrique (environ 1,2 eV 
pour l’or), argumentant sur la structure particulière de l’interface non prise en compte par la 
valeur théorique de la barrière de potentiel. C’est cette structure microscopique spécifique de 
l’interface, i.e. une densité d’états plus grande avec des pièges plus profonds dans la bande 
interdite, que nous voulons prendre en compte dans notre description de la génération de 
charges aux interfaces.  

Le rôle du métal d’interface ainsi que la rugosité de l’interface sont des phénomènes qui 
sont non négligeables et que nous voulons aussi évaluer. Ce travail est basé sur une approche 
duale modélisation et expérience. Dans ce but, des mesures doivent être mises en place afin 
d’avoir accès à des informations concernant l’injection pouvant nourrir le modèle. Ces 
mesures, disponibles au laboratoire sont des mesures de charges d’espace, de courant de 
conduction, et de luminescence.  
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Figure  1-3: Densité de courant Schottky en fonction du champ appliqué pour les électrons pour un contact 
or/polyéthylène, ϕe=6 eV, T=25°C.  
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1.2 Physique du polymère 

1.2.1 Définition d’un polymère 
 

Le polymère, du mot grec polumerĕs (Poly : préfixe qui marque plusieurs éléments du 
type de suffixe qui suit + mère : suffixe qui définit un composé chimique), est un matériau 
composé de longues chaines moléculaires appelées macromolécules. Une macromolécule est 
un enchainement linéaire de motifs structuraux identiques, monomères qui sont reliés les uns 
aux autres par des liaisons covalentes (cf. Figure 1-4). Les macromolécules sont connectées les 
unes aux autres par des liaisons faibles de type Van der Waals. 

La structure et les propriétés finales du matériau dépendent de la nature des atomes 
constitutifs, de l’agencement des unités monomères et de l’organisation des chaînes dans 
l’espace. Lors de la mise en œuvre du polymère, des additifs sont ajoutés pour conférer au 
matériau des propriétés spécifiques : thermique, mécanique, etc. Ces derniers jouent un rôle 
important sur le comportement du polymère vis-à-vis des différentes contraintes. 

a) b)

 

Figure 1-4 : a)  macromolécule (A) n composée des monomères A, b) structure chimique d’une chaine 
polyéthylène avec des monomères de C2H4.   

 

1.2.2 Structure chimique et physique d’un polymère 
 

 Les additifs incorporés pour améliorer les propriétés de fonctionnement des polymères 
sont notamment : 

� des agents de réticulation, qui donnent une meilleure performance mécanique et 
thermique; ces agents relient les chaînes de polymère par des pontages chimiques 
pour former des réseaux macromoléculaires géants.  

� des agents antioxydants, qui peuvent être ajoutés lors de la fabrication des 
polymères pour augmenter leur résistance à l’oxydation.  

La structure physique de certains polymères, dits semi-cristallins, est constituée de deux 
phases : cristalline et amorphe. Les chaînes du polymère sont ordonnées dans la partie 
cristalline, contrairement à la partie amorphe, où il n’existe pas d’arrangement à longue 
distance. Un exemple d’arrangement de zones amorphes/cristallines est représenté sur la 
Figure  1-5.  Plus le taux de cristallinité est grand, plus l’arrangement des chaînes les unes par 
rapport aux autres est régulier. La structure physique se forme au moment de la fabrication du 
polymère,  qui peut être différente selon les conditions de fabrication : température, pression, 
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étirement [Yaha 80]. A titre d’exemple, le polyéthylène est semi-cristallin et le polystyrène 
atactique est complètement amorphe.  

zone 
amorphe

zone 
cristalline

 

Figure  1-5 : Structure d'un polymère semi-cristallin. 

Il existe différentes techniques pour étudier les transitions thermiques d’un polymère : 
l’analyse thermique gravimétrique (AT) et la calorimétrie différentielle à balayage (DSC, 
l’explication de cette méthode sera détaillée dans le chapitre suivant). Ces techniques 
permettent de connaitre le taux de cristallinité d’un polymère et les changements qui 
interviennent en le chauffant.   

La température de transition vitreuse et la température de fusion constituent d’importants 
paramètres relatifs aux polymères utilisés dans l’industrie. Elles déterminent des limites 
supérieures d'utilisation pour de nombreuses applications. A la température de fusion (Tf), les 
cristaux du polymère commencent à s’écrouler et les macromolécules perdent leur 
arrangement ordonné. La température de cristallisation (Tc), observée en refroidissant le 
polymère après l’avoir préalablement chauffé, est la température à laquelle les molécules 
s’arrangent pour former des zones cristallines. La Figure  1-6 représente un thermogramme 
DSC obtenu à partir d’un échantillon de PE subissant une montée puis une descente en 
température. Lors de la montée en température, nous observons un pic endothermique 
(109°C), correspondant à la température de fusion du PE. Le pic exothermique observé lors 
du refroidissement (92°C) correspond à la recristallisation.  
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Figure  1-6 : Exemple de thermogramme représentant différentes transitions de structure pour un 
échantillon de PE.  
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1.3 Charge d’espace 

1.3.1  Définition 
 

Lorsqu’un diélectrique est soumis à des contraintes électrique, thermique ou mécanique, 
nous pouvons observer dans certaines régions du matériau un excès de charges électriques que 
nous appelons charges d’espace. La charge d’espace est un facteur majeur dans le 
comportement diélectrique des isolants (la fiabilité à haute tension, le facteur de dissipation 
diélectrique en fonction de la température et la fréquence). Le rôle de la charge d’espace dans 
le vieillissement diélectrique des isolants fait l’objet d’études approfondies depuis plus de 
soixante dix ans [Von 37], [Diss 92] et [Diss 95].  

1.3.2 Origine 
 

Dans ce chapitre, nous traitons des mécanismes physiques de base qui s’appliquent à 
la formation de la charge d’espace dans le diélectrique. La charge d’espace a différentes 
origines (Figure  1-7):   

� La génération de charges dans le diélectrique : polarisation des dipôles (a), 
porteurs ioniques intrinsèques ou extrinsèques (b), électro-dissociation d’espèces 
neutres (c). 

� La génération de charges aux interfaces : injection de trous à l’anode (d) et 
d’électrons à la cathode (e), états de surface (f), réactions chimiques (g) [Laur 
99]. 
 

-e -e

d e

b

f

c

g

a

Métal Diélectrique

ions

 

Figure  1-7 : Schéma récapitulatif des situations possibles pour la génération de charges. a) dipôles, b) 
porteurs ioniques, c) électro dissociation d'espèces neutres, d) injection de trous, e) injection d’électrons, f) 

états de surface, g) réaction chimique. 

Les porteurs de charges sont différenciés selon leur origine. Ils sont dits intrinsèques 
s’ils sont générés à l’intérieur du matériau, et extrinsèques s’ils proviennent de l’extérieur. 
Mis à part les dipôles, la charge d’espace, intrinsèque ou extrinsèque, peut se déplacer dans le 
diélectrique. Le déplacement de charges provoque des accumulations de charges et 
l'intensification locale du champ qui peuvent être périlleuses pour les matériaux et les 
équipements. La Figure  1-8 montre la formation de charges d’espace dans un diélectrique 
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soumis à une contrainte électrique en raison de trois processus différents: a) la polarisation 
des dipôles électriques sous l'effet du champ électrique, b) la migration des porteurs ioniques 
pour former des hétérocharges aux électrodes, c) l'injection de charges aux interfaces qui 
conduit à la formation d’homocharges dans le diélectrique. 

 

Figure  1-8 : Profils de densité de charge d'espace (ρ) dans l’isolant pour un champ électrique appliqué 
dans le cas a) de la polarisation des dipôles, b) de la migration des porteurs ioniques, c) de l’injection de 

charges aux interfaces. 

1.3.3 Théorie des bandes  
 

La théorie des bandes a initialement été élaborée pour les matériaux semi-conducteurs 
puis étendue au cas des isolants. Celle-ci stipule que lorsque des atomes ou des molécules 
s’assemblent pour former un solide, les niveaux d’énergie discrets s’élargissent et forment des 
bandes. La bande la plus élevée occupée par les électrons, Ev, est appelée bande de valence 
(HOMO), et la première bande non occupée, Ec, est appelée bande de conduction (LUMO, cf. 
Figure  1-9.a) [Diss 92], où : 

� χ  (Affinité électronique) : énergie nécessaire pour amener un électron du bas de la 

bande de conduction au niveau du vide. 

� FE (Niveau de Fermi) : niveau de référence appelé également potentiel 

électrochimique.  
� φ  (Travail de sortie) : énergie minimum pour amener un électron du niveau de Fermi 

d’un matériau dans le vide. 

� iE (Energie d’ionisation) : énergie nécessaire pour amener un électron de la bande de 

valence au niveau du vide.  
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� Niveau du vide : correspond à l’énergie potentielle d'un électron à un point où la force 
d'attraction entre les électrons et la surface du matériau est négligeable, autrement dit, 
il correspond à l’énergie d’un électron entièrement sorti du matériau. 

 

Figure  1-9 : a) Diagramme de bandes d'un isolant idéal b) d'un isolant réel. 

 Les propriétés électroniques et optiques d’un matériau découlent de sa structure de 
bandes. Dans le cas des diélectriques, la bande de valence et la bande de conduction sont 
séparées par la bande interdite ou gap, qui est de l’ordre de 8.8eV pour le polyéthylène [Hoff 
91]. Même à température ambiante, quasiment aucun électron ne peut passer de la bande de 
valence à la bande de conduction.  

1.3.4 Piégeage dans le diélectrique 
 

Dans la bande interdite, en théorie, aucun état d’énergie n’est disponible. En réalité, il 
existe des défauts de structure dans les polymères dus par exemple à la présence d’impuretés : 
additifs, agents de réticulation, antioxydant…etc. Ces défauts de structure se traduisent par 
des états d’énergie intermédiaires dans la bande interdite (Figure  1-9.b), qui peuvent piéger 
des charges dans le polymère. Ces états d’énergie sont considérés comme des pièges à trous 
lorsqu’ils sont au-dessus de la bande de valence, et des pièges à électrons lorsqu’ils se situent 
juste en dessous de la bande de conduction. Des mesures de courants thermostimulés (CST ou 
TSC en anglais) ou de luminescence thermostimulée (LT ou TL en anglais), induits par 
rayons X permettent d’approcher la nature et la profondeur des pièges dans le polyéthylène 
[Ieda 84]. 

Les pièges peuvent être profonds ou peu profonds selon leur origine. Les pièges profonds 
sont dus généralement à des défauts chimiques (agents de réticulation, antioxydants, 
additifs…). Par contre, les pièges peu profonds sont dus au désordre physique. Les pièges se 
distribuent dans la bande interdite selon la morphologie de l’isolant. Par exemple, Chowdry 
considère une distribution de pièges discrète pour les matériaux cristallins, et plutôt une 
distribution continue pour les matériaux amorphes [Chow 74].  

Les charges, une fois injectées dans le diélectrique peuvent être piégées dans les niveaux 
d’énergie situés dans la bande interdite. En effet, elles viennent d'abord se piéger dans les 
pièges les plus profonds dans lesquels les charges peuvent rester de quelques minutes à 
plusieurs jours [Tey 01]. L'augmentation de la densité de charges permet le remplissage d'une 
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grande partie des pièges profonds, laissant place à une conduction par hopping dans des 
pièges peu profonds, où le temps de résidence est faible [Meu 00], [Leroy 04].  

Meunier et son collaborateur [Meu 00], [Meun 01] ont établi une relation entre le temps de 
résidence des électrons piégés et les propriétés moléculaires d’un polyéthylène. Le temps de 
résidence d’un électron dans un piège chimique est supérieur à celui des pièges physiques par 
plusieurs ordres de grandeurs comme le montre la Figure  1-10. 

 

Figure  1-10 : Distribution logarithmique des densités de pièges en fonction du temps de résidence des 
électrons,  la ligne épaisse et les triangles correspondent aux défauts physiques et chimiques 

respectivement. Résultats de calculs effectués par Meunier [Meun01]. 

 

1.4 Phénomènes d’interface 

1.4.1 Type de contacts métal-polymère 
 

Lorsque deux matériaux avec différents niveaux de Fermi sont mis en contact, il y a  
transfert de charges d’un matériau à l’autre afin d’aligner les niveaux d’énergie de Fermi 
jusqu’à atteindre un équilibre thermique. Ce flux de charges met en place des zones de 
charges d’espace positives d’un côté du contact et négatives de l’autre (cf. Figure  1-11 .b). 
Cette double couche crée un champ électrostatique et un potentiel électrique entre le métal et 
le diélectrique appelé potentiel de contact (ou potentiel de diffusion).   
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Figure  1-11 : Bandes d’énergie du métal et de l’isolant, a) avant, b) pendant le contact avec la formation 
de dipôles à l’interface, c) après le contact [Kao1 04]. 
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Le travail de sortie d’un métal s’écrit:  

Fmm E−= ζφ                                     1-1        

Où EFm représente le niveau de Fermi du métal et ζ  représente le niveau du vide du métal qui 

dépend de la structure du cristal et de l'état de la surface du métal. Le potentiel de contact est 
donné par [Kao1 04] : 

))((
1

)(
1

FCmImContact EE
qq

V −−−=−= χφφφ             1-2 

[ ])()(
1

FmFCContact EEE
q

V −+−−= χζ           1-3  

Où EF représente le niveau de Fermi du diélectrique. Ce potentiel de contact est une 
caractéristique propre des matériaux et joue un rôle important pour l’injection de charges. 
Plus la charge injectée dans le diélectrique est importante, plus le potentiel de contact 
augmente [Gart 74].  

Selon les différences entre les niveaux d’énergie de Fermi métal/polymère, plusieurs 
contacts peuvent être définis. A ce stade, l’injection de charges se fait uniquement par 
l’alignement des niveaux d’énergie de Fermi et nous ne considérons pas de champ électrique 
externe.  

1.4.1.1 Contact neutre 
 

Lorsqu’il n’y a pas de différence entre les niveaux d’énergie de Fermi du métal et du 
diélectrique, ou que celle-ci est très faible, le contact est dit électriquement neutre. Il n’y a pas 
(ou de façon négligeable) de transfert de charges, ni dans le diélectrique ni dans le métal. Par 
conséquent il n’y a pas de modification locale de l’énergie des électrons en raison de charge 
d’espace, la bande de conduction et la bande de valence restent plates jusqu'à l'interface. Une 
telle situation est parfois appelée condition de bande plate (cf. Figure  1-12).  
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Figure  1-12 : Bandes d’énergie de contact neutre Imm φφφ ≈= 21 a) avant, b) après le contact. 
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1.4.1.2 Contact bloquant 
 

 Contact bloquant pour les électrons ( Im φφ > ) : Pour ce type de contact, le transfert 

d’électrons se fera du diélectrique vers le métal, ce qui laisse une zone de charge d’espace 

positive dans le diélectrique de largeur W comme le montre la Figure  1-13. Ce contact sera 
considéré bloquant pour des électrons injectés du métal dans l’isolant. 
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Figure  1-13 : Schématisation d’un contact bloquant pour les électrons. 

Contact bloquant pour les trous, ( Im φφ < ) : Pour ce type de contact, le transfert 

d’électrons lors de la mise en contact se fait du métal vers le diélectrique, ce qui laisse une 
charge d’espace négative dans le diélectrique. Ce contact sera considéré comme bloquant pour 
des trous injectés du métal dans le diélectrique (cf. Figure  1-14)  
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  Figure  1-14 : Schématisation d’un contact bloquant pour les trous. 

 

1.4.1.3 Contact ohmique 
 
 Le contact entre un métal et un diélectrique est considéré comme ohmique lorsqu’il y a  
excès de charges à l’interface par rapport à la densité de charges dans le volume du 
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diélectrique. Un contact ohmique peut également être défini comme celui qui crée une 
accumulation de charges étendue de l'interface à l'intérieur de diélectrique. En général, la 
conduction est ohmique à des champs électriques faibles, et elle devient non linéaire ou non 
ohmique lorsque l'effet de la charge d'espace devient prédominant. Le contact ohmique 
fournit toujours des porteurs de charge dans le diélectrique, agissant comme un réservoir 
infini de charges.  Il y a deux façons de créer un contact ohmique: 

� choisir des métaux avec des travaux de sortie différents de celui du matériau isolant. 

Im φφ <  pour l'injection de charges négatives et Im φφ >  pour l'injection de charges 

positives. Les diagrammes d’énergie pour un contact ohmique métal-diélectrique 
(électron ou trou) sont présentés sur la Figure  1-15.  

� Doper la surface de l'isolant au voisinage du contact. Cette méthode est surtout utilisée 
pour obtenir un contact ohmique fiable pour la plupart des dispositifs à semi-
conducteurs. 
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Figure  1-15 : Schématisation d’un contact ohmique pour a) électrons, b) trous. 
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1.4.2 Impact de la nature des électrodes 
 

Nous avons vu précédemment que des porteurs de charges pouvaient être injectés depuis 
une interface métal/isolant (Paragraphe  1.4.1). Cependant, la quantité de charges d'espace et la 
polarité de la charge dominante dans l’isolant montrent une forte dépendance en fonction de 
la nature des électrodes, métalliques ou non. De nombreuses études expérimentales ont été 
menées cette dernière décennie afin de comprendre les phénomènes relatifs à la nature de 
l'électrode, selon des approches différentes dédiées aux mesures de charges d’espace ou aux 
mesures de courant de conduction [Mizu 200], [Mizu 05], [Chen 01] et [Chen 06].  La 
barrière de l'injection dépend de : 

� Nature du métal : 

Les deux types de charges (électron et/ou trou) peuvent être injectés à partir d’une 
électrode. La hauteur de la barrière d'injection, sans états de surface, est de la forme : 

χφφ −= me                1-4  

mih E φφ −=               1-5 

Où Φe et Φh  sont la hauteur de barrière pour les électrons et les trous, respectivement. Selon 
les équations 1-4 et 1-5, la barrière d'injection (électron, trou) est une fonction linéaire du 
travail de sortie du métal. Toutefois, de nombreuses données expérimentales ont montré qu'il 
peut y avoir un écart significatif à cette relation linéaire [Tan 05]. Certains auteurs suggèrent 
que l’électronégativité du métal peut être une caractéristique plus appropriée pour décrire la 
variation de la barrière de potentiel des interfaces métal/isolant organique [Tan 05]. Le 
Tableau  1-1 récapitule les paramètres de quelques métaux d’électrodes parmi les plus 
communs [Rich98]. Toujours selon ces auteurs, la formation de la barrière d’injection est 
associée à la différence d’électronégativité du métal et de l’isolant. Plus l’électronégativité 
d’un métal diminue plus la barrière d’injection des trous augmente [Tan 05]. 

Tableau  1-1 : Propriétés des matériaux d’électrodes [Rich 98]. 

Métal Al In Au Sn Ag 

Electronégativité 1.61 1.78 2.54 1.96 1.93 

Travail de sortie (eV) 4.08 4.12 5.1 4.42 4.73 

 

� Impact du procédé de dépôt du métal :  

Il existe plusieurs méthodes pour le dépôt du métal. Selon les travaux de Kao [Kao 81] les 
barrières d’énergie pour deux échantillons d’Al-Al2O3-Al qui ont été métallisés avec deux 
méthodes différentes sont de l’ordre de Φ1=1.6 et Φ2=2.5 eV respectivement. La première 
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interface, dont résulte Φ1, est formée par l’oxydation de l’électrode d'aluminium  [Ohm 06] et 
l'autre par le dépôt d'une électrode d'aluminium. De la même manière, Mizutani [Mizu 86] a 
rapporté que le courant mesuré sur du LDPE avec des électrodes métalliques déposées par 
pulvérisation cathodique est deux fois plus grand que celui mesuré avec des électrodes 
évaporées sous vide. Cela signifie que les porteurs de charges sont plus facilement injectés par 
pulvérisation cathodique. 

� Le milieu gazeux : 

Le milieu gazeux dans lequel nous faisons les mesures peut influencer de manière 
significative le travail de sortie du métal. Le milieu de mesure peut être de l’air, du vide ou 
bien d’autres gaz. Les atomes électronégatifs d’un gaz, tels que l’oxygène, forment une 
couche d'ions négatifs qui enveloppe le métal, cette couche provoque une charge image 
positive sur le métal, qui crée à son tour un potentiel électrique qui augmente le travail de 
sortie. Quant aux atomes électropositifs de césium, baryum, ou thorium, ils diminuent le 
travail de sortie (nous trouvons de faibles quantités de ces éléments dans l’air mais ils peuvent 
être associés à d’autres métaux dans les composants électriques). L’effet de la nature du métal 
sur du polyéthylène sera traité en détail dans la suite de cette étude au chapitre 3. 

 

1.4.3 Etats de surface 
 

Très peu de recherches ont été consacrées aux propriétés de surface des matériaux 
organiques diélectriques. Les états de surface viennent d’une part des défauts physiques et 
chimiques, qui créent des pièges plus ou moins profonds dans la bande interdite du 
diélectrique. Du fait de la présence d’une interface, et de la nature organique du matériau, ces 
défauts sont en nombre encore plus importants dans ces régions d’interface. Par exemple, 
l’antioxydant utilisé dans les isolants de câbles se retrouvera plus facilement à une interface. 
D’autre part, pour des interfaces métal/matériau organique (diélectrique ou semi-conducteur), 
il a été montré qu’une réaction entre le métal et le polymère peut avoir lieu et conduit à la 
formation d’oxyde du métal en contact avec le matériau organique. La différence de potentiel 
n’est donc plus celle du métal pur, mais celle d’un oxyde métallique, et peut varier de 1 eV en 
fonction du métal considéré [Grob 07]. Cependant, peu de données sont disponibles sur 
l’impact de ces états d’interfaces sur la génération de charges dans le matériau. 

Certains auteurs considèrent que ces états surfaciques agissent comme un tremplin pour 
aider l’injection de charges du métal vers le diélectrique [Thie 96], [Mizu 986], [Hoan 10], 
alors que d’autres les considèrent plutôt comme des pièges au contact métal-isolant [Kao 81]. 

Bardeen [Barde 47] a été le premier à proposer l'existence d’états surfaciques par le fait 
que la barrière de potentiel entre un métal et un cristal de silicium ou de germanium est 
indépendante du travail de sortie du métal et de la conductivité du semi-conducteur. Bien que 
les connaissances théoriques sur les états de surface existent depuis les années 30, le manque 
de progrès technologiques dans le domaine expérimental n'a pas permis de confirmer les 
théories par des expériences avant 1948. Shockley et al [Shock 48] ont observé, 
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expérimentalement l’existence d’états de surface sur des films minces de semi-conducteurs 
(en mesurant la variation de conductance entre les deux électrodes d'or évaporées sur les deux 
extrémités du semi-conducteur et en trouvant la capacité de région de surface, sur du 
germanium de type P et du silicium de type N). Ce phénomène a été étudié d’autre part par 
Mizutani et al [Mizu 06], au moyen de mesures de courants de photo-injection qui ont permis 
de remonter aux barrières de potentiel du poly (p-xylylène) (PPX) et du polyéthylène 
téréphtalate (PET), pour différents métaux d’électrode (Al, Cu, Mg,…). Le résultat de cette 
étude est illustré sur la Figure  1-16. La hauteur de barrière pour le PET ne montre pas de 
dépendance en fonction des travaux de sortie des métaux d’électrodes en raison d’états de 
surface; la densité d’états de surface du PET est estimée à 1.7 1014 cm-2 eV-1.  

 

Figure  1-16 : Hauteur de barrière pour l’injection des trous dans le PPX et l’injection des électrons dans 
le PET [Mizu 06]. 

Nous avons vu que la hauteur de barrière, pour un contact métal/isolant sans états de 

surface, est χφ −m  (cf. Figure  1-11). En présence d’états de surface, la hauteur de barrière ne 

dépend plus du travail de sortie du métal, car les électrons du métal ayant acquis une faible 
énergie peuvent se mouvoir en sautant sur les niveaux d’énergie localisés dans la bande 
interdite de l’isolant et pénétrer ensuite dans le polymère par sauts de piège en piège via les 
états de surface (Figure 1-17).  
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Figure 1-17 : Diagramme d’énergie d’un contact métal isolant avec des états de surface [Kao 81].   
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Avant le contact, les états de surface sont remplis jusqu' à un niveau ϕs (eV) par 
rapport à la bande de conduction (cf. Figure 1-17). Lors du contact, si le travail de sortie de 
l’électrode métallique est inférieur à celui du diélectrique les électrons du métal vont remplir 
les états de surface vides. Les électrons transférés du métal vers les états de surface modifient 
la valeur du potentiel à ϕs1. La charge transférée par unité de surface s’écrit donc de la 
manière suivante [Mizu 76], [Shock 48]:  

)( 1 ssss qNQ φφ −=  [C. m-2]                         1-6 

Où q est la charge élémentaire et Ns [m
-2eV-1] est la densité des états de surface. Dans ce cadre 

l’équation 1-2 devient alors :   

)(
1

)(
1

1ssIm qq
V φφφφ −−−=               1-7 

La capacité créée par les charges aux états de surface s’écrit sous la forme :  

V

Q
C s

s ∆
=                 1-8 

[ ])()( 1
0

ssIm
r

ss dq
VCQ φφφφεε

−−−=∆=                  1-9 

Où  Cs  est la capacité par unité de surface, d est l’épaisseur de la région contenant les états de 
surface et εr et ε0 sont la permittivité relative de l’isolant et la permittivité du vide 
respectivement. A partir des équations 1-6 et 1-9, la densité des états de surface NS dans la 
bande interdite peut être estimée par la formule [Mizu 76]:  
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                                                 1-10 

Cependant, il est difficile d’avoir une estimation de d, il peut aller de quelques 
nanomètres à quelques micromètres dépendant du matériau. Actuellement, nous ne pouvons 
pas mesurer cette distance avec les mesures expérimentales en raison du manque de 
résolution. De même, il n’est pas évidant de trouver les niveaux de remplissage d’états de 
surface avant et après le contact. Donc, l’équation 1-10 reste purement théorique. 

 

1.4.4 Rugosité 

1.4.4.1 Définition et origines de la rugosité 
 

Lorsque deux surfaces non exactement planes sont mises en contact, il n’y a pas de 
contact mécanique en tout point de l’interface. Ceci est appelé rugosité de surface, et se 
traduit par le rapport entre l'aire réelle (SR) et l’aire géométrique (SG) d'une surface. Elle peut 
se résumer sous cette forme: 
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G

R

S

S
R =                                1-11 

La rugosité d’une surface explique sa sensibilité à la corrosion ainsi que ses propriétés 
d’adhérence ou encore de glissement… La rugosité et la contamination de surface restent les 
deux problèmes majeurs de la mise en œuvre d’un contact métal-isolant. 

1.4.4.2 Impact de la rugosité sur la charge d’espace  
 

L’existence d'une surface rugueuse peut être un facteur défavorable pour la rigidité 
diélectrique des isolants solides [Mahdy 98]. Elle peut notamment conduire à l'existence de 
régions avec un champ local plus important que le champ moyen, et donc à une possible 
augmentation de la charge d’espace par injection. 

L'effet de la rugosité de surface sur la formation de charges dans l’isolant est rarement 
traité rigoureusement dans la littérature, en particulier dans les polymères. Sato et son 
collaborateur [Sato 03] ont expérimentalement étudié l’effet de la rugosité sur la tension de 
claquage d’une configuration plan-plan dans le vide, avec différentes rugosités d’électrodes. 
Dans un premier temps, ils ont poli les électrodes de Cu et de Cu-Cr pour créer des 
imperfections. Ensuite, ils ont mesuré les rugosités à l’aide d’un profilomètre (les valeurs de 
rugosité varient entre 0.01 et 10µm). Dans un deuxième temps, la tension de claquage sous 
vide entre deux électrodes rugueuses a été mesurée à une pression de 10-5 Pa. La Figure  1-18 
montre V50 (tension correspondant à 50% de probabilité de claquage selon la statistique de 
Weibull) en fonction de la distance entre électrodes pour différentes rugosités de Cuivre. Les 
résultats de cette étude montrent que la tension de claquage du vide diminue en augmentant la 
rugosité des électrodes de 0.03 à 0.470µm d’environ 60%.    
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Figure  1-18 :V50 en fonction de la distance entre électrodes pour différentes rugosités des électrodes de 
cuivre [Sato 03].  

Par ailleurs, différents auteurs ont présenté des modèles théoriques pour donner à la 
rugosité une interprétation mathématique en termes de perturbation du champ électrique 
[Novi 04]. Novikov propose une formule explicite qui relie la distribution du champ 
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électrique à la hauteur (aléatoire) des imperfections de la surface. Lherbier et ses 
collaborateurs [Lher 08] ont travaillé sur une étude théorique de l'effet de la rugosité de 
surface sur l'injection électronique de charges dans des nanofils semiconducteurs. Ils ont 
observé qu'en fonction du diamètre des nanofils et de l´énergie d’injection des porteurs de 
charges, nous pouvons obtenir différents régimes de transport. Cependant, leur étude porte sur 
des objets très petits, le transport est balistique, fonction de l’énergie de Fermi des charges, ou 
de la largeur du nanofil semi-conducteur.  

L’ensemble de ces travaux, qu’ils soient d’expérience ou de simulation, nous montrent que 
plus l’interface est rugueuse, moins le champ à l’interface est homogène. Or l’injection de 
charges est fortement dépendante du champ aux interfaces. Cette inhomogénéité du champ 
influe d’une part sur l’injection de la charge, mais aussi sur le transport de charges côté 
isolant, puisque les niveaux d’énergie dans le diélectrique à proximité de l’interface seront 
aussi perturbés. 

 

1.5 Modèles théoriques de génération de charges 

1.5.1 Mécanismes élémentaires de transport électronique 
 

Les porteurs électroniques sont soit générés à l’intérieur du diélectrique (radiations 
naturelles ou activation thermique), soit injectés à partir de l’interface et transportés dans le 
volume du diélectrique. Le courant de conduction est donc fortement dominé, soit par 
l’interface, soit par le volume du diélectrique. 

1.5.1.1 Mécanismes contrôlés par l’interface 
 
Un électron venant du métal a trois possibilités  pour pénétrer dans le diélectrique : 

1. Passage au-dessus de la barrière (effet Schottky) 

L’effet Schottky, ou effet thermo-électronique, tient compte de l’influence de la charge 
image des porteurs dans un contact métal-isolant. Pour que les porteurs de charges qui se 
trouvent dans le métal franchissent la barrière pour atteindre la bande de conduction du 
diélectrique, il faut qu’ils atteignent un niveau d’énergie égal ou supérieur à ϕm- χ. Lorsque le 
porteur a franchi la barrière, il va induire à son tour une charge image sur l’électrode, ce qui 
diminuera l’énergie potentielle (Figure 1-19). Lorsqu’un champ électrique est appliqué au 
système métal-diélectrique, l’énergie potentielle diminue de nouveau et présente un maximum 
(point C sur la Figure 1-19). Plus le champ appliqué est grand, plus le point C s’approche du 
contact. Le potentiel auquel est soumis un électron qui entre dans le diélectrique est de la 
forme : 

- Potentiel dû au champ extérieur  

 qExqVxext −=−= 0)(φ                        1-12 
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- Potentiel dû à la charge image  

xqx ri επεφ 0
2 16/)( −=                        1-13 

La diminution de l’énergie potentielle est donnée par la combinaison de 1-12 et 1-13, dont 
l’expression devient : 

qExxqx r −−= 0
2 16/)( επεφ    0>x                       1-14 
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Figure 1-19 : Diagramme d’énergie potentielle pour une interface métal/isolant sous tension et mécanismes 
contrôlés par l'interface. 1- effet thermoélectronique, 2-effet tunnel et 3-effet tunnel assisté 

thermiquement. Les courbes bleue et rouge montrent la variation de la barrière de potentiel en raison de 
l’augmentation du champ électrique appliqué. 

La Figure 1-19 montre que la hauteur de barrière de potentiel est ϕ’
m= ϕm-χ, si la charge 

image est ignorée et le champ électrique appliqué est égal à zéro. Lorsque ces deux 
paramètres sont pris en compte, la hauteur de barrière de potentiel, mesurée à partir du niveau 
de Fermi du métal, est donnée par : 
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Nous trouvons donc [Diss 92]: 
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Où W correspond à la distance pour laquelle la hauteur de la barrière de potentiel est 
minimale. La hauteur de barrière est minorée de : 
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Où βsc est la constante de Schottky. Ainsi, la hauteur de la barrière de potentiel peut 
être écrite : 

2/1

0

3

)(
2

1
'

επε
φφ

r
mm

Eq−=              1-18 

La densité de courant d’injection (J) tenant compte de cette diminution de barrière de 
potentiel est donnée par : 
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Où A est la constante de Richardson. Dans cette condition les équations 1-4 et 1-5  
deviennent : 

χφφ +−= Eame                              1-20 

EaE mih −−= φφ                                      1-21 

Où a=1/2(q3/εrε0π)
0.5 et les valeurs de χ et Ei pour le PE sont d’environ -1 et 7.8 eV 

respectivement [Lew 01]. Il est très souvent considéré que l'injection obéit à l'équation de 
Schottky mais l’émission de Schottky n’a pas lieu pour les champs électriques inférieurs à 
10kV.mm-1 [Emt 66] et elle ne peut s’appliquer en utilisant les barrières d’injection 
théoriques. 

2. Passage au travers de la barrière après gain d’énergie 

Si le champ électrique appliqué est suffisamment élevé, la barrière de potentiel (cf. 
Figure 1-19) devient très fine. Certains électrons, du fait de leur statut quantique, peuvent 
passer à travers la barrière de potentiel sans avoir l’énergie nécessaire pour la franchir. Ceci 
est appelé l’effet tunnel.  Les voies 2 et 3 montrés sur la Figure 1-19, sont appelées Fowler-
Nordheim et sont traitées comme l’effet tunnel à travers une barrière d’énergie triangulaire. 
En 1928 Fowler et Nordheim ont pu calculer le courant tunnel émis sous vide en fonction du 
champ électrique. L’expression du courant pour l’injection de Fowler-Nordheim s’écrit [Fowl 
28] :  
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Cette expression théorique a pu être vérifiée expérimentalement avec une bonne précision. 
Le tunneling pour lequel l’énergie des électrons reste constante durant la transition est 
généralement dénommé «élastique». Toutefois, l’énergie des électrons peut être modifiée, par 
interaction avec des pièges, des impuretés ionisées, ou par excitation de niveaux vibrationnels 
des molécules par collisions inélastiques (ces phénomènes ont conduit à l'émergence de la 
technique IETS - Inelastic Electron Tunneling Spectroscopy [Mark 08]). Dans ce cas, le 
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tunneling devient inélastique. La largeur de la région de l'accumulation de charges est donnée 
par: 
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Où Nc représente la densité de porteurs libres. Il est clair que si ϕm= ϕI, le contact devient 
neutre et W = 0. Lorsque ϕI - ϕm< 4kT, la largeur de région (Wb) augmente avec la diminution 
de hauteur de la barrière ϕm. L'équation 1-23 se réduit à: 
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Dans ce cas, elle est indépendante du travail de sortie du métal, mais dépend de la 
densité de porteurs libres dans l'isolant. Cela signifie que la diminution de la densité de 
charges libres implique une augmentation de Wb dans l'isolant. 

 

1.5.1.2 Mécanismes contrôlés par le volume 
 

Il existe plusieurs théories permettant de décrire le transport de charges électroniques 
dans le diélectrique. Nous pouvons notamment citer : la conduction de Poole-Frenkel, la 
conduction par saut (hopping) et le tunneling… Notons ici que le transport de charges en 
volume a déjà été largement étudié, et que ce n’est pas le but premier de notre étude. Nous 
traiterons ici uniquement de la conduction par hopping, que nous avons adoptée pour notre 
modèle. 

 Un électron peut se dépiéger en sautant d'un site et se repiéger sur un état non occupé 
voisin s'il acquiert l’énergie nécessaire pour franchir la barrière de potentiel. Cette énergie 
vient généralement de l’excitation thermique du matériau. L’expression de la densité de 
courant pour le hopping doit alors tenir compte de la distance entre les deux pièges et des 
valeurs des barrières de potentiel à franchir. L’expression du courant pour une conduction par 
saut est de la forme [Mot 48]: 
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où d est la distance entre pièges et ν est la fréquence des sauts. Si la distance entre deux pièges 
voisins est supérieure à 1Å, la conduction, thermo-activée, se fait donc par saut de piège en 
piège au lieu de tunneling. 
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1.5.2 Modèles élaborés 
 

 La description physique et prévisionnelle de l’accumulation de charges d’espace et son 
lien avec la rupture diélectrique des isolants représentent une sorte de Graal pour les 
chercheurs travaillant dans ce domaine. Elle conduirait à la prédiction de durée de vie des 
isolants, en particulier les câbles haute tension en nous permettant de mieux les concevoir. 
Nous pouvons distinguer différentes phases pour modéliser le comportement des charges dans 
un matériau isolant :  

� La phase de génération de charges qui peut-être : une source d’irradiation (rayons X, 
irradiation d’électron,…), une injection de charges à partir des électrodes, l’existence 
préalable d’ions dans le polymère (antioxydants, résidus), des charges piégées dans le 
polymère (donneurs), qui se dissocient en présence d’un champ électrique. 
 

� La phase de transport de charges : elle peut être de type ‘hopping’, Poole-Frenkel pour 
les charges électroniques, conduction ionique ou transport de charges par diffusion. Ce 
dernier est souvent négligé dans les modèles. 

Selon les domaines d’intérêt et les différentes conditions pour la génération et le 
transport, plusieurs équipes de recherche se sont investies dans la simulation du transport de 
charges dans les diélectriques solides [Chow 74], [Alis 94], [Kane 99], [Leroy 04], [Haya 08]. 
Nous présentons dans ce qui suit un récapitulatif non exhaustif des différentes voies de 
modélisation, en tenant compte de différentes phases de génération et transport de charges qui 
ont inspiré ces modèles, partant des approches bipolaires existantes pour aller vers des 
simulations prenant en compte l’effet de l’interface (états de surface). Par la suite nous 
présenterons les grandes lignes de notre approche, qui sera détaillée au chapitre 5. 

 

1.5.2.1 Modèles couplant injection et transport en volume 
 

Historiquement, les premiers modèles traitent plutôt les phénomènes physiques de 
génération de charges, ils ont été décrits en différents termes, mais la plupart de ces modèles 
sont basés sur la thermodynamique [Davi 67], [Chow 74]. Davies a proposé l’un des 
premières modèles d’interface métal/isolant dans lequel les charges sont injectées à partir du 
métal avec une densité uniforme. Plus tard, Lowell [Low 79] a repris l’idée précédente en 
insistant sur l’importance du mécanisme de transfert de charges à l’interface, il a donc 
proposé le tunneling pour son modèle. 

Différents modèles prennent en compte la possibilité d’avoir des pièges pour les électrons 
et pour les trous dans le volume du diélectrique. Nous citerons pour l’exemple les approches 
de Garton [Gart 74], Chowdry [Chow 74] et d’autres depuis 1970. 

Chowdry et ses collaborateurs considèrent un modèle bipolaire métal/isolant basé sur la 
théorie de Garton avec des pièges (pièges discrets ou pièges distribués de manière uniforme). 
Ce modèle s'appuie sur des expériences conduites par Davies [Davi 72] en électrification de 
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contact sur un certain nombre de films de polymère (polycarbonate, Nylon 66 et Polyimide). 
Les auteurs supposent deux niveaux d’énergie de piégeage (un donneur et un accepteur). Leur 
modèle montre que la présence de pièges dans l’isolant augmente considérablement la charge 
au contact. Le modèle prévoit une relation linéaire entre la charge d’espace et la barrière 
d’injection pour les pièges distribués de manière uniforme. Pour des pièges discrets, la 
dépendance varie d’exponentielle à quadratique entre la charge et la barrière d’injection, en 
fonction du pourcentage de pièges occupés. Ce modèle ne prend pas en compte la 
recombinaison des charges. 

Afin d'analyser les données expérimentales sur un polyéthylène réticulé, Alison et Hill 
[Alis 94] ont développé un modèle bipolaire pour les diélectriques solides pour l'injection et le 
transport de charges. Cette étude s'appuie sur des résultats expérimentaux de charge d’espace 
(PEA) sur des échantillons de XLPE d’une épaisseur de 200µm en champ homogène. La 
phase de génération de charges se fait uniquement par l’injection à travers des électrodes. 
Afin de simuler le comportement observé expérimentalement, les auteurs ont introduit le 
piégeage et la recombinaison dans le modèle. La phase de transport de charges se fait par la 
conduction par des porteurs libres avec une mobilité effective indépendante du champ, tenant 
compte du possible piégeage et dépiégeage des charges dans des pièges peu profonds. 

Dans les années suivantes et jusqu’en 2004, ont été proposés divers modèles qui ont pris en 
compte d’autres hypothèses impliquées dans l’injection et le transport [Kane 01], [Fuk 94]. En 
2004, LeRoy [Leroy 04] présente un modèle macroscopique bipolaire s'appuyant sur le 
modèle de Alison et Hill et qui insiste sur l’importance du coefficient de piégeage et de la 
barrière de dépiégeage. L’échantillon simulé est un polyéthylène basse densité (LDPE), la 
phase de génération de charges se fait par injection de type Schottky à partir des deux 
électrodes et de la charge initiale (charges piégées dans le polymère). La phase de 
recombinaison et le transport de charges sont similaires au modèle d’Alison et Hill avec une 
mobilité effective constante. Les résultats obtenus pour ce modèle sont la densité nette de 
charges, la densité de courant et la recombinaison de charges. Ces grandeurs sont comparées à 
des mesures expérimentales faites par la même équipe. 

Un second modèle bipolaire est aussi développé par Boufayed au sein de l’équipe DSF en 
parallèle à celui de LeRoy [Bouf 06], pour un matériau plus complexe (polyéthylène réticulé), 
en considérant une distribution exponentielle pour le piégeage et un niveau maximal de 
profondeur de pièges (électrons, trous) qui remplace le niveau unique de piégeage profond du 
modèle LeRoy. Une génération de charges par injection de Schottky aux électrodes est 
considérée pour les deux types de porteurs. La deuxième modification apportée par l’auteur 
est la dépendance de la mobilité en fonction du remplissage de la distribution de pièges au 
lieu d'une mobilité effective constante. Le transport de charge se fait par ‘hopping’ pour une 
fraction de charges. Ce modèle ne tient pas compte de la recombinaison des charges, et les 
seules expériences auxquelles les résultats peuvent être comparés sont les profils de charges et 
les courants d’externes. Ces deux derniers modèles ont été pris comme références pour 
développer notre modèle d’interface.  
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1.5.2.2 Modèles tenant compte des états d'interface 
 

Divers modèles physiques ont été proposés pour la description du transport de charges 
dans les polymères mais peu d’entre eux prennent en compte les états d’interface au niveau de 
la simulation. Tous les auteurs s'accordent sur le fait que l’effet des propriétés de surface des 
polymères organiques sera essentiellement différent de celui du volume, par conséquent une 
couche d’états de surface est interposée entre le métal et le polymère dans leurs modèles.  

Toomer et Lewis [Toom 80] ont travaillé sur un modèle bipolaire de transport de 
charges dans un film mince de polyéthylène non-polaire, non chargé, avec deux profondeurs 
d’états de surface (profonds et peu profonds), qu’ils chargent ensuite positivement ou 
négativement en surface grâce à une décharge couronne (Figure 1-20). Le modèle bipolaire 
développé tient compte d’un transfert d’électrons de la surface vers les états de surface si l’ion 
déposé est négatif et d’un transfert d’électrons des états de surface vers la surface si l’ion 
déposé est positif par neutralisation de l’ion. Au niveau du transport de charges  il existe une 
mobilité effective pour chaque type de porteur et la recombinaison des charges est négligée.  
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Figure 1-20 : Les électrons et les trous se déplacent de l’état surfacique vers la bande de conduction ou la 
bande de valence. 

Les résultats de ce modèle sont le potentiel de surface, la charge totale piégée et la charge 
mobile. Des mesures de potentiel de surface sont réalisées à plusieurs températures et pour un 
dépôt de charges positives et négatives à la surface du polymère. Ces mesures sont comparées 
avec les résultats du modèle, pour des jeux de paramètres optimisés. Les résultats du modèle 
sont cohérents avec la mesure, et les paramètres obtenus sont en bonne adéquation avec la 
littérature, dans la mesure où ceux-ci peuvent être approchés (mobilité, piégeage, dépiégeage).  

Selon Lewis [Lew 86], après avoir appliqué une tension à un contact métal/isolant, la 
charge doit se redistribuer entre le métal, l’interface et le volume de l’isolant pour atteindre 
l’équilibre thermodynamique. L’échantillon simulé ici est également un polymère. Il existe 
plusieurs niveaux de pièges à l’interface dus aux impuretés, et pas de piège profond dans le 
volume donc les charges sont piégées en grande partie à l’interface et elles ont une mobilité 
effective très faible. Le transport de charges se fait par une série de sauts à partir des états 
occupés vers des sites adjacents, ces sauts sont très sensibles à la barrière de potentiel. Lewis 
tente de faire le parallèle entre la double couche de Helmholtz-Gouy rencontrée en 
électrochimie et son modèle. Ces deux régions ont leurs homologues pour un contact 
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métal/isolant, la couche de Helmholtz adsorbe la charge (états de surface) et la couche de 
Gouy (volume du diélectrique) la diffuse. Cependant aucune comparaison n’a ici été effectuée 
entre les résultats du modèle et de l’expérience.  

Selon les auteurs l'extension de la région contenant ces états de surface est très variable. 
Elle peut varier de 5Å [Mizu 76] à 300Å [Kao1 04] et [Kao 00] dans le cas des semi-
conducteurs. 

 

1.5.2.3 Notre approche 
 

Notons que les approches de Lewis présentent, pour nous, un intérêt particulier dès 
lors que les états de surface ont été pris en compte. En conséquence, le modèle physique que 
nous proposons pour décrire l’interface métal/isolant est fondé sur une approche décrivant les 
états de surface des isolants soumis à des contraintes thermiques et électriques et il consiste à 
ne considérer que le comportement macroscopique du matériau. La distribution exponentielle 
pour le piégeage en volume dans l’approche de Boufayed est une hypothèse qui sera reprise 
dans l’élaboration de notre modèle. Les modèles de base adoptés dans notre travail sont ceux 
de Lewis et Boufayed. Les modifications apportées à ces derniers sont les suivantes: 

- Une zone d’interface de 1µm de chaque côté du diélectrique a été ajoutée au modèle. 

- Les états de surface sont décrits comme une distribution exponentielle des pièges ayant une 
profondeur maximale finie, cette dernière étant décroissante en s'éloignant de l'électrode.  

- L’injection de charges se fait à partir de la première couche interfaciale qui est toujours 
remplie jusqu’à une profondeur fixe. 

- Les états localisés dans le volume du diélectrique ont tous la même profondeur de piège 
maximale.  

- Les porteurs de charges (électrons et trous) ayant acquis une faible énergie peuvent franchir 
la barrière de potentiel en sautant de site en site. Cette barrière de potentiel dépend en tout 
point du taux d'occupation des pièges.  

- L’extraction des charges se fait de la même manière que dans le modèle de Le Roy et 
Boufayed. 

  Nous allons montrer par la suite, que les lois empiriques de type Schottky qui tiennent 
compte de l’effet thermique ne peuvent s’appliquer en utilisant les barrières d’injection 
théoriques. L'originalité de notre modèle vient donc de la proposition d’un modèle d’injection 
avec la description d'une zone d'interface où l'on considère une plus grande densité de pièges 
que dans le volume du diélectrique. La deuxième originalité de ce travail réside dans 
l’approche expérimentale. De ce fait, une partie de ce travail a porté sur des expériences 
ciblées, permettant d’alimenter le modèle. 
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Chapitre 2  

2 Approche expérimentale 
 

 

 

 

ous présenterons dans ce chapitre les différentes techniques expérimentales utilisées 
dans cette étude pour la caractérisation des propriétés électriques et thermiques du 

polymère. Dans un premier temps, nous présenterons les matériaux d’étude et la procédure de 
mise en œuvre du polymère sous forme de films. Ce chapitre s’achèvera sur la présentation et 
la description du banc de mesures, des différentes techniques expérimentales et des 
contraintes liées à ces techniques. 

 

 

 

2.1 Matériaux d’étude 
 

Deux types de matériaux ont été utilisés pour apporter de nouveaux éléments de 
compréhension aux phénomènes de transport de charge dans les isolants. Il s’agit d’une part 
d’échantillons de polyéthylène  (LDPE-AS) contenant un anti-oxydant (Santonox®) et d’autre 
part, de films de polyéthylène basse-densité sans additifs (LDPE-A). Dans ce qui suit, nous 
décrirons les conditions de mise en œuvre de ces échantillons. 

2.1.1 Mise en œuvre des échantillons 
 

 Les échantillons de LDPE sont réalisés au laboratoire à l’aide d’une presse chauffante 
à partir de granulés de résine de polyéthylène de diamètre 4mm fournis par BOREALIS. 
L’épaisseur des échantillons est fonction du nombre de granulés, de la température et de la 
pression lors du protocole de fabrication. Deux films de polyimide sont placés sur les plateaux 
de la presse chauffante (Figure 2-1). Ces films permettent d’éviter que l’échantillon de LDPE 
ne soit directement en contact avec les plateaux de la presse, qui ne sont pas lisses. Ils 
permettent aussi un démoulage plus facile de l’échantillon de LDPE après mise en œuvre. 
Une entretoise en tissu imprégné de Polytétrafluoroéthylène (PTFE) de 200 µm et de diamètre 
interne de 80 mm est placée sur les films de polyimide et sert de moule pour l’échantillon de 
LDPE.  
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Plateaux chauffants

Films en polyimide

Entretoises en tissus imprégnés PTFE

Granulés de LDPE

Pression+Chauffage

Chauffage  

Figure  2-1 : Mise en œuvre des échantillons de LDPE. 

Le cycle de mise en pression et de température pour la mise en œuvre des échantillons 
de LDPE est donné Figure 2-2. Dans un premier temps, les granulés sont soumis à une 
température de 140°C pendant 6 minutes, sans pression, afin de les faire fondre. La pression 
est ensuite augmentée progressivement jusqu’à 1 tonne, toujours à 140°C pendant 10 minutes, 
pour éviter la formation de bulles. Finalement, la consigne en température est imposée à 
40°C. La phase de refroidissement dure environ 30 minutes.  

Pour chaque échantillon de LDPE, nous avons utilisé 1.2g de LDPE (environ 25 
granulés) pour obtenir des disques de 200µm d’épaisseur, et de diamètre 60 mm (Figure 2-3).  
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Figure  2-2 : Protocole de mise en œuvre des échantillons de LDPE. 
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Figure  2-3 : Géométrie d’un échantillon LDPE. 
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2.1.2 Mise en œuvre des échantillons rugueux 

2.1.2.1 Rugosité mise en œuvre grâce à deux films de Polyimide  
  

La Figure  2-4 présente la rugosité des deux films de Polyimide (Kapton®) sur 2mm de 
largeur  d’échantillon. La rugosité moyenne est respectivement de 60 et 20nm pour le 
Polyimide 1 et 2. 
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Figure  2-4 : Profils de rugosité des Kapton®1 et Kapton®2. 

La Figure  2-5 compare les profils de rugosité des deux échantillons de LDPE préparés 
à l’aide des films en polyimide pour 0.5 mm de  largeur d’échantillon. La qualité de surface 
des échantillons ne reflète pas la rugosité des films de polyimide utilisés, puisque la rugosité 
moyenne calculée pour un LDPE fabriqué avec le Kapton®1 est de 258nm alors qu’elle est de 
61nm avec le Kapton®2. Malheureusement, lors de la mise en œuvre de l’échantillon à l’aide 
de la presse, la rugosité obtenue dépend plus des plateaux chauffants, que de la rugosité du 
Kapton® utilisé. Ceci nous a conduit à trouver une autre méthode pour créer des rugosités 
différentes. 
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Figure  2-5 : Profils de rugosité de LDPE-A fabriqué avec Kapton1 et Kapton2. 
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2.1.2.2 Utilisation d’une grille Inox :  
 

Une grille d’inox (Figure  2-6) a été utilisée pour obtenir une rugosité de surface 
contrôlée. La grille 325 (SD 50/30) a été fournie par la société DEK. Les caractéristiques sont 
représentées dans le Tableau  2-1. 

 

Figure  2-6 : Image de grille d’inox prise en microscopie à balayage électronique (MEB). 

Tableau  2-1 : Caractéristiques de la grille d’inox 

Référence 
Dek  

Diamètre du fil 
(µm) 

Ouverture de 
maille (µm) 

Densité de fils 
(/cm)  

Epaisseur de 
tissu (µm) 

1917 30 50 325 62 

 

Dans un premier temps, la grille d’inox a été placée entre les granulés de PE et les 
entretoises de polyimide pour la mise en œuvre des échantillons par pressage à chaud. 
Cependant, quel que soit le protocole de pression et de température utilisé, aucune différence 
de rugosité n’a été observée. Dans certains cas, la grille d’inox a même pénétré dans 
l’échantillon. Nous avons donc placé la grille d’inox entre l’entretoise  et la plaque chauffante 
(cf. Figure  2-7). Le protocole de fabrication est le même que celui précédent, sauf pour la 
pression qui atteint 2T pour pouvoir laisser l’empreinte de la grille sur le disque de LDPE.  

Plateaux chauffants

Entretoises en Kapton

Entretoises en tissus imprégnés PTFE

Granulés de LDPE

Pression+Chauffage

Pression+Chauffage

Grille d’inox

 

Figure  2-7 : Méthode de mise en œuvre des échantillons de LDPE avec la grille d’inox.  
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La Figure  2-8 montre les profils de rugosité pour les deux faces de l’échantillon mis en 
œuvre à l’aide de la grille d’inox.  Nous nous attendions à trouver des valeurs de rugosité 
assez régulières (une rugosité moyenne de l’ordre de <30µm et un espacement entre les pics 
de 50µm, comme sur la grille d’inox). La Figure  2-9 montre un zoom sur la face 2 de 
l’échantillon. P1, P2 et L1 présentent respectivement les hauteurs des pics (<=300nm) et la 
distance entre ceux-ci (0.15mm). Pour ce qui est de la rugosité le résultat obtenue ne 
correspond pas à celui attendu, cela peut être dû d’une part à l’épaisseur de l’entretoise qui 
empêche l’obtention de l’empreinte de la grille sur l’échantillon et d’autre part à la 
déformation de la grille pendant l’application de la pression. 
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    a)                         b) 

Figure  2-8 : Rugosité d’un échantillon de 2 mm de largeur, a) face1 (R =18nm), b) face2 (R=27 nm). 

1.2 1.25 1.3 1.35 1.4 1.45 1.5

-300

-200

-100

0

100

200

300

Largeur du profil(mm)

R
ug

os
ité

(n
m

)

P
1

P
2

L
1

 

Figure  2-9 : Zoom sur la face 2 de l’échantillon. P1, P2 et L1 représentent les hauteurs des pics et la 
distance entre les pics respectivement. 

2.1.2.3 Rugosité mise en œuvre par polissage 
 

Nous avons finalement utilisé le polissage pour obtenir des rugosités de surface 
différentes pour nos échantillons. L’appareil de polissage (BUEHLER METASERV) dispose 
d’un plateau aimanté sur lequel des disques de granulométrie variable (de 120 à 4000) 
peuvent être positionnés. Le pied sur lequel l’échantillon est installé et le plateau aimanté 
peuvent tourner dans le même sens ou en sens inverse. Dans ce dernier cas le polissage se fait 
plus rapidement. La vitesse de polissage est variable de 50 à 500 tr/min,  la pression du pied 
est réglable afin d’obtenir un bon polissage. Le polissage se fait en phase humide, un débit 
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d'eau dé-ionisée a donc été prévu et peut être positionné n'importe où sur le plateau. Une 
vidange a été prévue pour évacuer les particules et réduire l'accumulation de débris de 
polissage. Une photographie du banc expérimental est présentée à la Figure  2-10. 

 

 

Figure  2-10 : Photographie de banc de polissage. 

Les échantillons de LDPE précédemment mis en œuvre ont été polis avec des disques 
de granulométrie 120 et 1200. Un profil de rugosité pour chacun des échantillons est donné à 
la Figure  2-11.a) et b) pour des granulométries de 120 et 1200 respectivement. Les rugosités 
moyennes sont de Ra=4,4 µm pour une granulométrie de 120, et de Ra=1,3 µm pour 1200.   
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Figure  2-11 : Rugosité de l’échantillon de LDPE pour des disques de granulométrie, a) 120, b) 1200. 

Afin d’étudier l’homogénéité de la rugosité de la surface de l’échantillon, plusieurs 
mesures ont été effectuées à différents endroits et sur les deux cotés de l’échantillon.  Les 
mesures montrent une rugosité moyenne comparable pour chaque mesure effectuée, ainsi que 
des profils de rugosité similaires.  

D’autre part, nos échantillons sont polis en phase humide. Or, de nombreux travaux 
[Kane 05] montrent que la présence d’eau dans des matériaux diélectriques influence le 
comportement de la charge d’espace. Afin d’éviter ce problème, les échantillons, une fois 
polis, sont placés dans une étuve à 80°C durant 3 jours. 
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2.2 Méthodes de métallisation 
 

Nous avons utilisé plusieurs techniques de métallisation en fonction du type de métal 
déposé et de la faisabilité sur nos échantillons de LDPE, dont la température de fusion est 
faible (109°C).  

2.2.1 Pulvérisation d'Or 
 

La pulvérisation cathodique, plus communément appelée Sputtering, a été observée pour la 
première fois en 1852, lors du fonctionnement de tubes à décharges, et depuis, cette méthode 
est très largement utilisée pour  effectuer des dépôts métalliques en couches minces [Rich 94].  

Le mécanisme de la pulvérisation cathodique est basé sur le transfert de moment [Wasa 
04]. La Figure  2-12 présente le schéma de principe de pulvérisation cathodique ainsi que 
l’appareil utilisé pour les dépôts d’or.  Une tension continue est appliquée entre la cible en 
métal (cathode) et le substrat (anode) après avoir fait le vide et introduit l’argon à une 
pression d’environ 6.10-2 mbar. L’espace cathode-anode peut varier selon les modèles de 4 à 
10 cm et le porte-anode est refroidi par circulation d’eau. Sous l’effet du champ électrique, les 
ions Ar+ sont attirés par la cathode (cible) et les électrons se déplacent vers l’anode et 
entretiennent le plasma. Le bombardement de la cible par des ions Ar+ entraîne l’arrachement 
d’atomes du métal (Or) que l’on veut déposer sur le substrat. Ces atomes se condensent 
ensuite sur le substrat avec une vitesse de dépôt de 1Å/s.  

Cellule de 
Sputtering

b)

Substrat

Atomes d’argon
Atomes du  matériau à déposer 
Electrons
Ions d’ Ar+

Plasma

Cible

a)  

Figure  2-12 : a) Schéma de principe du Sputtering, b)  photo de la cellule de dépôt utilisée.  

Les travaux de recherche de Movchan et Demchishin (MD) ont montré que la 
composition de la couche résultante dépend du rapport T/Tf (T étant la température du 
substrat et T f  le point de fusion du matériau) et de la pression d’argon. Le modèle MD est 
illustré sur la Figure  2-13 [Movc 69].  En fonction de ces paramètres, trois zones de structure 
cristalline différente sont formées. La zone I se forme pour des valeurs basses de T/Tf et de 
pression de travail élevée. C'est une structure dont les cristaux ont un diamètre décroissant au 
cours de la croissance de la couche. La structure de la zone II est formée de grains colonnaires 
séparés par des joints intercristallins denses. La zone III a une structure formée de grains 
équiaxiaux. Une zone transitionnelle (zone T) a été identifiée entre les zones I et II. La zone T 
est en effet une structure de type I avec des petits cristaux difficiles à différencier. Dans cette 
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étude, nous avons essayé de conserver la même pression d'argon pour avoir des cristaux bien 
homogènes et symétriques sur chaque face de l’échantillon.  

 

Figure  2-13 : Diagramme de microstructure des matériaux déposés par pulvérisation [Matt 98]. 

D’autre part, le travail de sortie d'un contact dépend de la nature du métal, de 
l'épaisseur de la couche de métal et de l'intensité du champ électrique [Gaud 73],[Diss 92]. La 
Figure  2-14 montre les variations du travail de sortie (φ ) d'un contact  silice/métal en fonction 

de l'épaisseur des couches du métal pour trois valeurs du champ appliqué. Le travail de sortie 
est indépendant de l'épaisseur au delà de 15nm (or) et 30 nm (Ag). Il croît en fonction du 
champ électrique, notamment pour le dépôt d’Ag (Figure  2-14.b).  Ce phénomène peut être 
expliqué par le fait de la structure de la couche de métal. En effet, les couches métalliques 
minces ont une structure granulaire et les couches plus épaisses ont une structure continue 
[Gaud 71]. 

Armand et ses collaborateurs ont travaillé également sur le travail de sortie du calcium 
déposé sur un substrat de silice. Ils trouvent que pour une épaisseur de couche de calcium 
inférieure à 7nm, le travail de sortie dépend plutôt de la structure électronique de la surface du 
métal, tandis que pour des valeurs supérieures à 7nm, il est constant car la densité d'électrons 
de la couche du métal N(e) est la même [Arma 79].  

Or
Ag

a) b)

 

Figure  2-14:Variations du travail de sortie en fonction de l'épaisseur des couches a) d'or b) d'Ag pour 
trois valeurs du champ électrique E [Gaud 73]. 
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Dans cette étude, une partie des dépôts d’or a été réalisée par pulvérisation cathodique 
sur les deux faces des échantillons de polyéthylène.  Avec cette méthode, l’épaisseur de la 
couche de dépôt n’est pas homogène dans le plan de l'échantillon et suit la forme d’une 
gaussienne : faible en périphérie (30nm) et plus épaisse au centre (50nm) des disques. 
L'épaisseur du dépôt étant supérieure à 15nm, nous considèrerons par la suite un travail de 
sortie constant sur toute la surface de nos échantillons. 

 

2.2.2 Evaporation sous vide 
 

L’évaporation sous vide est une technique qui permet de produire des vapeurs de 
divers métaux, puis de transporter ces vapeurs sous vide et de les déposer sur un substrat où 
elles se condensent. La Figure  2-15 présente schématiquement le mécanisme d’évaporation 
sous vide, ainsi que la photographie de l’appareillage. 

a) b)

Substrat

Dépôt

Métal évaporé

Vide
Creuset

 

Figure  2-15 : a) Schéma de principe d’évaporation sous vide, b) bâti d’évaporation.  

Dans un premier temps, le métal est déposé sous forme de granulés dans un creuset en 
tungstène. Le substrat (ici, les films de polyéthylène) est ensuite installé en face de ce creuset 
à une distance de 25 centimètres, et il est relié à la masse. Sous vide, le creuset contenant le 
métal est chauffé par effet Joule jusqu’à atteindre la température d’évaporation du métal. Les 
atomes de métal en phase vapeur viennent ensuite se condenser sur le substrat. Dans notre cas, 
le dépôt s’effectue à une vitesse de 0.5 nm s-1 sous une pression de 10-5 mbar. L’épaisseur de 
la couche déposée est contrôlée par une microbalance à quartz et est d’environ 50 nm sur 
chaque face de l’échantillon, pour tout métal déposé. Grâce à cette méthode, nous avons 
métallisé nos échantillons à l’or, l’argent, l’aluminium, l’indium et l’étain. Les températures 
d’évaporation de ces métaux sont données dans le Tableau  2-2. Ces températures sont très 
élevées en comparaison avec la température de fusion de notre matériau (109°C), et le banc 
expérimental ne nous permet pas de mesurer la température de l’échantillon de PE, se situant 
à 25 cm du creuset chauffant. Nous avons vérifié grâce à l’Analyse Enthalpique Différentielle 
(DSC) que celui-ci ne subissait pas d'échauffement important pendant l’évaporation.  
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Tableau  2-2 : Températures de fusion et d’évaporation des métaux utilisés dans l'étude. [Rich 94]  

Métal Al In Au Sn Ag 

Point de fusion (°C)  660 157 1062 232 961 

Température d’évaporation (°C) à 1.33×10-6 

(mbar) 
821 597 947 807 958 

 

2.3 Analyse enthalpique différentielle (DSC) 
 

La température d’évaporation des métaux d’électrodes choisis étant élevée (supérieure 
à la température de fusion du polyéthylène, 109°C) elle peut entrainer une dégradation du  
polyéthylène. L’analyse enthalpique différentielle (DSC) est une technique qui permet de 
détecter les effets thermiques qui se produisent lors d’un changement d’état physique ou 
d’une transition d’une phase cristalline en une autre phase cristalline du matériau. En effet, 
lors de ces changements, le matériau absorbe ou dégage de la chaleur. L’appareil enregistre 
ces changements. Cette technique permet également de calculer le taux de cristallinité du 
polymère [Teys 97]. Les mesures réalisées ici ont pour but de déterminer, à partir des 
thermogrammes de fusion de nos échantillons de LDPE, s’il existe une différence entre un 
échantillon avant et après évaporation de l’électrode métallique. En effet, ces thermogrammes 
contiennent des informations sur l'histoire thermique du matériau, comme l'ont montré par 
exemple Billing et al [Bill 88] dans le cas du XLPE. Dans un premier temps, nous avons 
calibré la réponse en soumettant un échantillon de LDPE à des excursions en température 
connues et en enregistrant ensuite le thermogramme de fusion.  

L’échantillon à analyser, de masse d’environ 5 mg, est placé dans une capsule afin 
d’avoir le plus de contact avec la surface de la coupelle. Une analyse a été réalisée ensuite 
avec le protocole illustré sur la Figure  2-16 pour une vitesse de balayage égale à 10 °C/min 
sur un échantillon vierge de LDPE-A qui n’a pas subit de traitement thermique. Ce protocole 
permet de voir si des différences de structures apparaissent en conditionnant les échantillons à 
des températures différentes (de 50 à 80°C). Les thermogrammes sont enregistrés lors des 
cycles de montée en température jusqu’à 150°C. 
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Figure  2-16 : Protocole de mesure de DSC.  
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La Figure  2-17 montre les différents thermogrammes au voisinage du point de fusion 
du LDPE-A. La température de fusion est de 109°C. D’autre part, quelle que soit la 
température à laquelle l’échantillon a été soumis (cycle de 50 à 80°C), la température de 
fusion n’est pas modifiée. La structure du matériau ne semble pas modifiée, dans la limite du 
cycle de température imposé. Cependant, un phénomène endothermique est décelé entre 60 et 
90°C, fonction de la température à laquelle l'échantillon a été préalablement conditionné. Le 
pic se déplace de 65°C à 75°C et à 85°C pour des recuits respectivement à 60, 70 et 80°C. Il 
correspond soit à la fusion des cristaux de très petite taille, soit un réaménagement à la surface 
des cristaux [Teys 94]. Cette analyse a été utilisée ici pour déceler un éventuel échauffement 
des échantillons pendant le dépôt métallique.  
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Figure  2-17 : Thermogramme au voisinage de la température de fusion du LDPE-A pour différentes 
températures de conditionnement.  

Nous avons ensuite testé trois échantillons de PE métallisés, donc ayant subi un 
traitement thermique lors de la métallisation. Ces échantillons ont été obtenus : 

- par pulvérisation cathodique d'électrodes d’or;  
- par évaporation sous vide d’électrodes d’argent, ce métal ayant la température d’évaporation 
la plus élevée ; 
- par évaporation sous vide d’électrodes en étain, car nos échantillons semblaient avoir subi 
un changement au niveau de la forme.  

Les thermogrammes ont été enregistrés au cours d'une rampe jusqu’à 150°C puis au 
cours du refroidissement jusqu'à 0°C toujours avec la même rampe de température 
(10°C/min). La Figure  2-18 montre un seul pic de fusion et aucun décalage de celui-ci en 
température, qui suggèrerait un changement dans la structure cristalline du matériau. Nous 
pouvons donc conclure que la métallisation des échantillons, par pulvérisation cathodique et 
par évaporation sous vide, ne semble pas affecter la structure du LDPE, qui est comparable à 
un LDPE non métallisé. Nous pouvons également conclure en comparant ces résultats à ceux 
de la Figure  2-17 que l’échantillon LDPE métallisé par évaporation a été chauffé à une 
température inférieure à 60°C, car aucun pic correspondant à un traitement thermique n’est 
observé avant le pic de fusion. Nous pouvons également tirer une autre information 
importante sur les propriétés thermiques du LDPE de la Figure  2-18, il s’agit de la 
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température de cristallisation, qui est de l’ordre de 92°C, pendant le processus de 
refroidissement du LDPE.   
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Figure  2-18 : Thermogrammes pour les films de LDPE métallisés par pulvérisation cathodique et par 
évaporation sous vide.  

Nous avons calculé le taux de cristallinité de nos échantillons, à l’aide de la relation suivante : 

o
f

f

H

H
X

∆
∆

=                            2-1 

Avec ∆Hf  l’enthalpie de fusion spécifique mesurée et ∆H0
f  l’enthalpie de fusion du polymère 

100% cristallin à la température d’équilibre thermodynamique, qui est de 293 J/g pour le PE 
[Wund 67].  Nous avons obtenu une cristallinité de l’ordre de 28% pour nos échantillons. 

 

2.4 Mesures de charge d’espace 
 

Il existe plusieurs méthodes (acoustiques, thermiques) pour mesurer la charge d’espace 
dans un matériau [Fuku 04], [Thom 08]. Au laboratoire, nous avons à disposition plusieurs 
méthodes de mesures (PEA -Pulsed Electro Acoustic method- et  FLIMM -Focused Laser 
Intensity Modulation Method-). Nous avons choisi d’utiliser la méthode PEA, car elle est plus 
adaptée à la mesure de la charge d’espace dans des isolants d’une épaisseur d’environ 200µm. 

 

2.4.1 Principe de la méthode PEA 
 

La méthode PEA est une technique acoustique et non destructive pour la détection de 
charge d'espace et/ou de polarisation dans les matériaux isolants. Elle a été mise au point au 
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Japon par Maeno et ses collaborateurs en 1985 [Maen 88]. Le schéma de principe de la 
méthode PEA est présenté à la Figure  2-19. L’échantillon est placé entre les deux électrodes 
de la cellule PEA, l’électrode inférieure en aluminium et l’électrode supérieure en polymère 
chargé au noir de carbone par laquelle l’échantillon est polarisé. La cellule PEA est placée 
dans une enceinte thermique afin de contrôler la température de mesure. Le principe de cette 
méthode consiste à appliquer des impulsions électriques à l’aide d’un générateur d’impulsion 
à un échantillon placé sous tension continue ou alternative. Sous l’effet des impulsions, les 
charges d’espace présentes dans le diélectrique se déplacent autour de leur point d’origine. 
Les ondes acoustiques générées par le déplacement des charges sont mesurées grâce à un 
capteur piézoélectrique (PVDF). Ces signaux contiennent des informations sur la position des 
charges dans le volume du diélectrique ainsi que sur leur quantité. Après traitement 
numérique, les profils de charges d’espace s’obtiennent en fonction de la profondeur de 
l’échantillon. La cellule PEA que nous utilisons a une résolution spatiale de l’ordre de 10 µm 
et une sensibilité de 0,1 C.m-3. Toutes les mesures de charges d’espace présentées dans la 
suite de ce manuscrit ont été réalisées avec cette méthode.  
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Figure  2-19 : Schéma de principe de la méthode PEA [Thom 08]. 

2.5 Mesures d’Electroluminescence 

2.5.1 Principe de la mesure 
 

La luminescence est une émission de lumière d’un matériau. Elle peut avoir différentes 
origines, parmi lesquelles nous pouvons citer [Aub 08] :  

Photoluminescence : elle est la résultante d’une excitation par absorption de photons. Après 
un certain temps, l'électron retourne vers l’état fondamental avec émission d'un photon (e.g. 
outils de diagnostic médical : visualisation des anomalies circulatoires de la rétine).  

Chimiluminescence : elle est la résultante d’une excitation produite par une réaction 
chimique. 

La mesure d’électroluminescence (EL) consiste à détecter l’émission de lumière dans des 
matériaux soumis à des tensions électriques. Il existe plusieurs mécanismes d’excitation dans 
les milieux organiques. Les signaux lumineux sont générés par [Leroy 04], [Aub 08]:  

� La recombinaison de charges positives et négatives : elle peut se faire soit entre des 
charges électroniques, soit avec des ions.  
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� Excitation-ionisation par impact : des électrons ayant acquis une énergie cinétique 

peuvent provoquer des collisions inélastiques avec les molécules constituant le 
polymère. Selon l’énergie cinétique des électrons, les molécules peuvent être ionisées 
ou seulement excitées si l’énergie cinétique de l’électron est inférieure à l’énergie 
d’ionisation de la molécule. Une molécule excitée peut revenir à son état stable en 
libérant son excès d’énergie sous forme de rayonnement radiatif. 

 
Les mesures d’EL sont étroitement liées au comportement de la charge d’espace. La 

détection d’EL signifie que l’on se trouve dans un régime de contrainte où des phénomènes de 
dégradation de l’isolant peuvent se produire (relaxation d’états excités). L’analyse de ces 
mesures d'EL est non seulement utile pour comprendre l’injection de charges et le transport 
dans les matériaux isolants mais aussi pour étudier le vieillissement du diélectrique.  

2.5.2 Dispositif expérimental 
 

Les résultats présentés dans le cadre de ce travail ont été obtenus sous contrainte 
continue. Le dispositif expérimental permet de mesurer en même temps le courant de 
conduction et l’électroluminescence. La Figure  2-20 représente schématiquement le dispositif 
expérimental de la mesure. L’enceinte permet le contrôle de l’atmosphère gazeuse et assure 
l’étanchéité à la lumière extérieure. Le banc de mesure est équipé d’un électromètre de type 
Keithley 617 pour mesurer le courant, et d’un photomultiplicateur (compteur de photons) qui 
permet d’enregistrer la lumière émise par l’échantillon durant l’application de la contrainte 
électrique. Une couche semi-transparente métallique de 50mm de diamètre a été déposée sur 
les deux surfaces du polyéthylène, un ruban silicone est ajouté tout autour des dépôts du métal 
pour éviter les contournements électriques. L’échantillon est placé ensuite entre deux 
électrodes en laiton ayant subi un polissage optique. L’électrode supérieure (Anode) est de 
forme annulaire avec un diamètre inferieur à celui du dépôt de métal pour détecter l’émission 
lumineuse provenant de la partie centrale de l’échantillon (cf. Figure  2-21).  

 

Figure  2-20 : Schéma du montage expérimental pour les mesures d’électroluminescence [Tard 03]. 



 

  

Approche expérimentale Chapitre 2  

2-77 
Mandana TALEB, Université Paul Sabatier, 2011 

Electrode supérieure 
(Anode)

Échantillon

 

Figure  2-21 : Photographie du montage électrode + échantillon. 

La mesure du courant de conduction est toute aussi importante que la mesure de la 
charge d’espace  et l'électroluminescence  pour étudier les phénomènes qui sont à l’origine de 
l’accumulation de charges dans un diélectrique. Le courant externe, si on néglige la diffusion,  
est donné par :  

S
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                        2-2 

Où I est le courant externe mesuré,  S est l’aire de l’électrode, L est la distance inter-
électrodes, jc  est la densité de courant de conduction et V est le potentiel électrique. Pour un 
potentiel électrique constant, la deuxième partie du terme de droite est nulle. Le courant de 
conduction intégré sur la totalité de l’épaisseur du diélectrique contribue à l’obtention d’un 
courant dans le circuit extérieur. Par conséquent, il est possible d’estimer la densité de courant 
totale Jc  par :   
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La combinaison des mesures expérimentales de courant de conduction, d’électroluminescence 
(EL) et de charge d’espace, nous apporte des données riches pour le développement du 
modèle d’interface métal/isolant.  

 

2.6 Profilométrie 
 

La rugosité de surface des échantillons mis en œuvre a été mesurée à l’aide d’un 
profilomètre de type Alpha-Step IQ. Cet appareil caractérise une surface par balayage avec un 
stylet en diamant avec un rayon de 5µm et un angle de 60°. Il mesure la rugosité avec une 
longueur maximum de 10mm et une gamme de rugosités comprises entre 400µm et 23.8pm. Il 
possède un capteur qui enregistre le mouvement vertical du stylet. Certains paramètres 
comme le taux d'échantillonnage, la vitesse de balayage, la longueur de balayage et la force 
de stylet sont ajustables par l’utilisateur. Les vitesses de balayage  plus élevées ont tendance à 
exiger des forces élevées afin d'assurer le contact constant entre le stylet et le substrat. La 
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valeur par défaut pour ce paramètre est de 15.6mg, pour une vitesse de balayage et un taux 
d'échantillonnage de 20µm/s et 20Hz respectivement. Le schéma représentant le stylet du 
profilomètre est montré par la Figure  2-22.a.  

a) b)
 

Figure  2-22 : a) Dimension de stylet du profilomètre b) photographie du banc expérimental. 

 

2.7 Conclusion 
 

Le but de ce chapitre était de présenter les différentes techniques expérimentales 
utilisées pour la mise en œuvre des échantillons et la caractérisation des polymères vis-à-vis 
de la charge d’espace.  

Dans le chapitre suivant, nous présenterons donc l’étude de la charge d’espace, de 
l’électroluminescence et du courant de conduction sur des films polyéthylène en fonction du 
champ électrique, de la température et de la nature des métaux d’électrodes. 
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Chapitre  3 

 

3 Impact des matériaux d’interface sur 
la formation de charges d’espace 

 

 
otre objectif dans ce chapitre est d’étudier l'impact des matériaux d'interface sur la 
formation de charges d'espace dans les isolants. Pour cela, dans un premier temps, 

nous avons observé l’influence de la présence d’une métallisation, de l’épaisseur de la couche 
de métal et de la polarité de la tension appliquée sur des mesures de charge d'espace obtenues 
sur des échantillons de polyéthylène de deux types. Nous avons ensuite étudié l’influence de 
la température et du champ électrique sur les profils de charges obtenus pour ces mêmes 
échantillons. Dans un second temps, nous détaillons les raisons du choix du matériau d'étude. 
Enfin, nous donnons les résultats de mesures de charge d'espace, de courant de conduction et 
d'électroluminescence (EL) pour différents métaux d'électrodes, afin d’avoir une idée globale 
de l’impact du métal d’électrode sur la répartition et le comportement dynamique de la charge 
d’espace. 

 

 

 

 

3.1 Protocoles expérimentaux 
 

Les mesures de charge d’espace par la technique Electro Acoustique Pulsée (PEA) ont été 
effectuées avec les protocoles expérimentaux schématisés sur la Figure  3-1, sous contrainte 
continue. 

Le protocole A correspond à un palier de polarisation et un palier de dépolarisation de 30 
min chacun. Il est appliqué pour cinq champs électriques : 10, 20, 30, 40, et 50 kV.mm-1 et 
quatre températures de mesure : 20, 30, 40, et 50°C.  

  N
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Le protocole B est un protocole créneau qui se fait par paliers de 10 kV.mm-1, et un pas de 
temps de 10 min par palier, pour un champ électrique allant de 30 à 90 kV.mm-1, à 25°C, avec 
une rampe de 1kV/mm/s. Le diamètre de la métallisation pour les mesures PEA est de 20mm. 
La sensibilité de mesure est de l’ordre de 0.1 C.m-3.  
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Figure  3-1 : Schéma des protocoles expérimentaux d’application de la tension pour les mesures de PEA 
sous contrainte continue : a) protocole A, b) protocole B. 

 

3.2 Etude préliminaire  
 

3.2.1 Influence de la métallisation sur la formation de la charge d’espace 
 

Des mesures de charges d’espace par PEA ont été effectuées pour le protocole B sur 
des échantillons de LDPE-A (sans antioxidant) et LDPE-AS (avec antioxidant), avec et sans 
métallisation (or). Nous souhaitons d’une part visualiser le seuil d’injection de charges avec et 
sans métallisation, et d’autre part voir si le mécanisme d’injection est le même avec et sans 
métallisation or.  

Les résultats obtenus pour ce protocole sur du LDPE-A métallisé et non métallisé sont 
donnés dans le Tableau  3-1. Les cartographies 2D sont présentées en fonction de l’épaisseur 
du diélectrique  (axe vertical) et du temps de mesure (axe horizontal) pour du LDPE-A. La 
densité nette de charges est représentée par une échelle de couleur, qui est donnée en C.m-3 
(Figure  3-2). Les deux autres lignes du tableau donnent une autre présentation des résultats 
des mesures PEA, en polarisation (profils pris à la fin de l'étape de polarisation pour chaque 
valeur de champ) et en dépolarisation (profils pris à différents instants de la dépolarisation), 
afin de mieux visualiser la quantité de charges dans le volume du diélectrique.  

 

Figure  3-2: Échelle des couleurs représentant la densité de charge nette en C.m-3. 

Lorsque le polyéthylène n’est pas métallisé, des charges positives sont observées peu de 
temps après l’application de la tension (~30 kV.mm-1). Pour un champ plus élevé (60 kV.mm-
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1), des charges négatives, injectées depuis la cathode, sont aussi observées. Ce n’est pas le cas 
pour du LDPE-A métallisé or, pour lequel aucune charge n’est observée, et ce quelle que soit 
la tension. En dépolarisation, pour du LDPE-A métallisé, on observe une charge positive à 
proximité de l’ex-anode. Cette charge positive s’évacue rapidement du volume du 
diélectrique. Ces résultats sont globalement en accord avec les résultats de Chen et al [Chen 
01]. Le profil de charges pour du LDPE-A sans métallisation en dépolarisation montre quant à 
lui une charge positive proche de l’ex-anode, en densité beaucoup plus importante que pour 
l'échantillon métallisé, ainsi qu’une charge négative proche de l’ex-cathode, comme observé 
en polarisation. Ces charges sont rapidement évacuées du volume du diélectrique. Ces 
résultats montrent clairement que la nature des électrodes joue un rôle majeur dans la nature et 
la quantité de charges accumulées. 

Le même protocole expérimental a été appliqué à du LDPE-AS métallisé et non métallisé. 
Les résultats obtenus sont donnés dans le Tableau  3-2. Pour du LDPE-AS non métallisé, nous 
obtenons, comme pour le LDPE-A, une injection de charges positives à l’anode dès 
l’application de la tension, qui traverse le diélectrique et tend à s’accumuler du côté de la 
cathode, le volume restant chargé positivement même en dépolarisation. En revanche, la 
formation de charges négatives n'est pas observée. Pour le LDPE-AS métallisé, aucune charge 
positive n’est observée. Des charges négatives sont observées sur la cartographie 2D à partir 
de 60 kV.mm-1, proches de l’anode. Ces charges proviennent soit de l’injection à la cathode et 
du transport jusqu’à l’anode, soit de dissociation/ionisation dans le volume (présence 
d’antioxydant). La charge d’espace en dépolarisation –métallisation ou pas- est beaucoup plus 
persistante que dans le cas du LDPE-A.Il est à noter que pour du LDPE-AS/Or, les profils de 
charges à 90 kV/mm sont plus bruités que les autres profils, et que ces oscillations peuvent 
fausser éventuellement les profils de dépolarisation (cf. Tableau  3-2 (e)). 

Pour les deux échantillons (LDPE-AS, LDPE-A), la métallisation à l’or a un rôle de 
blocage de l’injection de charges.  
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Tableau  3-1: Cartographies et profils de charge d’espace obtenus sur du LDPE-A/Or et sur du LDPE-A 
pour le protocole B, à température ambiante avec une épaisseur de film de 200 µm. 
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(b) Cartographie 
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Tableau  3-2 : Cartographie et profils de charge d’espace mesurés sur du LDPE-AS/Or et du LDPE-AS 
pour le protocole B, à température ambiante avec une épaisseur de film de LDPE-AS de 200 µm. 
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(a) Cartographie  
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(b) Cartographie 
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3.2.2 Influence des électrodes de la cellule PEA 
 

Les électrodes de la cellule PEA sont asymétriques (cf. Figure  3-3). L’électrode supérieure 
est en cuivre recouvert de matériau semi-conducteur (polymère chargé au noir de Carbone), 
alors que l’électrode inférieure est en aluminium. Nous voulons ici vérifier que l’épaisseur de 
la couche de métal (30 nm) est suffisante pour ne pas voir l’impact des électrodes de la cellule 
PEA dans les résultats des mesures.  

capteur
piézoélectriqueéchantillon

AlCu

matériau
semi-conducteur

 

Figure  3-3: Schéma de la cellule PEA.  

3.2.2.1 Variation de l’épaisseur de la couche de métallisation 
  

Des échantillons de LDPE-AS ont été métallisés avec une couche de 30 et 90nm par 
pulvérisation cathodique sous une pression d’azote de 6.10-2 mbar. Dans cette partie, le 
protocole A (polarisation-dépolarisation) a été utilisé. Les résultats obtenus à 40°C pour un 
champ électrique de 40 kV.mm-1 sont donnés dans le Tableau  3-3. Les profils de charge avec 
une métallisation de 30 nm et de 90 nm montrent la même dynamique de charge d’espace, 
soit une accumulation de charges négatives à proximité de l’anode au cours du temps. Au 
niveau quantitatif, il ne semble pas y avoir une différence remarquable entre les deux 
métallisations. Au vu de ces résultats, nous pouvons conclure qu’une métallisation de 30 nm 
d’épaisseur est suffisante pour annuler l’asymétrie des électrodes de la cellule PEA. De plus, 
le travail de sortie ne semble pas être influencé par les épaisseurs supérieures à 30 nm, comme 
nous l’avons vu dans le chapitre 2.  

Tableau  3-3: Profils de charge d’espace mesurés sur du LDPE-AS pour un champ électrique de 40 
kV.mm -1 à 40°C pour différentes épaisseurs de métallisation à l’or - épaisseur du film de LDPE : 200 µm. 
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3.2.2.2 Effet du changement de polarité 
 

Nous avons ensuite appliqué une polarité positive et négative sur des échantillons de 
LDPE-AS métallisés (or) afin de vérifier qu’il n’y a aucune influence des électrodes de la 
cellule PEA sur les profils de charges mesurés. La comparaison des profils de charges obtenus 
en polarité positive et négative, pour 40 et 50 kV.mm-1 et pour 40 et 50°C est donnée dans le 
Tableau  3-4.  

Pour chaque température et champ électrique nous avons dédié un échantillon. Les 
mesures de charges d’espace en polarité négative ont été réalisées sur les mêmes échantillons 
qui ont servi pour les mesures en polarité positive, et consécutivement à celles-ci. Il semble 
que la quantité de charges négatives accumulées à proximité de l’anode en polarité positive, 
induit des charges images positives sur l’électrode supérieure en polarité négative et diminue 
le pic à la cathode. 

Comme précédemment il ne semble pas y avoir d’influence des électrodes 
asymétriques de la cellule PEA, les profils étant quasi symétriques pour une polarité positive 
et négative. Dans tous les cas, ce sont essentiellement des charges négatives qui s'accumulent. 

Ces résultats nous permettent de conclure que les électrodes de la cellule PEA n’ont 
pas d’influence sur les profils de charge mesurés, et qu'une épaisseur de 30 nm de 
métallisation est largement suffisante pour mener nos études. Ceci est l’épaisseur que nous 
avons choisie pour la suite de notre étude.  
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Tableau  3-4: Profils de charges d’espace mesurés sur du LDPE-AS métallisé à l’or (30nm) en polarité 
positive et négative, pour des champs électriques de 40 et 50 kV.mm-1 et des températures de 40 et 50°C 

avec une épaisseur de film de LDPE de 200 µm. 
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3.2.3 Effet du champ électrique et de la température sur la charge d’espace 
 

Le Tableau  3-5 montre tous les profils de charge d’espace obtenus avec le protocole A 
(polarisation-dépolarisation de 30 min/30 min) sur des échantillons LDPE-AS, d’épaisseur 
200 µm métallisés or et ce pour cinq champs appliqués et quatre températures différentes. Les 
mesures ont été effectuées toutes les 3 secondes. L’échelle des couleurs se rapportant aux 
profils a déjà été donnée à la Figure  3-2. 

A température ambiante comme à 30°C, outre la charge capacitive des électrodes, aucune 
charge n’est observée pour des champs de 10 à 40 kV.mm-1. A 50 kV.mm-1, des charges 
positives sont détectées à 20°C, qui semblent être injectées de l’anode et transportées dans le 
volume. Ces charges positives restent dans le volume même après 30min de dépolarisation. A 
30°C, nous commençons à voir une injection de charges négatives à la cathode à 50 kV.mm-1. 
Par contre, aucune charge positive n’est mesurée. Pour ces deux températures (20 et 30°C) 
nous observons uniquement des homocharges dans le volume du diélectrique, lorsque le 
champ appliqué est élevé. 

Pour T=40°C, des homocharges sont détectées pour un champ électrique de 10 kV.mm-1.  
Des hétérocharges positives et négatives sont mesurées pour des champs supérieurs à 10 
kV.mm-1. Plus le champ est élevé, plus la densité de charges mesurées est élevée. Ces 
hétérocharges restent dans le volume même après 30 min de dépolarisation. La dynamique est 
la même pour une température de 50°C, la densité nette de charges étant plus élevée que celle 
observée à 40°C. Quel que soit le champ électrique, les hétérocharges ne disparaissent pas en 
dépolarisation. 

Pour des températures faibles (20 et 30°C), il semble que le mécanisme principal de 
génération de charges dans l’isolant soit l’injection aux électrodes, car nous observons 
uniquement des homocharges, et ce à champ élevé (50 kV/mm). Lorsque la température 
augmente, il semble y avoir compétition entre la génération de charges aux électrodes (qu’on 
observe à champs faibles) et la dissociation d’espèces dans le diélectrique, créant des 
hétérocharges, et ce d’autant plus rapidement que la température ou le champ est élevé. La 
présence d’antioxydant dans le matériau (LDPE-AS) pourrait expliquer les résultats obtenus. 
De plus, les agents antioxydants peuvent agir comme des niveaux de pièges dans le matériau 
dans lesquels les électrons vont être injectés et piégés de façon stable. 
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Tableau  3-5 : Profils de charge d’espace obtenus pour du LDPE-AS en fonction du champ électrique et de la température. Epaisseur des échantillons : 200µm. 
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3.3 Choix de la nature du polymère 
 

Jusqu’à présent, nous avons montré principalement des résultats obtenus sur du LDPE-AS 
contenant un stabilisateur (antioxydant). Or, à haute température, les profils montrent 
l’apparition d’hétérocharges, souvent synonymes de génération d’ions dans le matériau. Les 
antioxydants jouent de plus un rôle non négligeable sur la structure du polyéthylène. Campus 
et al. [Camp 98] ont montré que les antioxydants empêchent le développement de sphérolites, 
ce qui résulte d'une germination hétérogène de la cristallisation. En termes de niveaux 
d’énergie, les additifs de type antioxidants sont susceptibles de former des pièges profonds 
supplémentaires (Figure  3-4.a). Selon leur profondeur, ces pièges peuvent activer le transport 
de charges aussi bien que leur piégeage dans le volume.  

Ces conditions ne semblent pas favorables à l’étude des interfaces métal/diélectrique. Nous 
avons donc voulu comparer les mesures de PEA à 40 et 50°C pour deux champs électriques 
(40 et 50 kV.mm-1), pour du LDPE-AS et pour un LDPE-A (sans stabilisant), tous deux 
métallisés or. Le protocole d’application de la tension est le même que précédemment 
(protocole A). Les profils de charges obtenus sont donnés dans le Tableau  3-6.  

Bande de valence Bande de valence

Bande de conduction Bande de conduction

FmEFmE

a)LDPE-AS b)LDPE-A  

Figure  3-4 : Diagramme d’énergie de LDPE a) avec et b) sans antioxydant, les traits représentent les 
niveaux de pièges. 

Pour du LDPE-A, quels que soient le champ et la température, la quantité de charges 
mesurée en polarisation (30 min) et en dépolarisation est négligeable. Soit il n’y a pas 
d’injection de charges aux électrodes, soit les charges ont une grande mobilité. Il nous semble 
que la deuxième hypothèse est plus probable par rapport à la littérature.  

Dans le LDPE-AS au contraire, pour un champ électrique de 40 kV.mm-1, des charges 
négatives sont nettement observées à partir de 5 minutes de polarisation, à proximité de 
l’anode. L’accumulation de ces hétérocharges semble se stabiliser dans le temps. La même 
dynamique est observée pour un champ plus élevé (50 kV.mm-1), avec une densité 
d’hétérocharges négatives accumulée qui semble un peu plus faible.  Il semble que l’existence 
de l’antioxydant aide majoritairement à la génération de charge négative dans le polyéthylène 
(Tableau  3-6). La génération d’ions (par dissociation, ionisation des molécules d’antioxydant) 
pourrait conduire à la présence d’hétérocharges, d’autant plus rapidement que la température 
ou le champ est élevé. De plus, les agents antioxydants peuvent agir comme des niveaux de 
pièges dans le matériau dans lesquels les électrons vont être injectés et piégés pour longtemps.  
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Boudou et ses collaborateurs [Boud 04] ont mené une recherche sur des échantillons 
de LDPE. Ils ont comparé le LDPE-AO (contenant des antioxydants) et le LDPE et trouvent 
un courant de conduction plus faible pour ce type de matériau que pour le LDPE. De même 
Montanari [Mont 05], arrive à une conclusion similaire. Celui-ci a aussi comparé le LDPE à 
un XLPE, contenant des antioxydants et des résidus de réticulation, et trouve une mobilité 
plus faible pour ce type de matériau que pour le LDPE. 

 

Conclusion 

La partie expérimentale réalisée jusqu’à présent nous a permis de montrer que le LDPE 
sans additifs (LDPE-A) semblait être transparent à l’injection de charges, quels que soient la 
température et le champ électrique, lorsque l’échantillon est métallisé. Les profils de charges 
d’espace sur du LDPE-AS montrent plus de charges dans le volume. Cependant, le but ultime 
reste la modélisation des interfaces métal/diélectrique. La complexité du LDPE-AS (présence 
certaine d’ions due au stabilisant) ne permet pas de le retenir pour la suite de l’étude. Pour la 
suite de notre recherche, nous avons donc choisi d’effectuer toutes nos mesures avec du 
LDPE-A.  
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Tableau  3-6 : Comparaison des profils de charge d’espace obtenus sur du LDPE-A et du LDPE AS pour des champs électriques de 40 et 50 kV.mm-1 et des 
températures de 40 et 50°C - épaisseur des films de LDPE : 200 µm. 
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3.4 Choix de la méthode de métallisation 
 

D’après les résultats expérimentaux, les électrodes en or, ayant un travail de sortie de 
l'ordre de 5eV, bloquent l'injection de charges dans le LDPE. Il nous a fallu trouver des 
métaux avec un travail de sortie moins important que celui de l’or, pour pouvoir étudier et 
modéliser les interfaces métal/polyéthylène, et notamment l’injection de charges. Les 
premières métallisations ont été réalisées respectivement par la pulvérisation cathodique et 
l’évaporation en collaboration avec les groupes MPP (Matériaux et Procédés Plasma) et LM 
(Lumière et Matière) du laboratoire LAPLACE avec du Titane, et du Calcium (ce dernier 
étant protégé de l'oxydation par une couche d'Aluminium), dont les travaux de sortie sont de 
4.33 et 2.9eV, respectivement. Cependant, la mise en œuvre de ces métallisations a 
endommagé le matériau (PE), qui a partiellement fondu, rendant son utilisation impossible. Il 
nous a donc fallu trouver des métallisations moins exotiques, et facilement réalisables sur un 
matériau polymère qui fond à basse température (109°C).  

3.4.1 Contact direct électrode en métal/isolant 
 

 Dans un premier temps, nous avons réalisé des métallisations avec des feuilles 
d’aluminium de 10mm de diamètre et de 3 µm d'épaisseur. Les feuilles ont été fixées sur les 
disques de polyéthylène à l’aide d’une presse mécanique. Cette méthode a permis d’obtenir 
rapidement des métallisations Aluminium. Des mesures de charges d’espace selon le 
protocole B (créneau, cf. Figure  3-1) ont été effectuées sur un échantillon de LDPE-A. Les 
résultats obtenus, Figure  3-5, montrent qu’à partir de 60 kV.mm-1, il y a une accumulation de 
charges négatives au voisinage de l’anode qui semblent avoir été injectées de la cathode. Avec 
un métal comme l’aluminium, qui a un travail de sortie moins important que celui de l'or, 
l’injection de charges apparaît à un champ électrique moins élevé (à comparer avec le Tableau 
 3-1). Par contre, le signe des charges majoritairement injectées a changé pour le LDPE-A, 
puisque dans ce cas, nous observons uniquement des charges négatives.  

La métallisation avec des feuilles d'aluminium semble réussie, cependant nous 
pouvons noter qu'avec un contact direct, plusieurs phénomènes peuvent intervenir :  

- des problèmes de contact mécaniques et électriques, dus à l’utilisation d’une feuille 
d’aluminium.   

- des micro-décharges susceptibles d’apparaître à l’interface électrode-polymère dans la 
couche de gaz agissant comme sources de charges [Hoan 10]. 

- des microcavités dues aux décharges électriques et à l'oxydation à l’interface polymère-
électrode génèrent des états de surface qui agissent sur l’injection [Parp 97], [Righ 01]. 

La Figure  3-5.b montre la distribution de la charge d'espace en dépolarisation. Le 
LDPE-A extrait les charges assez rapidement. Nous constatons une double bosse à l’électrode 
de droite (anode) qui vient surement d’un mauvais contact entre le diélectrique et la feuille 
d’Aluminium, par conséquent nous avons un problème de réflexion acoustique dans la feuille 
d'Aluminium – d'où la pertinence d'en connaître l'épaisseur. Nous avons également constaté 
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un problème de micro-décharges sur certains de nos échantillons à des champs électriques 
relativement forts, car la rigidité diélectrique de l’air est de 3 kV.mm-1. Donc, si il n’y a pas 
de bon contact entre le diélectrique et l’électrode, il est évident qu’il y aura claquage de micro 
cavités d’air qui, par conséquent, entrainera des erreurs dans les mesures. 
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a)                b) 

Figure  3-5 : a) Cartographie de charge d’espace obtenue pour du LDPE-A/Al (feuille) pour le protocole B. 
b) densité nette de charges en fonction du temps de dépolarisation, obtenue pour du LDPE-A/Al (feuille) 

d’épaisseur 200 µm. 

 Les conditions de métallisation laissent penser que d’autres phénomènes peuvent jouer 
un rôle sur la formation de charge d'espace dans le diélectrique. Par conséquent, nous avons 
voulu métalliser l’aluminium dans d’autres conditions, nous pourrons ensuite comparer les 
résultats obtenus, et conclure quant à la validité de la métallisation avec des feuilles 
d’aluminium. 

  

3.4.2 Evaporation du métal sous vide 
 

Un dépôt d’aluminium a été fait par évaporation sous vide. Il faut noter que nous sommes 
ici à la limite de la manipulation, puisque le porte-échantillon n’est pas thermalisé lors de 
l’évaporation, et qu’il faut des températures élevées pour pouvoir déposer un métal par cette 
technique. Nous avons cependant pu évaporer de l’aluminium avec une épaisseur d'environ 50 
nm sur chaque face, sans endommager le polyéthylène.  

Le protocole de mesure de la charge d’espace est le protocole B (des paliers de 30, 40, 
50…90kV/mm, pendant 10 min). La cartographie de charge d’espace est présentée sur la 
Figure  3-6. Dès l'application de la tension (30 kV/mm), nous observons des hétérocharges à 
proximité de l'anode. Il est possible que ces charges aient été injectées puis transportées dans 
le volume pendant l’application d’un champ plus faible qui sert de référence à la mesure PEA 
et à la déconvolution des signaux acoustiques. Mais nous ne pouvons pas écarter la possibilité 
d’une dissociation d’ions dans le diélectrique, fonction du champ appliqué.   
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Figure  3-6: Cartographie de charge d’espace obtenue pour du LDPE-A/Al (évaporé), pendant la 
polarisation par le protocole créneau (B) de 30 à 90 kV/mm et à 25°C. 

La charge dominante dans le cas d’électrodes évaporées, comme dans le cas de feuilles 
d’aluminium, est toujours négative. Par contre, l’extraction des charges est plus rapide en 
court-circuit. 

Le contact direct feuille d’aluminium/polyéthylène peut apparaître comme une technique 
simpliste pour obtenir une interface métal/diélectrique. Nous noterons que cette technique 
donne globalement des résultats comparables à ceux obtenus pour des électrodes en 
aluminium évaporées sous vide. Cependant, pour la suite de notre étude, nous utiliserons 
uniquement la méthode d’évaporation sous vide pour le dépôt de métal d’électrode, à des fins 
de comparaison avec les résultats obtenus pour d'autres métaux déposés dans des conditions 
similaires.  

 

3.5 Profils de charge d'espace pour différents métaux d’électrodes 
 

Nous présentons dans ce paragraphe les résultats de mesures de charge d’espace pour 
différentes interfaces métal/diélectrique (MD). Le protocole de mesure est le protocole B. Les 
travaux de sortie des métaux d’électrodes choisis pour notre étude sont donnés au Tableau 
 3-7. 

Tableau  3-7 : Travaux de sortie des métaux d’électrodes (Evaporation sous vide ‘Ev’, Pulvérisation 
cathodique ‘Pv’ ) [Rich 98].  

Métal Al In Sn Ag Au 

Travail de sortie (eV) 4.08 4.12 4.42 4.73 5.1 

Méthode de métallisation Ev Ev Ev Ev Pv 

Epaisseur d’électrode (nm) 50 50 50 50 30 
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Pour distinguer l’injection de charges d'espace négatives et positives dans le volume 
du diélectrique, nous avons considéré la densité de charge moyenne, définie comme suit: 

 dxtx
d

tQ
x

x

tm ∫=
2

1

),(
1

)( ρ                                                                                                               3-1 

Où d = (x2-x1).  x1 et x2, ont été définis par des lignes verticales dans la Figure  3-7, telles que 
les charges image des électrodes ne soient pas prises en compte, et ρt est la densité nette de 
charge. Dans la suite du manuscrit, la densité moyenne de charge piégée en fonction du temps 
et la cartographie 2D sont présentées pour chaque métal d'électrode.  
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Figure  3-7 : Profils de charges pour différents champs appliqués. Présentation des variables utilisées pour 
le calcul de la densité de charge moyenne Qm(t).  

La Figure  3-8.a) présente les mesures de charges effectuées pour le protocole B sur du 
LDPE-A métallisé à l’indium (In) (ϕ=4.12 eV). Dès 40 kV/mm, nous pouvons observer une 
injection de charges positives à l’anode, qui sont transportées dans le volume du diélectrique. 
Plus le champ électrique augmente, plus la densité nette de charge positive est élevée. C’est 
aussi ce que montre la Figure  3-8.b), puisque globalement, la densité de charge moyenne 
augmente avec le temps. Cependant, nous pouvons noter à chaque début de palier de tension 
une légère diminution de la densité de charge moyenne (notée s1 sur la Figure  3-8.b), qui 
pourrait être liée à une injection de charges négatives, dont la présence est observée 
uniquement en dépolarisation (charges négatives à proximité de la cathode et charge image 
positive à la cathode sur la Figure  3-8.a). Nous pouvons conclure que des électrodes d’In 
injectent des charges positives et négatives.  
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a)      b) 

Figure  3-8: a) Cartographie de charge d’espace obtenue pour le protocole B sur un système  
In/LDPE-A/In. b) densité de charge moyenne calculée à partir de la cartographie 2D, T=25°C.  

 
 Les résultats obtenus pour une métallisation argent (Ag) (ϕ=4.73 eV),  sont donnés à la 
Figure  3-9. Dans le cas d’un système Ag/LDPE-A/Ag, les charges négatives sont dominantes. 
Ces charges apparaissent dès l’application de la tension. Nous pouvons observer l’injection de 
charges positives à l’anode pour des valeurs de champ au-delà de 40kV.mm-1. La densité de 
charge moyenne reste négative quel que soit le champ électrique, mais sa valeur absolue 
diminue sur un palier de tension. Dès le début de la dépolarisation, nous n’observons que très 
peu de charges négatives près de la cathode, mais uniquement des charges positives dans le 
volume qui s’évacuent rapidement du diélectrique. Dans le cas d’une métallisation argent, les 
deux types de charges sont observés, mais le changement de charge dominante (négative-
positive) se fait à un champ plus élevé, par rapport à une métallisation indium.  
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a)      b) 

Figure  3-9: a) Cartographie de charge d’espace obtenue pour le protocole B sur un système  
Ag/LDPE-A/Ag; b) densité de charge moyenne calculée à partir de la cartographie 2D, T=25°C. 

 

Dans le cas d’électrodes en étain (Sn) (ϕ=4.42 eV), la cartographie 2D (Figure  3-10) 
montre une densité de charges négatives faible dans le volume, pour des champs allant de 30 à 
70 kV/mm. A fort champ, nous observons ensuite une diminution de cette charge négative et 
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une apparition de charges positives. Cette dynamique est plus visible lorsqu’on regarde la 
densité de charges moyenne en fonction du temps, qui est négative et constante pour les 
premiers paliers. Cette densité reste ensuite négative pour des champs allant de 50 à 80 
kV/mm, mais sa valeur absolue diminue sur chaque palier de tension. Pour le dernier créneau 
(90 kV/mm) la densité de charge moyenne devient même positive.   
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a)      b) 

Figure  3-10: a) Cartographie de charge d’espace obtenue pour le protocole B sur un système  
Sn/LDPE-A/Sn. b) densité de charge moyenne calculée à partir de la cartographie 2D, T=25°C. 

 

 La cartographie 2D pour une métallisation or (ϕ=5.1 eV) ne révèle que très peu de 
charges (Figure  3-11). La densité de charge moyenne calculée montre une valeur faiblement 
négative: les électrodes d’or injectent uniquement des électrons. Le taux de charges injectées 
par les electrodes d’or est faible, car le travail de sortie de l’or est le plus elevé parmi les 
métaux d’electrode choisis, par conséquent l’injection de charges doit être plus difficile par 
rapport aux autres métaux d’électrodes. 
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a)      b) 

Figure  3-11: a) Cartographie de charge d’espace obtenue pour le protocole B sur un système  
Au/LDPE-A/Au. b) densité de charge moyenne calculée à partir de la cartographie 2D, T=25°C. 
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 Enfin, dans le cas d’un métallisation à l’aluminium (Al) (ϕ=4.08 eV), la cartographie 
2D montre des charges négatives quel que soit le champ électrique appliqué. Par contre, la 
variation de la densité de charge moyenne reste très faible faible, à champ élevé.  
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a)      b) 

Figure  3-12: a) Cartographie de charge d’espace obtenue pour le protocole B sur un système  
Al/LDPE-A/Al. b) densité de charge moyenne calculée à partir de la cartographie 2D, T=25°C. 

 

Ces derniers résultats ne sont pas attendus, l’indium et l’aluminium ayant presque le 
même travail de sortie (4,08 pour l’Al et 4,12 pour l’In), nous aurions pu  nous attendre à ce 
que la nature et la quantité de charges injectées soient comparables. Or, il n’en est rien.  

Les résultats obtenus avec l’Al sont comparables à ceux obtenus avec l’or. Ces deux 
métaux ont pourtant des travaux de sortie très différents (4,08ev pour l’Al et 5,1eV pour 
l’Au). De plus, lorsque l’échantillon est métallisé argent, dont le travail de sortie est plus 
important (4.73eV) que celui de l’aluminium (4,08eV), nous constatons une injection plus 
grande de charges positives et négatives dans l'échantillon. Le Tableau  3-8 présente une 
synthèse des types de charges injectées avec du polyéthylène. Ces résultats ne sont pas ceux 
attendus dans l'hypothèse d'une injection de Schottky, qui tient compte uniquement du travail 
de sortie pour calculer le courant qui est injecté dans le diélectrique. D’autres mécanismes 
doivent entrer en jeu, par exemple les états surfaciques, la rugosité de surface, etc. 

Tableau  3-8: Récapitulatif des types de charges injectées avec différents métaux d'électrode. 

              Electrode 

Polymère 

Or 

(5,1 eV) 

Al 

(4,08 eV) 

Ag 

(4,73 eV) 

In 

(4,12 eV) 

Sn 

(4,42 eV) 

Sc 

LDPE-A très peu 
d'électrons 

très peu 
d’électrons 

électrons 
et trous 

 

électrons et 
trous 

Trous 
majoritaires 

électrons et 
trous 

 

trous 
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3.6 Mesures de courant de conduction et d’électroluminescence 
  

Le but de cette partie est de déterminer les charges dominantes responsables du courant 
de conduction et, à travers les mesures d'électroluminescence, d'avoir accès à des phénomènes 
énergétiques liés à la présence de charges. Les émissions électroluminescentes sont en effet 
étroitement liées aux pièges et au comportement de la charge d’espace. Par ailleurs, elles 
révèlent la formation d'états moléculaires excités, qui eux-mêmes peuvent initier des réactions 
chimiques et donc donner lieu à des évolutions irréversibles du matériau. Donc, l’analyse 
d'EL est non seulement une technique complémentaire pour comprendre l’injection de 
charges et le transport dans les matériaux isolants mais aussi une méthode pour étudier les 
mécanismes de vieillissement électrique d’un diélectrique comme nous avons déjà expliqué 
au paragraphe  2.5. Dans ce paragraphe nous allons discuter l'effet du champ électrique sur le 
piégeage et le dépiégeage des charges dans le LDPE par les mesures de courant de conduction 
et d'EL. 

3.6.1 Protocoles expérimentaux 
 

Les échantillons utilisés sont des disques de LDPE-A mesurant 200 µm d’épaisseur et 
80 mm de diamètre. Une métallisation semi-transparente du métal (les mêmes métaux que 
pour les mesures PEA) est réalisée sur les deux faces de l’échantillon. Un ruban silicone est 
ajouté en périphérie des électrodes, afin d'éviter l'effet de contournement. Une fois les 
échantillons préparés, ils ont été maintenus entre deux électrodes massives pour appliquer la 
contrainte électrique (cf. Figure  2-21). 

 L’objectif de cette partie est de présenter les caractéristiques de courant de conduction 
du polyéthylène (LDPE-A) en fonction de la tension (ou du champ électrique appliqué) et ce 
pour différents métaux d’électrode. Le protocole de tension est le protocole B (voir Figure 
 3-1), qui débute par l'application d'un champ de 10kV/mm pendant 10min, puis les paliers en 
champ sont incrémentés par pas de 10kV/mm avec des vitesses de transition de la tension de 
0,3 kV/s (soit 1.5kV/mm/s en champ) jusqu’à 90 kV/mm. Pour chaque palier de tension, le 
temps d’application de la contrainte sur l’échantillon est de dix minutes. Une fois le palier à 
90 kV/mm terminé, la décroissance de la tension est de 0,3 kV/s jusqu’à zéro, avec un 
enregistrement du courant pendant 20min lors de la dépolarisation. Le courant a été enregistré 
à chaque palier de tension. Le courant moyen est calculé sur les deux dernières minutes de la 
partie stationnaire. Le protocole expérimental est ainsi similaire à celui utilisé en mesure de 
charges d'espace, permettant de comparer les résultats de mesures de conduction avec ceux de 
charge d'espace pour les mêmes métaux d'électrode. Les mesures de courant de conduction 
ont été réalisées à température ambiante.  

Les mesures d’EL ont été effectuées uniquement sur le système Au/LDPE/Au, car 
l’épaisseur de la couche de métal pour les métallisations faites avec la méthode d’évaporation 
sous vide est de 50 nm, cette épaisseur ne nous permet pas de pouvoir tirer des informations 
importantes sur les signaux électroluminescents, car dans ce cas, la couche et trop épaisse et 
non transparente. La lumière émise de l'échantillon dépend directement du coefficient 
d'absorption du métal. Par exemple, une couche de 30 nm d'or absorbe environ 60 % de la 
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lumière. La Figure  3-13 montre la transmission dans des couches de 30 nm et de 60 nm 
d’épaisseur d'or. Une couche de 60 nm a une transmission optique plus faible que celle de 30 
nm, il y a également moins de lumière détectée lorsque la couche métallique a une épaisseur 
de 60 nm [Aub 08].  

 

Figure  3-13: Spectres de transmission des dépôts d’or de 30 nm (a) et 60 nm (b) d’épaisseur [Aub 08]. 

 

3.6.2 Impact de l'atmosphère  
 

Compte tenu de la faible intensité des signaux optiques détectés en 
électroluminescence, il est nécessaire d'utiliser des détecteurs sensibles, tel que décrit au 
chapitre 2, d'une part, et de s'affranchir des phénomènes parasites, notamment les micro-
décharges dans l'environnement des échantillons, qui peuvent dominer le signal optique 
détecté. Pour ces raisons, il est préférable de travailler sous vide. Cependant, dans un souci de 
comparaison avec les mesures de charge d'espace, qui ne peuvent être réalisées que sous air, 
nous avons évalué la réponse en EL et courant des matériaux sous vide secondaire et sous air.  

Les Figure  3-14 et Figure  3-15 montrent les résultats bruts de mesures de courant et 
d'EL réalisées simultanément, sur un échantillon LDPE-A métallisé or, sous air puis sous 
vide. A noter ici que le signe du courant en dépolarisation a été inversé pour permettre une 
représentation en échelle logarithmique. Il en est de même des illustrations similaires 
présentées dans la suite de ce chapitre. Des instabilités apparaissent clairement dans le cas des 
mesures à l'air, et sont visibles à la fois sur le signal d'EL et sur les transitoires de courant. Ce 
comportement ne permet donc pas d'obtenir des mesures fiables d'EL en particulier.  
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a) b) 

Figure  3-14 : Résultats bruts de mesures de courant (a) et d'EL (b) sur du LDPE-A métallisé Au réalisées 
sous air à température ambiante. Le signe du courant en dépolarisation a été inversé pour permettre une 

représentation logarithmique.  

a) b) 

Figure  3-15: Résultats bruts de mesures de courant (a) et d'EL (b) sur du LDPE-A métallisé Au réalisées 
sous vide.  

 
La Figure  3-16, montre les caractéristiques de courant de conduction en fonction du 

champ électrique, issues des données des Figure  3-14 et Figure  3-15, pour le même 
échantillon sous atmosphères différentes. Les caractéristiques obtenues ont la même allure. La 
seule différence notable est un courant plus fort d’une décade environ pour l'échantillon sous 
vide aux champs les plus faibles. Ceci est généralement observé, indépendamment de 
l'atmosphère, lorsqu'un échantillon n'est pas vierge dans le sens où il a déjà subi un premier 
cycle de tension. Nous pouvons donc considérer que les mesures de courant réalisées sous 
vide sont représentatives du comportement du matériau sous air. 

Compte tenu de ces éléments, nous nous concentrons dans ce qui suit uniquement sur 
les mesures réalisées sous vide.  
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Figure  3-16: Densité de courant en fonction du champ appliqué pour un échantillon Au/LDPE-A, sous 
différentes atmosphères.  

 

3.6.3 Impact de la nature des électrodes 
 

Considérons tout d'abord les résultats présentés à la Figure  3-15 pour le système 
Or/LDPE-A/Or.  

Le signal de luminescence fonction du temps (Figure  3-15.b) se caractérise par une 
distribution statistique des impulsions détectées (exprimées en coups/2s, la fenêtre 
d'échantillonnage étant de 2s); il n’est pas possible de tirer de conclusions de cette 
représentation expérimentale. Après avoir filtré le signal d’EL, nous l’avons moyenné sur 
chaque palier afin d'extraire le signal du bruit de fond du détecteur (environ 4c/2s). La Figure 
 3-17 présente cette EL moyennée en fonction du champ électrique. L'émission est détectée au-
delà de 40 kV/mm et augmente plus significativement à partir de 70 kV/mm. Ces résultats 
sont en tous points conformes à ceux rapportés dans la littérature sur du LDPE, le seuil étant à 
45 V/mm et le second changement de pente autour de 70kV/mm [Teys 05]. Le seuil 
d'émission est interprété comme la valeur du champ à partir de laquelle la recombinaison de 
charges électroniques injectées aux électrodes se produit. Cependant, il est difficile ici de 
comparer les résultats d’EL avec les mesures de charge d’espace, car très peu de charges ont 
été détectées en PEA pour un système Au/LDPE/Au.  
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Figure  3-17: Caractéristiques EL - champ pour un échantillon de LDPE-A  de 200 µm métallisé or, 
T=25°C. 

Pour ce qui concerne les transitoires de courant (Figure  3-15.a), le courant diminue sur 
chaque palier, et il ne semble pas se stabiliser pour des champs faibles. Il existe cependant une 
rupture de pente pour chaque palier, pouvant correspondre à un changement de mécanisme 
dominant à temps court. Ce transitoire de courant à temps court est fonction du champ 
électrique. Pour des champs élevés, le courant semble se stabiliser à temps long.   

Deux régimes de conduction peuvent être identifiés sur les caractéristiques I(E) de la 
Figure  3-16. Dans un premier temps, la densité de charges injectées à l’intérieur du 
diélectrique étant faible,  la densité de courant résultant du mouvement de ces charges et régie 
par la loi d’Ohm. Lorsque le courant d’injection augmente sous une tension appliquée 
croissante, un changement de comportement s’opère, dans lequel le champ local est contrôlé 
par la charge d’espace. A partir de 50 kV mm-1, le courant limité par la charge d’espace est 
dominant par rapport au courant ohmique.  

La Figure  3-18.a  présente les mesures de conduction pour un système Sn/LDPE-A/Sn. 
Le courant de conduction diminue continûment sur chaque palier de tension, et ne semble pas 
atteindre une valeur stationnaire, même à champ fort. Les mesures de charges d’espace pour 
ce système ont montré qu’il existe pour pratiquement tous les paliers une injection de charges 
négatives et positives, avec des temps caractéristiques d’injection et de transport différents. 
Cette double injection peut expliquer le fait que les courants de conduction n’atteignent pas de 
valeur stationnaire même à champ élevé. D’autre part, pour ce système aussi, il existe un 
transitoire de courant, dont la durée diminue avec l’augmentation du champ électrique, et qui 
pourrait être lié à d’autres phénomènes que la conduction.   

La Figure  3-18.b montre la densité moyenne de courant obtenue en fonction du champ 
électrique appliqué à partir des données de la Figure  3-18.a.  Malgré l’absence de la partie 
stationnaire, le courant moyen est calculé pour les deux dernières minutes de chaque palier. 



 

 
3-108 

Mandana TALEB, Université Paul Sabatier, 2011 

Chapitre 3 Impact des matériaux d’interface sur la formation de charges d’espace 

Pour cette métallisation comme pour la précédente, nous notons aussi une rupture de pente 
dans la courbe courant / champ électrique, qui apparaît entre 50 et 60 kV/mm.   
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Figure  3-18: Courant de conduction pour un échantillon de LDPE-A de 200 µm métallisé Sn, T=25°C, 
sous vide. a) Résultats bruts en fonction du temps; b) densité de courant moyennée par palier en fonction 

du champ électrique appliqué.  

La Figure  3-19.a montre le courant de conduction pour un contact In/LDPE-A/In. Pour 
les champs électriques de 10 à 40kV mm-1, les charges sont injectées et piégées près de 
l'interface et elles créent des homocharges et un champ électrique interne opposé au champ 
appliqué, réduisant ainsi le champ effectif aux interfaces, c'est pourquoi le courant décroît 
avec le temps. Pour les champs électriques élevés (au delà de 50kV mm-1), nous ne retrouvons 
plus la décroissance de la partie transitoire et le courant devient quasiment constant sur 
chacun des paliers. La cartographie 2D de la charge d’espace (cf. Figure  3-8), met en 
évidence la formation d'hétérocharges (charges positives à la cathode) à partir de 50kV mm-1, 
en réalité les charges négatives injectées par la cathode sont neutralisées par les hétérocharges 
positives, donc le champ électrique à l’interface est quasi stable sur un palier, c’est pourquoi 
nous trouvons un courant sans composante transitoire. 

 La Figure  3-19.b illustre la densité de courant en fonction du champ électrique 
appliqué pour le contact In/LDPE-A/In. Comme pour les autres métallisations, il existe une 
rupture de pente dans la courbe courant-champ, qui intervient à un champ de 50 kV/mm.  
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Figure  3-19: Courant de conduction pour un échantillon de LDPE-A de 200 µm métallisé In, sous vide, 
T=25°C. a) Résultats bruts en fonction du temps; b) densité de courant moyennée par palier en fonction 

du champ électrique appliqué. 
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La Figure  3-20.a montre le résultat de courant de conduction sur un échantillon de 
LDPE-A métallisé en Ag. Nous constatons le même mécanisme de courant de conduction que 
l'échantillon In/LDPE-A, c'est-à-dire des courants transitoires à des champs faibles qui sont 
suivis par des courant quasi constants sur les paliers en champs forts. En considérant la 
cartographie 2D de la charge d'espace pour ce type d'échantillon (voir Figure  3-9), dans un 
premier temps, nous constatons que les charges négatives sont dominantes mais en 
augmentant le champ électrique, il y a de plus en plus d'injection de charges positives qui 
compensent les charges négatives déjà présentes dans le diélectrique. L'obtention de courants 
quasi constants peut être due au fait que le champ électrique aux interfaces ne change pas 
durant le palier de tension. La Figure  3-20.b présente le courant de conduction en fonction du 
champ appliqué. Au delà de 40 kVmm-1, la conduction passe d’un régime ohmique à un 
régime limité par la charge d’espace. Ceci est bien en accord avec les mesures de charges 
d'espace : une accumulation de charges dans le diélectrique (cf. Figure  3-9). Par contre, la 
valeur de champ seuil (40 kV/mm) est plus faible que celle observée pour les autres 
métallisations. De plus, il semble y avoir une seconde rupture de pente, pour un champ 
appliqué de 60 kV/mm, qui pourrait correspondre selon la théorie de courant limité par la 
charge d’espace, à un régime avec saturation des pièges. La valeur du champ est cependant 
très faible pour observer ce phénomène, et les mesures de charges d’espace pour cette 
métallisation Ag montrent toujours une forte injection de charges positives et négatives, 
fonction du champ appliqué.   
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Figure  3-20 : Courant de conduction pour un échantillon de LDPE-A de 200 µm métallisé Ag, sous vide, 
T=25°C. a) Résultats bruts en fonction du temps; b) densité de courant moyennée par palier en fonction 

du champ électrique appliqué. 

La Figure  3-21.a, représente le courant de conduction en fonction du temps pour le 
contact Al/LDPE-A. La discontinuité de courant pendant la dépolarisation est due au 
changement de signe du courant de décharge. Aucun transitoire n'apparaît clairement sur ces 
mesures et nous constatons une légère augmentation du courant en fonction du temps, pour les 
champs les plus élevés.  
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Figure  3-21 : Courant de conduction pour un échantillon de LDPE-A de 200 µm métallisé Al, sous vide, 
T=25°C. a) Résultats bruts en fonction du temps; b) densité de courant moyennée par palier en fonction 

du champ électrique appliqué. 

Les interfaces métal/polymère constituent souvent une couche d’oxyde de métal qui a 
des propriétés physiques plus faibles que celles du volume. A titre d’exemple, pour un contact 
aluminium/polymère en présence de l'air et de l'humidité, une couche isolante d'oxyde 
aluminium est spontanément formée sur la surface d'aluminium ce qui limite le courant. 
L'injection n'est alors plus suffisante pour former une charge d'espace, d'où un faible courant 
et pas de charges d'espace. 

La Figure  3-21.b présente le courant de conduction d'un échantillon Al/LDPE-A en 
fonction du champ appliqué. Nous ne constatons pas de rupture de pente pour les différents 
champs électriques appliqués. Ceci peut venir du fait que le courant est contrôlé par un régime 
ohmique et qu’il y n’a pas de formation de charge d’espace. Le courant suit donc linéairement 
l’augmentation du champ électrique.  

 

 

Discussion 

Nous pouvons envisager trois mécanismes afin d'expliquer les transitoires de courant 
observés sur les paliers sous tension : la polarisation, la conduction ionique ou la conduction 
électronique.  

Si le phénomène transitoire est dû à la polarisation, il doit être lié à l'orientation des 
moments dipolaires, mais le polyéthylène est un matériau peu polaire. Par contre les 
impuretés comme par exemple l'humidité (H2O) peuvent être introduites dans le polymère 
durant le procédé de  fabrication. Toutefois, leur concentration n'est pas assez importante pour 
contribuer à ce phénomène.  

Pour la conduction ionique nous nous attendons à ce que les produits électrolytiques 
s’accumulent à proximité des électrodes. Pour un polymère sans additifs, il est peu probable 
que la conduction ionique apporte une contribution notable au courant de conduction, mais 
dans certains cas, il peut y avoir des phénomènes d'oxydation du métal et de formation des 



    

  

Impact des matériaux d’interface sur la formation de charges d’espace 

Mandana TALEB, Université Paul Sabatier, 2011 

3-111 

Chapitre 3 

ions au contact. Dans le cas ou le matériau est non polaire et que les ions ne sont pas présents 
dans le polymère (comme dans le cas de polyéthylène), la décroissance du courant est due à la 
conduction électronique et au processus de piégeage de charges. 

La Figure  3-22 récapitule les courants de conduction en fonction du champ électrique 
appliqué obtenus avec les différentes métallisations. Les caractéristiques courant-champ 
montrent que les électrodes d'Argent fournissent un courant plus élevé que les autres métaux, 
spécialement à des champs électriques élevés. Ceci n'est pas un résultat attendu car le travail 
de sortie est relativement important (cf. Tableau  3-7). Les électrodes d'Aluminium, avec un 
travail de sortie faible, sont supposées être les électrodes qui injectent le plus, mais le courant 
mesuré est seulement plus élevé que celui de l’Indium. La différence entre le comportement 
des électrodes peut être expliquée par la différence des densités des états de surface aux 
interfaces [Mizu 00], [Mizu 05], [ Duk 76], [Fab 77] et  [Lew 79]. 
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Figure  3-22: Densité de courant en fonction du champ électrique pour le LDPE-A avec différents métaux 
d'électrode pour le protocole B, T=25°C. 

 Il faut également remarquer que les porteurs de charges dominants qui sont 
responsables de la conduction électrique dépendent du type de contact. Pour les isolants avec 
une bande interdite grande, tel que le polyéthylène (8eV), à des champs modérés, les électrons 
sont les espèces dominantes qui contribuent à la conduction du courant [Kao 00]. Le courant 
de conduction de ces porteurs est habituellement faible, en raison de la mobilité faible des 
électrons.  

 Le seuil en champ pour l'injection des trous pour des contacts Ag/LDPE-A et 
Sn/LDPE-A est de 40 et 30 kV.mm-1 respectivement, comme nous le constatons sur les profils 
de charges d'espace des Figure  3-9 et Figure  3-10. Pour un champ électrique inferieur à ce 
seuil, l'injection des électrons est dominante dans le polyéthylène. Selon la structure de bande 
et la barrière de potentiel du contact, la conduction électron-dominante peut changer en 
conduction trou-dominante sous des champs élevés, pour les films de polyéthylène [Kao 00], 
ce qui est également obtenu dans nos expériences.  
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La mobilité apparente des porteurs de charges dans un diélectrique peut être donnée par 
l'équation suivante:  

E

v
µ =                             3-1 

Où v est la vitesse du front de charges et E est le champ local. En fait, le calcul de µ est 
approximatif car l'estimation de v et E peut être inexacte. Une expression pour la mobilité 
peut être dérivée de la variation de la densité de charges en fonction du temps en phase de 
dépolarisation, (les détails de cette équation sont explicités dans l’Annexe 1) [Mont 00]. 

dt

tdQ

tQ
tµ

)(

)²(

3
)(

ε=                3-2 

Nous rappelons ici brièvement les hypothèses sous-jacentes à cette équation. La 
densité de charges piégées est supposée beaucoup plus grande que celle des charges mobiles 
c'est-à-dire : ρ>> ρf et elle est uniformément répartie dans l'isolation. Q est la densité de 
charges totale mesurée par PEA (la recombinaison de charges est négligée). 

La Figure  3-23 présente la mobilité des porteurs obtenue pour les différents métaux 
d’électrodes testés, selon l’équation 3-2 appliquée aux données expérimentales. Nous aurions 
pu nous attendre à ce que la mobilité soit la même pour tous les échantillons car l’isolant est 
toujours le même (du LDPE-A), mais la différence entre les mobilités met en évidence l’effet 
du contact sur l’injection et l’extraction de charges, comme présenté sur la Figure  3-23. Les 
électrodes comme Au, In, Sn bloquent l’extraction de charges, et la mobilité est extrêmement 
faible par rapport aux électrodes Al et Ag qui favorisent plutôt l’extraction.  
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Figure  3-23 : Mobilité en fonction du temps en dépolarisation pour différents métaux d’électrodes.  

En considérant les profils de charges d’espace pour les différents métaux (cf.  3.5), 
nous constatons une quantité différente de charges positives et négatives dans le LDPE. Nous 
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savons que les charges positives se déplacent plus rapidement que les charges négatives, donc 
l'hypothèse d'une mobilité constante n'est pas valable dans le polyéthylène. 

La Figure  3-24 montre la densité de charges obtenue par PEA en fonction du temps 
pendant la dépolarisation pour les différents métaux d’électrode et à la température ambiante. 
La mobilité apparente (Fig. 3.25) est plus grande pour les contacts qui injectent deux types de 
charges (positives et négatives), c'est-à-dire : In, Ag et Sn. Pour les électrodes d’Al avec une 
charge majoritairement négative, nous obtenons avec l’équation 3-2 et contre toute attente, 
une mobilité assez grande.  La mobilité la plus faible correspond au contact Au/LDPE, ceci 
est un résultat attendu vu la quantité faible de charges négatives dans le LDPE. 

1000 200 300 400 500 600
-2

-1.5

-1

-0.5

0

0.5

1

1.5

2

2.5

Temps (s)

D
en

si
té

 d
e 

ch
ar

ge
s 

(C
.m

-3
)

 

 
Ag/LDPE/Ag
In/LDPE/In
Al/LDPE/Al
Au/LDPE/Au
Sn/LDPE/Sn

 

Figure  3-24 : Variation de densité de charges en fonction du temps pour les différents métaux d’électrode 
pendant la dépolarisation, T=25°C. 

Il est évident que certaines des hypothèses de l’équation 3-2 sont très restrictives et ne 
reflètent pas les conditions réelles dans la plupart des cas, en particulier, par rapport aux 
résultats obtenus par la mesure PEA. La charge n’est certainement pas concentrée à proximité 
des électrodes et la quantité de charges piégées n’est pas nécessairement plus grande que celle 
des charges mobiles. Cependant, malgré les simplifications, cette équation donne des résultats 
relativement cohérents avec ceux obtenus par la mesure de charges d’espace.   

 Nous n'avons pas pu comparer les résultats d'EL pour les différents métaux d'électrode 
en raison de la grande épaisseur de la couche de métal et du problème d'absorption d’une 
grande partie de la lumière par cette couche. Cependant, l’émission électroluminescente de la 
surface métal/isolant sous contrainte alternative est étudiée dans certains travaux [Zhan 03], 
[Laur 85]. L’émission d'EL sous contrainte alternative est due à la recombinaison de charges 
injectées dans les états de surface d’un polymère soumis à une tension électrique alternative 
beaucoup plus faible que celle nécessaire pour déclencher la recombinaison dans le volume du 
diélectrique [Mu 09]. La Figure  3-25 montre le nombre moyen de photons émis à différentes 
tensions alternatives pour quatre échantillons LDPE métallisés avec différents métaux 
d’électrodes. Les métallisations ont été réalisées par pulvérisation cathodique avec une 
épaisseur de 80~90nm. La tension augmente de 0.2 kV toutes les deux minutes. L’intensité 
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d’EL des échantillons avec de l’argent (Ag ou Ag/Or) est plus faible que celle des 
échantillons avec de l’or (Or ou Or/Ag). Ceci est du à la barrière de contact entre l’électrode 
et le LDPE  qui a été modifiée après la pulvérisation cathodique.  

L
um
in
es
ce
nc
e 
(c
ps
)

Tension (kV)

LDPE non métallisé

Or
Ag

Or/Ag
Ag/Or

 

Figure  3-25 : Caractéristiques EL de surface – Tension du LDPE pour cinq échantillons sous contrainte 
alternative (AC) et sous vide [Mu 09].  

 La Figure  3-26 représente les champs seuils à partir desquels l’électroluminescence du 
polyéthylène est détectée pour différents types de métaux (indium, argent, fer, cuivre). Le 
champ d’apparition de l’EL diminue et la lumière émise augmente avec la diminution du 
travail de sortie. Ces études montrent que l’EL dépend de phénomènes d’injection au niveau 
des interfaces métal/isolant. En AC, la nature du métal semble gouverner les mécanismes 
d’injection. 

 En effet, les conditions d'excitation de l'électroluminescence dépendent fortement de la 
distribution des charges électriques, et plus particulièrement de leur stockage (piégeage), de 
leur évacuation (dépiégeage), ainsi que de leur transport. 
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Figure  3-26: Champ seuil d’électroluminescence et flux lumineux correspondant pour plusieurs métaux 
[Laur 85]. 

3.7 Conclusion  
 
 Le but de ce chapitre était avant tout de décrire les comportements expérimentaux 
typiques en ce qui concerne la charge d’espace, l’EL et le courant de conduction, lorsque le 
PE est soumis à une contrainte continue et avec différents métaux d'électrodes. A partir de 
cette étude nous pouvons donner les conclusions suivantes: 

 - à faible champ électrique, l’influence de la nature des électrodes sur l’injection des 
charges dans les polymères n’est pas significative. 

 - selon la loi d’injection de type Schottky, la quantité de charges injectées dépend du 
travail de sortie du métal. Plus le travail de sortie est faible, plus les électrons sont facilement 
injectés. Néanmoins les mesures expérimentales de PEA, concluent que la quantité de charges 
d'espace injectées n'est pas en accord avec les travaux de sortie des métaux. Ceci incite à 
penser que dans les conditions d’expérience utilisées, les états de surface facilitant l’injection 
sont prédominants.  

 - Les transitoires de courant révèlent une rupture de pente pour chaque champ 
appliqué, qui peut indiquer un changement de processus dominant à l’origine du courant. Le 
temps nécessaire pour la décroissance du courant est normalement plus d'une dizaine de 
secondes, mais il est variable selon le champ électrique et la nature de contact métal/isolant. 
Cette rupture de pente semble intervenir de plus en plus tôt avec l’augmentation du champ 
électrique. La chute rapide du courant transitoire à champ élevé est considérée comme due au 
piégeage important des porteurs injectés.  
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 - le changement de signe des porteurs de charges dominants de négatif à positif, est à 
l'origine des courants les plus élevés (Ag et Sn). Les électrodes d'Au et d'Al donnent une 
charge d'espace majoritairement négative. 

 Comme mentionné ci-dessus, l'interface métal/isolant est étroitement liée à la 
formation de charge d'espace et à la conduction sous champ élevé. Toutefois, les phénomènes 
d'interface semblent être compliqués car de nombreux facteurs tels que les états de surface, les 
additifs, les structures physiques et chimiques de polymères les affectent de façon complexe. 
Selon plusieurs auteurs, l'injection de charges dans l'isolant est faite par le transfert d'électrons 
via des états de surface. Sachant que la densité des états de surface au contact est beaucoup 
plus élevée que celle du volume, en partie due à l'exposition directe de la surface à 
l'environnement extérieur et en raison du processus de métallisation, la description de ces 
états doit permettre de discerner les phénomènes complexes aux interfaces métal/isolant. 
Toujours dans ce but, les deux prochains chapitres sont consacrés à la modélisation des 
phénomènes d'interface. 
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Chapitre  4 

 

 

4 Caractérisation et modélisation 
de la rugosité de surface 

 

 

otre objectif dans ce chapitre est de comprendre comment la rugosité de l’interface 
métal/isolant peut engendrer des perturbations locales du champ électrique et 

affecter les caractéristiques électriques de l’isolant. Des analyses de rugosité sur nos 
échantillons seront tout d’abord présentées. Cette étude permettra d’identifier l’ordre de 
grandeur de la rugosité et l’effet de la métallisation sur cette valeur. Nous expliquerons 
ensuite à l’aide de simulations numériques le mécanisme qui lie la perturbation électrostatique 
à la rugosité de l’interface métal/isolant. Cette étude permettra notamment d’obtenir une 
cartographie « in situ » du champ électrique dans un isolant. Enfin, nous présenterons le 
modèle de rugosité que nous avons développé à la base des mesures expérimentales. 

 

 

4.1 Rugosité 
 

Nous serons amenés à étudier l'effet de la rugosité de surface des échantillons. La 
surface d’un échantillon n’est jamais parfaite et a toujours un certain nombre d’imperfections. 
La morphologie de la surface de l'échantillon et la structure d'interface métal/isolant affectent 
de manière significative les performances du dispositif. Pour révéler la présence 
d’imperfections, les échantillons ont été étudiés par profilométrie.  

Nous présentons une image de microscopie optique de la surface d’un échantillon 
LDPE-A non métallisé sur la Figure  4-1. L’imagerie révèle des creux localisés (<1µm) que 
nous avons attribués à des défauts de surface de l’échantillon. 

  N
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Figure  4-1 : Image de microscopie optique de la surface d’un échantillon LDPE-A non métallisé. 

4.1.1 Mesure de rugosité  
 

Plusieurs techniques (films de PI, grilles métalliques et polissage), détaillées dans le 
chapitre 2, ont été utilisées afin de préparer des échantillons de LDPE de rugosités différentes. 
Seule la dernière méthode (polissage) a donné des résultats satisfaisants. Pour chaque 
échantillon, la rugosité de surface a été mesurée à l’aide d’un profilomètre de type Alpha-Step 
IQ.    

Deux échantillons de LDPE-A ont été préparés avec des disques de polissage de 
granulométrie différente (P120 et P1200). Nous nous sommes attardés sur l’analyse de la 
forme des profils obtenus (cf. Figure  2-11). Trois variables caractéristiques ont été calculées :  

- La rugosité moyenne (Ra) : moyenne de la rugosité prise sur tous les pics du profil 
analysé. 

- Le nombre de pics par unité de longueur (Pm) : cette variable nécessite l’utilisation d'une 
bande  de référence correspondant à la hauteur de discrimination.  Cette bande est symétrique 
pour les pics positifs et négatifs par rapport à l’axe zéro. Elle est utilisée pour éviter 
l'inclusion de petits  pics, qui sont non significatifs. Un pic est compté s’il est plus grand que 
la limite supérieure de la bande et qu’il redescend au-dessous de celle-ci (cf. P1 et P2 sur la 
Figure  4-2). Dans nos calculs, cette bande est fixée entre -20 et 20 nm. 

- Le pic maximum (Rp) : il correspond au pic de plus grande amplitude observé sur le 
profil de rugosité à partir de l’axe zéro (y=0). Il peut s'agir d'un pic positif ou négatif. 

- La médiane est la valeur qui permet de diviser la distribution de probabilité en deux 
parties de même nombre d'éléments. 

-Le coefficient de dissymétrie (skewness en Anglais) est un moment standardisé qui 
mesure l'asymétrie de la densité de probabilité d'une variable aléatoire définie sur les nombres 
réels, comme suit:   

3
3

σ
γ µ=                   4-1 
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Où µ3 est le troisième moment centré et σ est l'écart-type. Quand la moyenne est inférieure à la 
médiane, le coefficient est positif et la distribution étalée vers la gauche et donc la queue de 
distribution étalée vers la droite. Une valeur de zéro indique que les valeurs sont relativement 
bien réparties de part et d'autre de la moyenne, ce qui implique une distribution symétrique. 

Rp

Bande de
référencey=0

P1

P2

 

Figure  4-2 : Représentation schématique de la rugosité avec le pic maximum Rp. P1 et P2 correspondent 
aux pics à prendre en compte pour le calcul de Pm. Les lignes rouges définissent les limites supérieure et 

inférieure de la bande de référence. 

Le Tableau  4-1 montre les caractéristiques de rugosité calculées pour des échantillons 
fabriqués par polissage. Pour des disques de granulométrie P120 et P1200, les rugosités 
moyennes sont respectivement de l’ordre de 4.4µm et de 1.3µm. La méthode utilisée, quoique 
empirique, est efficace et permet de créer des imperfections de l’ordre de quelques dizaines de 
micromètres. 

Tableau  4-1 : Caractéristiques de la rugosité obtenue par polissage 

Disque de polissage Pm>20nm  (mm-1) Ra (µm)  Rp (µm) 

P120 16.8 4.4 10.3 

P1200 42.5 1.3 3.9 

 

4.1.2 Effet de la métallisation sur la rugosité des échantillons  
 
Nous présentons par la suite une série de mesures de rugosité sur les échantillons de LDPE-A, 
préparés avec un film de « Kapton 2 ». Les mesures de charge d’espace et de courant de 
conduction étant réalisées sur des échantillons métallisés, il nous faut évaluer l’impact de la 
métallisation sur la rugosité de surface des échantillons. Une étude systématique a été faite sur 
des échantillons, avant et après métallisation, dans le but d’avoir un nombre important de 
résultats afin de les confronter les uns aux autres. Les échantillons sont présentés dans le  
Tableau  4-2.   

 
La Figure  4-3 présente les profils de rugosité des échantillons E5 et E6 pour une 

longueur d'analyse de 2mm. Les mesures ont été réalisées sur le même coté. Les profils 
obtenus sont pratiquement identiques à part, les premiers pics mesurés sur les 0.2 mm de 
l’échantillon non métallisé. Cela est dû au fait que les mesures n’ont pas été réalisées 
exactement au même endroit.  
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Tableau  4-2: Échantillons de LDPE-A, métallisés pour les mesures de profilométrie. 

Échantillons Commentaires Epaisseur (µm) 

E1 LDPE-A non métallisé (Sn) 200 

E2 LDPE-A métallisé (Sn) 200 

E3 LDPE-A non métallisé (In) 200 

E4 LDPE-A métallisé (In) 200 

E5 LDPE-A non métallisé (Ag) 200 

E6 LDPE-A métallisé (Ag) 200 
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a)               b) 

Figure  4-3 : Profils de rugosité des échantillons a) E5 (LDPE-A non métallisé), b) E6 (LDPE-A métallisé en 
Ag). Les mesures ont été faites sur le même coté.  

La Figure  4-4 montre le coefficient de dissymétrie de la distribution de hauteur de pics 
l’échantillon (LDPE-A) avant et après la métallisation Ag. Sur la Figure  4-4, les distributions 
sont asymétriques à gauche, nous pouvons remarquer qu’après la métallisation, la probabilité 
d’avoir des pics avec différentes hauteurs augmente. Nous prévoyons donc une augmentation 
de nombre de pics par unité de longueur (Pm) (cf. Figure  4-4.b) après métallisation. La 
probabilité d’avoir des pics de 50 nm est de 2 et 25% respectivement avant et après la 
métallisation. L’axe horizontal montre la valeur absolue des pics. Les pics positifs et négatifs 
sont traités de la même manière. 
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Figure  4-4 : Distribution de probabilité de hauteur des pics de l’échantillon (LDPE-A) a) avant et b) après 
la métallisation en Ag. 

Nous présentons dans le Tableau  4-3, l’ensemble des valeurs des variables issues des 
mesures de rugosité. La bande de discrimination est de 20 nm. Les échantillons utilisés ont 
une rugosité de surface de quelques nanomètres. Plusieurs remarques sont à souligner sur ce 
tableau : le nombre de pics par unité de longueur (Pm) a tendance à augmenter légèrement 
après métallisation. Par contre, la hauteur maximum de pic (Rp) varie beaucoup d'un 
échantillon à l'autre sans être corrélée au fait que l'échantillon soit métallisé. De même, la 
rugosité moyenne (Ra) n'évolue pas après métallisation. Nous pouvons donc rejeter 
l'hypothèse d’un changement de rugosité dû à la métallisation. D’autre part les paramètres Rp , 
Pm et Ra pourront nous être utiles lors de la mise en place du modèle de rugosité. Il y a quand 
même un doublement de la rugosité pour les échantillons E1 et E2, comparés aux autres, elle 
est surement due à l’effet d’empreinte des disques de la presse chauffante sur la surface des 
échantillons, ces disques deviennent plus rugueux au fur et à mesure de leur utilisation. 

 

Tableau  4-3 : Comparaison d’analyse de la rugosité sur les échantillons de LDPE-A. 

Échantillons Pm  (mm-1) Rugosité moyenne (Ra)  [nm] Pic maximum (Rp) [nm] 

E1 54.5 38.19 190 

E2 56 40.82 333 

E3 25.5 21 131 

E4 28.5 22.3 168.5 

E5 27.5 23 485 

E6 32 22 199 
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4.1.3 Développement d’un modèle numérique de rugosité de surface 
 

Un grand nombre de travaux sont en cours afin de comprendre les propriétés 
électroniques et électriques des dispositifs concernés par les imperfections qui empêchent le 
bon fonctionnement du dispositif [Doug 89], [Zhao 99], [Novi 04] et [Lher 08] ]. La 
modélisation des surfaces rugueuses devient complexe en raison de la complexité de la 
structure géométrique des surfaces. Afin d'évaluer l'influence de la rugosité de surface des 
échantillons, la distribution spatiale de champ électrique perturbé par des surfaces non lisses 
doit être modélisée. Les principaux outils pour montrer cette influence sont strictement 
mathématiques et s’appuient sur des travaux de simulation. La plupart des recherches sur 
l’effet de la rugosité des isolants ont été réalisées dans le domaine des semi-conducteurs 
organiques et sont aussi bien applicables pour les matériaux diélectriques. Nous exposons par 
la suite certains de ces modèles. 

Modèle de Novikov [Novi 04]:  

L’auteur étudie l'effet de la rugosité de l'électrode sur l'injection et le transport de 
charges dans des dispositifs organiques. Il a développé une formule explicite macroscopique 
reliant le profil de la rugosité d'une électrode à la distribution du champ électrique à sa 
surface. La surface rugueuse est décrite en définissant sa hauteur h(g) pour une position dans 
le plan donnée g=(x,y). Dans ce cas, il est possible de calculer la distribution du champ 
électrique à la surface en connaissant la fonction de profil de surface. Il modélise les surfaces 
d’électrodes par deux positions aléatoires.  

)(0 ghz =   et )(ghLz L+=                4-2 

Après avoir résolu l’équation de Laplace ∆Φ(r)=0 , les hypothèses et les simplifications:   

0
)(0

=
= ghz

φ        0)(
V

ghLLz
=

+=
φ               4-3 

Nous trouvons, E(ρ), le champ électrique à la surface : 
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Où L est l’épaisseur de l’isolant, E0 est le champ électrique uniforme dans le cas des 
électrodes planes. Novikov et al. ont montré qu’une distribution spatiale non uniforme du 
champ électrique conduit à une variation significative de courant d'injection (J). Ce courant 
dépend du champ électrique de manière non linéaire. 

Modèle de Mahdy et Anis [Mahdy 98] : 

  Ces auteurs modélisent la tension de claquage et le renforcement du champ électrique 
d’un isolant gazeux (ici : l’air) en présence d’une électrode rugueuse en tenant compte de son 
caractère aléatoire. La tension de claquage correspondante est ensuite estimée pour des 
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rugosités de surface différentes. La texture de la surface considérée est plane, ondulée, ou une 
combinaison des deux. La technique de Monte-Carlo a été utilisée pour la modéliser. Le 
modèle est illustré sur la Figure  4-5. 

 

Figure  4-5 : Modèle d’une imperfection : G est la longueur de l'intervalle (gap length),  d est la largeur 
d'électrode. 

Dans un premier temps, une distribution gaussienne aléatoire est générée pour 

modéliser les hauteurs des imperfections N( R , rσ ). Les paramètresR et σr sont la moyenne et 

l'écart-type de la rugosité de surface. Dans un deuxième temps, pour une hauteur de rugosité 

donnée (Ri), les paramètres de l’angle d’imperfection (θ̂  etσ )  sont calculés par les équations 
4-5 et 4-6. 

))((ˆ
i

r

RRr −+=
σ
σθθ θ                             4-5 

21 r−= θσσ                            4-6 

Où θ̂  et σθ  sont l’angle moyen et l’écart-type de l’angle respectivement,  r est le coefficient 
de corrélation entre la hauteur de la rugosité et son angle; Ri est la hauteur des imperfections 
générée par le générateur de nombres aléatoires. Ensuite, ces étapes sont répétées pour balayer 
toute la largeur de l'électrode. Il est démontré que l’angle et la hauteur de la rugosité de 
surface peuvent avoir un effet non négligeable sur la tension de claquage de l’air. La tension 
de claquage augmente avec l’augmentation de l’angle et la diminution de la hauteur. La 
tension de claquage simulée peut varier entre 180 et 600 kV pour une variation de l’angle 
d’imperfection de 2,5°à 90°. 

Modèle de Limketkai et al [Lim 05]:  

Contrairement aux modèles présentés précédemment, celui-ci traite le problème de la 
rugosité au niveau moléculaire pour des semi-conducteurs. Pour une rugosité w, l’écart type 
des gaussiennes de distribution des niveaux d’énergie varie selon l’équation: 
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Où z0 est la distance entre couches moléculaires. La rugosité de surface peut changer la 
variance de distribution gaussienne de plusieurs dizaines d’eV. (Cette valeur est de l’ordre de 
0.7eV, pour les caractéristiques suivantes, z0 =6Å, w=3.5Å, εr=1). 

Un récapitulatif des modèles macroscopiques et microscopiques, de la rugosité de 
surface, présentés ci-dessus est donné dans le Tableau  4-4. 

Tableau  4-4 : Modèles théoriques de rugosité. 

Modèle Caractéristiques 

Mahdy et al Matériaux organiques 

Distribution gaussienne pour la hauteur d’imperfection Coefficient 
de corrélation entre la hauteur et l'angle de la rugosité. 

S.V. Novikov Isolants gazeux (air) 

Une formule explicite reliant le profil de rugosité d'une électrode à 
la distribution de champ électrique à sa surface. 

B.N.Limketkai et al semi-conducteurs 

Une formule explicite reliant le profil de la rugosité à la distribution 
des états d’énergie à l’interface. 

 
Notre réflexion s’est donc appuyée sur ces articles qui confortent uniquement le principe 

théorique sur lequel s’appuie le sujet de la thèse.   

 

4.1.4 Introduction-outil numérique 
 

COMSOL Multiphysics® (FEMLAB) a été utilisé pour nos simulations numériques. 
COMSOL est un logiciel d'éléments finis et un outil puissant de modélisation et de résolution 
de nombreux problèmes scientifiques et techniques en particulier les phénomènes couplés 
basés sur les équations aux dérivées partielles. Nous avons utilisé le module électrostatique de 
COMSOL pour nos calculs. 

4.1.5 Modèle de rugosité de surface 
 

Le travail de simulation est ici présenté comme un outil de validation de concept. Il 
permet de déterminer la distribution du champ électrique perturbé par des imperfections à la 
surface d’un échantillon de LDPE. Dans cette partie nous allons modéliser la rugosité de 
surface d’un échantillon de PE à l’aide de différentes géométries. La modélisation se déroule 
en trois étapes consécutives :  

- définition de la géométrie de la surface 

- calcul du champ électrique dans l’échantillon 

- calcul du courant injecté selon la loi de Schottky  
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Pour simplifier les simulations, nous avons supposé un modèle 2D (largeur et hauteur de 
l’échantillon), la troisième dimension est la profondeur de l’échantillon qui ne semble pas 
influencer les résultats de nos simulations. 

L’objet simulé est un rectangle dont la structure est présentée sur la Figure  4-6. La 
rugosité sera générée seulement sur une des surfaces des films. Cette hypothèse n’est pas 
réellement représentative des échantillons fabriqués qui sont rugueux sur les deux côtés mais 
elle est suffisante pour illustrer les phénomènes décrits ultérieurement. La largeur et la 
hauteur des imperfections sont respectivement notées L et H. La distance entre les deux 
électrodes est de 200 µm (HR) et est représentative de l'épaisseur des échantillons fabriqués 
pour les mesures expérimentales, le potentiel appliqué aux électrodes inférieure et supérieure 
est de 20 et 0kV respectivement pour un champ électrique de 100 kV.mm-1. Cependant, 
modéliser une grande épaisseur de diélectrique et un grand nombre d’imperfections peut 
affecter largement le temps de calcul. Afin d’éviter cela, nous avons réduit la hauteur de 
l’échantillon à 50nm (H’ ). La nouvelle condition limite est par conséquent calculée pour avoir 
un champ électrique de 100 kV.mm-1. Le potentiel de l’électrode inférieure (dc sur la Figure 
 4-6) est donc remplacé par le potentiel V’, donné par l'équation : 

appliqué
R

V
H

H
V

'
' =                4-8 

Où HR est la hauteur de l’échantillon et H’  est la hauteur de l’électrode imaginaire.  

Pour l’objet simulé, les conditions aux limites sont les suivantes : 

 - nous avons appliqué les conditions de Neumann, i.e. dV/dn=0, pour les plans a’d et b’c. 

- la tension est appliquée sur l’électrode inférieure (dc), à laquelle différentes rugosités seront 
simulées. Le champ électrique appliqué pour toutes les simulations est de 100 kV.mm-1. 

- l’électrode supérieure (a’b’ ) est reliée à la terre, donc V=0. 

Tous ces paramètres, répertoriés dans le Tableau  4-5, seront identiques dans toutes les 
simulations présentées dans ce sous chapitre. 

 

200µm

L’

H’=50nm

a b

cd

a’ b’

H H
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Figure  4-6 : Présentation de la géométrie du modèle. Pour simplifier les simulations, la rugosité est 
fabriquée sur une seule face. 

 

Tableau  4-5 : Caractéristique de la structure d’étude. 

Elément de la géométrie Paramètre de la simulation 

diélectrique LDPE (H’=50nm, εr=2.3) 

Potentiel de l’électrode inférieure 5V 

Potentiel de l’électrode supérieure 0V 

 
La Figure  4-7 montre le maillage de la structure d’étude. La densité du maillage est 

automatiquement adaptée par le logiciel en fonction de la géométrie des interfaces. Dans le 
but de favoriser la résolution des équations différentielles, l’augmentation de la résolution du 
maillage aux points est nécessaire. La perturbation électrostatique est générée par une 
imperfection  référence de 10 nm de haut et 5 nm de large localisée au niveau de l’électrode 
inférieure. Ces dimensions constituent notre géométrie de référence. Ces valeurs de rugosité 
correspondent aux valeurs réelles de rugosité de surface mesurées sur des échantillons. 

50 nm

Masse (0V)

V’ (5V)

LDPE (εr=2.3)

référence

5nm

 

Figure  4-7 : Représentation schématique du maillage de la structure d’étude.  

 

4.1.5.1 Rugosité modélisée par des rectangles 
 

L’impact de la largeur et de la hauteur des imperfections sur la distribution du champ 
électrique a été testé. Les simulations ont été effectuées pour des échantillons métallisés 
(application de la tension sur toute la surface du diélectrique), et pour des échantillons non 
métallisés (nous supposons qu’il existe un gap d’air entre l’électrode et l’échantillon).  
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4.1.5.1.1 Contact parfait électrode métallique/isolant  
 

Le calcul du renforcement du champ électrique s’est fait dans le but de quantifier la 
perturbation du champ sur une surface rugueuse. Le facteur d’intensification du champ (FEF 
– Field Enhancement Factor) est défini comme étant le rapport du champ perturbé en 
présence d'une imperfection au champ électrique moyen appliqué.  

applE

E
FEF =                4-9 

Où E est le champ électrique en un point donné et Eappl est le champ électrique 
appliqué. Pour avoir une idée claire de l’intensification du champ électrique (FEF) autour 
d’une imperfection de référence (hauteur = 10 nm et largeur = 5 nm) dans le volume du 
diélectrique, le résultat de la simulation est présenté en cartographie sur la Figure  4-8.  Les 
lignes parallèles montrent les lignes équipotentielles, qui sont déviées autour d’imperfections 
dues à l’augmentation du champ électrique. La Figure  4-9 montre les variations de FEF le 
long de la ligne rouge de la Figure  4-8. Le champ électrique est fortement augmenté (d'un 
facteur 12 environ) à l’interface métal/isolant (extrémité de l’imperfection), il décroît ensuite 
très rapidement dans l’isolant et peut être considéré comme constant à 10 nm de l’extrémité 
de l’imperfection (FEF=1.3). 

Lignes équipotentielles

FEF

5nm

 
Figure  4-8 : Cartographie du FEF et lignes de potentiel calculés autour d’une pointe de 5 nm de large et 

10 nm de haut.  
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Figure  4-9 : FEF calculé le long de la ligne rouge de la Figure  4-8. 

Cette analyse a ensuite été réalisée pour des rugosités de largeur ou de hauteur différentes. 
Quatre géométries ont été étudiées : 

� deux rugosités de hauteur variable de 5 nm de large et de 15 ou 5 nm de haut, 
respectivement nommées pointe A et pointe B (cf. Figure  4-10.a). 
 

� deux rugosités de largeur variable de 10 nm de haut et de 2 ou 10 nm de large, 
respectivement nommées pointe A et pointe B (cf. Figure  4-10.b). 

 
FEF

RéférenceA B
5nm

RéférenceB A

5nm

a) Hauteur variable

b) Largeur variable  

Figure  4-10 : Cartographie du FEF autour des imperfections (a) de hauteur variable ou (b) de largeur 
variable. 

Les intensifications du champ électrique calculées à l’interface rugueuse et dans le 
volume du diélectrique sont présentées sur la Figure  4-11. 

Dans le cas d’une hauteur variable, plus celle-ci est grande, plus le décalage du profil 
vers des champs élevés est important (cf. Figure  4-11.a). Ainsi, le FEF atteint des valeurs de 
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15, 12 et 6 au niveau de l’électrode rugueuse pour des hauteurs de pointe de 15, 10 et 5 nm 
respectivement. 

Lors de la variation de la largeur de la rugosité, nous constatons que la valeur du 
champ est modifiée uniquement au niveau de l’extrémité de l’imperfection (cf. Figure  4-11.b). 
En effet, le FEF atteint 17.6, 12 et 9.3 au niveau de l’électrode rugueuse respectivement pour 
des largeurs de rugosité de 2, 5 et 10nm, ensuite les profils convergent rapidement pour 
atteindre un FEF de 1.1 dans le volume du diélectrique. Théoriquement, nous savons que le 
champ électrique est infini dans l'angle. Les FEF (max) que nous estimons sont alors issus du 
maillage.  
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     a) hauteur variable            b) largeur variable 

Figure  4-11 : Profils d’intensification des champs électriques générés par des imperfections (a) de hauteur 
variable ou (b) de largeur variable.  

 

4.1.5.1.2 Contact réel électrode métallique/isolant avec gap d’air 
 
 

Dans le cas où la surface de l’échantillon n’est pas métallisée du coté rugueux, il y a 
un gap d’air entre l’électrode de mesure et l’isolant, i.e. l’imperfection simulée est remplie 
d’air. La Figure  4-12 montre les cartographies de l’intensification du champ électrique, en 
présence des gaps d’air, pour les hauteurs et largeurs simulées dans le paragraphe précédent. 
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Figure  4-12 : Cartographie de l’intensification du champ électrique calculé autour des imperfections (a) 
de hauteur variable ou (b) de largeur variable. Le trait rouge est dans l'air à l’interface entre l’air et 

l’isolant. 

Les intensifications du champ électrique le long de la ligne rouge de la Figure  4-12 
sont représentées à la Fig. 4.13. Comme escompté compte tenu des valeurs des permittivités 
relatives, le maximum du champ électrique se situe dans le gap d’air. Pour les deux cas, nous 
constatons que la valeur du champ augmente dans le gap et diminue dans le volume du 
diélectrique (cf. Figure  4-13).  

Dans le cas d’une hauteur variable, les valeurs de FEF obtenues à l’interface 
air/diélectrique sont les mêmes pour des hauteurs de 15 et 10 nm (~1,3). Le décalage du profil 
vers des champs élevés n’apparaît que pour des hauteurs inférieures (5 et 2 nm, cf. Figure 
 4-13.a). 

Dans le cas d’une largeur variable de rugosité, plus celle-ci est grande, plus le champ 
électrique dans le gap d’air et à l’interface air/diélectrique est amplifié. L’intensification du 
champ est de plus de 1,4 pour une largeur de 10nm. Dans le volume du diélectrique, cette 
augmentation de la largeur s’accompagne d’un allongement de la distance sur laquelle le 
champ électrique diminue.    
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Figure  4-13 : Profils de l’intensification des champs électriques générés par des imperfections (a) de 
hauteur variable ou (b) de largeur variable. 

Dans le cas d’un contact réel électrode métallique/isolant où il existe des gaps d’air, 
l’intensification du champ est cependant largement moins grande que celle calculée pour un 
diélectrique métallisé, puisque le FEF maximum calculé est de l’ordre de 15 pour un 
diélectrique métallisé et de 1,5 pour un diélectrique non métallisé.  
 

Afin d’éliminer l’effet de pointe et limiter le phénomène de singularité lié au calcul 
par éléments finis, la rugosité de surface a été modélisée par des ellipses. 

 

4.1.5.2 Rugosité modélisée par des ellipses 

4.1.5.2.1 Contact parfait électrode métallique/isolant  
 

 La rugosité référence est une demi-ellipse de 10 nm de haut et 5 nm de large. Nous 
avons  réalisé des simulations pour des rugosités de largeur ou de hauteur différentes. Quatre 
géométries ont été étudiées : 

� deux rugosités de hauteur variable de 5 nm de largeur et de 15 ou 5 nm de hauteur, 
respectivement nommées pointe A et pointe B (cf. Figure  4-14.a). 
 

� deux rugosités de largeur variable de 10 nm de hauteur et de 2 ou 10 nm de largeur, 
respectivement nommées pointe A et pointe B (cf. Figure  4-14.b). 

FEF

RéférenceA B

5nm

ARéférenceB

5nm

a) Hauteur variable

b) Largeur variable  

Figure  4-14 : Cartographie de l’intensification du champ électrique calculé autour des imperfections (a) 
de hauteur variable ou (b) de largeur variable. 

Dans le cas d’une hauteur variable, comme le montre la Figure  4-15.a, l’intensification 
du champ suit l’évolution de la hauteur des imperfections, c'est-à-dire qu’une intensification 
plus élevée est constatée pour l’imperfection la plus haute. Le champ électrique diminue 
progressivement dans le volume et tend à être uniforme à une distance de 10nm de 
l’imperfection. Ainsi, le FEF atteint respectivement 7, 5 et 3 au niveau de l’électrode rugueuse 
pour des hauteurs de pointe de 15, 10 et 5 nm. 
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Nous remarquons que l’intensification du champ à l’interface est moins importante 
que celle des rugosités rectangles en raison de l’élimination des effets de pointe. Pour une 
rugosité de 10 nm de haut et 5 nm de large, l’intensification du champ est de 7 pour une 
modélisation elliptique et de 15 pour une modélisation rectangulaire.   

Pour le cas de la largeur de rugosité variable, nous constatons que la valeur du champ 
est modifiée uniquement au niveau de l’extrémité de l’imperfection (cf. Figure  4-15.b). En 
effet, le FEF atteint 11.4, 5 et 3 au niveau de l’électrode rugueuse pour des largeurs de 2, 5 et 
10nm. Par la suite, les profils convergent rapidement pour atteindre un FEF de 1.1 dans le 
volume du diélectrique. 
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     a) hauteur variable            b) largeur variable 

Figure  4-15 : Profils de l’intensification des champs électriques générés par des imperfections (a) de 
hauteur variable ou (b) de largeur variable.  

 

4.1.5.2.2 Contact réel électrode métallique/isolant avec gap d’air 
 

La Figure  4-16 présente la cartographie de FEF du champ électrique pour un 
diélectrique rugueux en présence de gaps d’air. Nous constatons, comme dans le cas des 
rugosités rectangulaires, le renforcement du champ électrique dans les gaps d’air et la 
diminution de celui-ci dans le volume du diélectrique à proximité de l’interface air/isolant.   



 

 

 Caractérisation et modélisation de la rugosité de surface Chapitre 4 

4-138 
Mandana TALEB, Université Paul Sabatier, 2011 

a) Hauteur variable

b) Largeur variable

FEF

RéférenceB A

5nm

RéférenceA B

5nm

 

Figure  4-16 : Cartographie de l’intensification du champ électrique calculé autour des imperfections (a) 
de hauteur variable ou (b) de largeur variable. 

Dans le cas d’une hauteur variable (cf. Figure  4-17.a), le FEF évolue inversement à 
l’évolution de la hauteur : plus la hauteur diminue, plus le champ électrique est renforcé dans 
l’air. Dans le volume du diélectrique, la hauteur de l’imperfection n’a pas d’influence sur 
l’évolution du FEF. Le champ électrique minimal est à l’interface air/isolant, il est suivi d’une 
augmentation progressive à partir d’une distance de 15 nm de l’interface.  

Avec une telle géométrie, le FEF est quasiment constant dans les gaps d’air dans les 
deux cas. Dans le cas de la largeur variable (cf. Figure  4-17.b), plus la largeur de rugosité est 
grande, plus le champ électrique est amplifié dans le gap d’air et à l’interface air/diélectrique 
et plus il est faible dans le volume du diélectrique. Pour chaque simulation, le champ 
électrique dans le gap d’air varie très peu.  
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Figure  4-17 : Profils de l’intensification des champs électriques générés par des imperfections (a) de 
hauteur variable ou (b) de largeur variable. 
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Discussion : 

Pour un diélectrique métallisé, la variation du champ électrique semble être plus 
influencée par la hauteur des imperfections au niveau de l’interface. Nous constatons 
également que pour une largeur variable, la valeur du champ est modifiée uniquement au 
niveau de l’extrémité de l’imperfection. L’intensification du champ est liée directement à 
l’augmentation de la hauteur ou la diminution de la largeur. En général, l'intensification 
dépend simplement du rapport hauteur/ largeur, dans la limite où le potentiel de référence est 
loin de la pointe (cf. 5/5 et 10/10 qui donnent pratiquement les mêmes résultats).  

Pour un contact réel électrode métallique/isolant où il existe des gaps d’air, 
contrairement au cas d’un contact réel électrode métallique/isolant, la diminution de la 
hauteur ou l’augmentation de la largeur renforce le champ électrique dans le gap d’air, tandis 
que le champ électrique est diminué dans le volume à proximité de l’interface. Le FEF obtenu 
avec une rugosité arrondie de type ellipse est plus faible (d'un facteur 2 minimum pour le cas 
d’un diélectrique métallisé) que celui obtenu avec une rugosité de type rectangle, en raison de 
l’élimination de l’effet de pointe. Pour un contact réel électrode métallique/isolant où il existe 
des gaps d’air,  la valeur du FEF n’est pas trop influencée par la rugosité, le champ électrique 
devient constant tout au long du gap d’air. 

4.1.5.3 Rugosité modélisée par une distribution gaussienne aléatoire 
 

Le problème d'une interface irrégulière soulève les questions importantes sur la 
meilleure façon dont la rugosité de surface doit être caractérisée. La rugosité de surface est 
aléatoire et peut être caractérisée par une ligne centrale autour de laquelle nous avons des pics 
positifs et négatifs avec différentes hauteurs et largeurs. Il est donc important de prendre en 
compte le caractère aléatoire de la rugosité en restant fidèle à sa forme. Nous proposons de 
modéliser la rugosité à l’aide d’une distribution gaussienne aléatoire Σ R (Ra , σ, µ) 

(Figure  4-18), où Ra, σ, µ sont les valeurs aléatoires représentant respectivement 

l'amplitude, la largeur et la position le long de l'axe x des Gaussiennes. 
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Figure  4-18 : Graphique des gaussiennes en unité arbitraire. σσσσ, µ sont les valeurs aléatoires représentant, 
la largeur et la position le long de l'axe x des Gaussiennes respectivement. L’amplitude est Ra=1  



 

 

 Caractérisation et modélisation de la rugosité de surface Chapitre 4 

4-140 
Mandana TALEB, Université Paul Sabatier, 2011 

Le déroulement du programme est donné dans l’organigramme suivant ( 

Figure  4-19). Le module appelé « Donnée » sur la rugosité de surface permet de 
choisir les caractéristiques de la rugosité à partir d’une rugosité réelle. La largeur et 
l’amplitude des pics gaussiens sont ensuite calculées par une fonction aléatoire. La hauteur Ra 
et la largeur approximative (L=2σ) de pic sont contrôlées, ils doivent respecter les conditions :  

L >0.3|Ra| et |Ra|< 3L             4-11 

|Ra|< Rp             4-12 

Les critères 4-16 à 4-17 sont tirés des simulations sur les différentes rugosités (cf.  
 4.1.5.1 et  4.1.5.2).  Connaissant les paramètres des pics gaussiens (Ra, σ), la rugosité est 
ensuite calculée par la somme des gaussiennes. Si la rugosité créée respecte les conditions 
initiales sur Ra, Rp et Pm, elle est retenue. Ensuite, ces étapes sont répétées pour de nouvelles 
valeurs de µ afin de balayer toute la largeur de l'électrode. Enfin, l’intensification du champ 
électrique et le courant d’injection sont calculés. 
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Figure  4-19 : Organigramme de génération de la rugosité gaussienne aléatoire. 

La Figure  4-20 représente les rugosités générées par le modèle gaussien. Ici, 
contrairement à la géométrie précédente, les rugosités sont sur la face supérieure du 
diélectrique. Les conditions aux limites ont été définies pour avoir un champ électrique 
moyen de 100 kV.mm-1. La Figure  4-20.a illustre la rugosité et la répartition du champ 
(Ra=26nm) créée pour des valeurs initiales Ra0=20nm, RP0=400nm, Pm0=35 mm-1. Sur la 
Figure  4-20.b, nous avons simulé une rugosité plus élevée pour les Ra, RP0 et Pm0 de 2µm, 
10µm et 65 mm-1(Pm a été calculé pour les pics supérieurs à 20 nm dans les deux cas).  

Données sur la rugosité de surface 

Ra0, RP0, Pm0 

Générer l’écart type aléatoire de la 
rugosité 

Générer la hauteur aléatoire de la 
rugosité 

If  (|R|> Rp)  If  L<0.3|R| 

Somme des gaussiennes 

Trouver le FEF à l’électrode rugueuse 

Déterminer le courant d’injection à l’interface 

Conditions 

Calculer les Ra, RP, Pm 

0.9Ra0 <Ra<1.3Ra0  

ou RP <1.1RP0 ou 

0.9Pm0<Pm<1.3Pm0 

Oui 

Non 
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La rugosité a été créée sur une largeur de 2 mm de l’échantillon mais afin d’éviter des 
simulations volumineuses et longues, nous avons choisi la hauteur de diélectrique par rapport 
au paramètre RP0 (H> RP0). L’échantillon est métallisé et nous avons appliqué une tension sur 
l’électrode supérieure (rugueuse). L’électrode inférieure est mise à la terre.  

Le champ électrique augmente notablement aux interfaces métal/isolant au niveau des 
extrémités des infractuosités (couleur rouge) alors qu’il diminue dans les protusions (couleur 
bleue). Le champ électrique dans le volume du diélectrique est égal au champ appliqué pour 
des profondeurs supérieures à 1µm dans le cas d’une rugosité faible, et à 20 µm dans le cas 
d’une rugosité plus élevée. Les  points 1 et 2 des Figure  4-20.a et Figure  4-20.b, 
correspondent à un champ électrique 5 fois supérieur au champ électrique appliqué. 

FEF

a) Ra=26nm, Pm=30

0.5µm

2mm

15µm

b) Ra=2µm, Pm=62  

Figure  4-20 : Cartographie du FEF pour un modèle gaussien pour une rugosité moyenne de  a) Ra=20nm 
b) Rb=2µm pour un champ appliqué de 100kV.mm-1. 

Le courant moyen injecté à l’interface métal/isolant est calculé avec l’équation de Schottky : 

)
4

),(
exp()exp()),((

0

'
2

πεε
φ iiN

BB

m
iiN

yxqE

Tk

q

Tk
ATyxEJ −=         4-13 

Dans l'équation 4-18, le champ à considérer est la composante normale EN à la surface 
au point considéré, car la composante tangentielle ne donne pas lieu à injection. Le courant 
moyen injecté est donc: 
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Où E(xi,yi) est le champ électrique à l’interface métal/isolant, Lr est la largeur réelle du profil 
et N est le nombre de points simulés.  

Le courant moyen à l’interface est présenté sur la Figure  4-21 en fonction du champ 
électrique pour une électrode non rugueuse, et des rugosités d’interface de 20nm et 2µm. Le 
courant d’injection de Schottky a été calculé pour une hauteur de barrière de 2eV et une 
température de 25°C. Une faible rugosité (20 nm) entraîne une faible augmentation de ce 
courant d’injection moyen, alors qu’une rugosité plus élevée (2µm) entraîne une 
augmentation importante de ce courant (2 décades pour un champ électrique appliqué de 100 
kV.mm-1).  
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Figure  4-21 : Courant moyen injecté en en fonction du champ électrique appliqué pour une interface non 
rugueuse et deux interfaces de rugosités 20nm et 2µm (T = 25 ° C, Ф = 2eV). 

 

4.1.5.4 Distribution du champ électrique pour une rugosité de surface mesurée 
 

Dans notre étude consacrée à la rugosité de surface, nous proposons de simuler l’effet de 
la topographie des interfaces à partir de profils extraits expérimentalement. Cette technique 
permet de comparer les résultats des simulations numériques avec les profils réels obtenus sur 
les échantillons. La géométrie ici est la même que dans la partie  4.1.5.3. Le fonctionnement 
du programme peut être scindé en trois étapes principales:  
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� Dans un premier temps, le profil de rugosité est traité afin de rejeter les pics au début 
et à la fin du profil liés à la pose et à l’enlèvement de l’aiguille du profilomètre (cf. 
Figure  4-22. a).  

� Une fois le profil traité, celui-ci est converti en fichier de données .DXF et exporté 
vers le logiciel de simulation numérique COMSOL®. 
 

� La surface de l’échantillon est métallisée, la hauteur de l’échantillon est fixée à 300 
nm, le maillage est créé et les conditions aux limites sont fixées pour un champ 
électrique de 100kV.mm-1. Dans le but de favoriser la résolution de l’équation 
différentielle, une augmentation de la résolution du maillage est nécessaire dans les 
zones de forte variation de l’interface métal/diélectrique (cf. Figure  4-22.b). 

Nous présentons en Figure  4-22 :(a) le profil expérimental d’un échantillon (Ra = 19nm, 
Pm = 30), (b) le maillage, (c) la répartition du potentiel et (d) la répartition du champ 
électrique.  Le but est d’estimer le champ en tout point de la surface et de calculer le courant 
d’injection à l’interface. 
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Figure  4-22 : a) profil expérimental de la rugosité, b) maillage, c) répartition de la tension, d) répartition 
du champ électrique.  

La Figure  4-23 montre le FEF sur la ligne de mesure sur la surface rugueuse. La 
rugosité de surface crée une répartition non uniforme du champ électrique, avec des variations 
relatives du champ au niveau de la surface allant de facteurs 0.1 à 5.5. 
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Donc, le courant d'injection devrait différer de manière significative d’une surface 
lisse à une surface rugueuse. Le courant d’injection de type Schottky pour une hauteur de 
barrière 2eV est donné sur la Figure  4-24 en fonction de la largeur du profil. Le trait rouge 
présente le courant de Schottky obtenu dans le cas d’une surface plane. Nous constatons six 
décades de différence entre le courant maximum injecté (1×10-13 A.m-2) et le courant prévu 
avec un champ appliqué de 100 kV.mm-1 (1×10-19 A.m-2). Le taux d'injection de charges est 
fortement dépendant de la structure de la surface d’électrode. Une surface rugueuse crée une 
distribution non uniforme du champ électrique et donc une distribution non uniforme du taux 
d'injection.  
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Figure  4-23 : Intensification du champ électrique d’une rugosité réelle (FEF) pour un champ appliqué de 
100kV.mm-1. 
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Figure  4-24 : Injection de Schottky d’une rugosité réelle en fonction de la largeur du profil pour un champ 
appliqué de 100kV.mm-1, Φ= 2eV et température de 25°C.  
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4.2 Impact de la rugosité sur les mesures  

4.2.1 Profils de charge d’espace 
 

Nous avons réalisé des mesures de PEA sur des échantillons de LDPE-A avec des 
rugosités différentes obtenues par polissage. Nous avons choisi, pour nos manipulations, le 
protocole B (paliers de 30 à 90kV.mm-1, avec des durées de palier de 10 minutes) à la 
température ambiante. Les résultats sont portés à la Figure  4-25 pour des rugosités de 0.3 µm 
et de 61 nm, obtenues grâce à des films de Kapton® de rugosités différentes. Comme abordé 
dans le chapitre 2, les différences de rugosité recherchées avec les films de PI ne sont pas 
probantes, donc nous avons employé le processus de polissage pour arriver à une rugosité plus 
importante (Ra= 0.3µm). 

 

a)              b) 

Figure  4-25 : Effet de la rugosité sur les profils de charges d’espace, a) échantillon avec la rugosité 
moyenne de a) Ra=0.3µm et b) Ra=61nm respectivement. 

Lors de la phase de polarisation (30-90kV.mm-1), il y a injection de charges négatives 
à la cathode et de charges positives à l’anode. Au cours de la dépolarisation, nous détectons 
des charges positives dans les deux cas. Les résultats ne nous montrent pas de différence 
majeure entre les profils de charge d’espace des deux échantillons. Ce phénomène peut être 
expliqué par le fait que la méthode PEA est limitée en résolution et également par le fait que 
l'effet de rugosité est atténué par la pression exercée sur l'échantillon pendant les mesures 
PEA.  

 

4.2.2 Mesures de courant de conduction 
 

L’objectif de cette partie est de présenter les caractéristiques du courant de conduction du 
polyéthylène (LDPE-A) en fonction du champ électrique appliqué pour différentes rugosités 
de surface (Ra=20nm, 1 et 2µm). Toutes les étapes successives, telles que la génération de 
rugosité, le dépôt d’or et le protocole de mesure (protocole B) sont restées identiques pour 
l’ensemble des essais. 

La Figure  4-26 montre le courant de conduction en fonction du champ électrique appliqué. 
Les mesures électriques indiquent tout d’abord que le courant de conduction augmente 
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notablement lorsque la rugosité de l’électrode croît. En effet, pour un champ électrique donné, 
par exemple 90 kV.mm-1, le niveau de courant atteint pour une rugosité de 2µm (1×10-6A.m-2) 
est de une décade supérieur à celui atteint avec une rugosité de 1µm (1×10-7 A.m-2).  

Dans une interface métal/isolant, il peut y avoir une forte injection de charges juste après 
l’application de tension à t0 et du fait de cette injection d’homocharges, une réduction du 
champ par effet de charge d'espace est attendue, suivi d’une diminution de charges injectées. 
Par conséquent, nous aurons un courant de conduction contrôlé par le volume du diélectrique, 
ce qui semble être le cas dans nos mesures expérimentales. Nous constatons que le courant 
mesuré (cf. Figure  4-26) est moins sensible à la rugosité (interface) que celui simulé (cf. 
Figure  4-21). Il est plutôt contrôlé par le volume du polymère et nous sommes loin de suivre 
une loi Schottky dans les mesures expérimentales. Evidemment, à ce stade, l'objectif n'était 
pas de prendre en compte les effets de la charge d'espace sur le courant total simulé. Cette 
partie est traitée dans le chapitre suivant.  
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Figure  4-26.  Courant de conduction d’un échantillon de LDPE-A métallisé or  
pour différentes rugosités de surface. 

4.3 Conclusion 
 

Cette étude avait pour objectif d’identifier l’impact de la topographie de surface des 
échantillons sur les performances électriques du dispositif. La première partie a permis de 
donner quelques rappels théoriques nécessaires à la compréhension de notre travail, en 
particulier en ce qui concerne la mise en œuvre des échantillons et les différents modèles de 
rugosité. 

Nous avons également présenté des simulations décrivant la rugosité de surface. Afin de 
mettre en œuvre des simulations, nous avons utilisé un logiciel d’éléments finis (COMSOL®). 
Les résultats du renforcement du champ électrique et de l’injection de Schottky pour les 
modèles ont été montrés. Ces simulations nous ont permis de mettre en évidence l’effet 
paratonnerre au niveau microscopique. Nous avons vu que la géométrie d’une pointe peut 
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affecter notablement la valeur du champ électrique au niveau de l’interface isolant/métal en 
modifiant la forme des lignes de potentiel dont dépend le champ électrique. Une simulation 
réalisée à partir de profil réels de rugosité a permis d’établir une cartographie « in situ » de 
l’intensification du champ électrique. Nos simulations ont permis de mettre en évidence 
l’asymétrie du champ électrique au niveau local. 

 Dans la dernière partie, nous avons voulu faire varier la rugosité de surface afin de mener 
une étude sur l’effet de la rugosité sur l’injection de charges ou sur le courant de conduction. 
Sur ce dernier, les mesures électriques réalisées montrent qu’il  peut y avoir  une influence de  
la rugosité des interfaces sur le courant injecté.  

En conclusion, il est important de souligner le rôle de la rugosité de surface des isolants 
sur l’injection de charges, rôle mis en évidence par les simulations et la théorie. Nous avons  
réussi à proposer un modèle décrivant les imperfections de surface des isolants en 2D à l’aide  
des profils expérimentaux qui ont été introduits dans le modèle, celui-ci est capable de 
calculer le champ électrique et l'injection de courant.   
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Chapitre  5 

5 Proposition d’un nouveau 
modèle d’interface 

 

 
ne meilleure compréhension des mécanismes d'interface est nécessaire afin de 
développer des modèles alternatifs pour l'injection de charges. Dans ce but, nous 

proposons un modèle de transport de charges et d'injection dans une structure 
métal/isolant/métal (MIM), basé sur un modèle précédemment développé pour du 
polyéthylène réticulé [Bouf 06], où l’injection de charges était décrite par la loi d’injection de 
Schottky. L’originalité du présent modèle est la prise en compte de la structure chimique et 
physique des interfaces métal/diélectrique. Nous présentons tout d'abord le modèle physique, 
en particulier la description de l'interface et les mécanismes d'injection de charges. Une 
analyse de sensibilité des paramètres de l'interface sera ensuite présentée afin de voir leur 
impact sur les résultats numériques. Pour finir, nous présenterons les résultats de simulation 
pour le modèle unipolaire et bipolaire. 

 

 

5.1 Modèle et résolution numérique 
 

Trois phases bien distinctes sont nécessaires pour le développement numérique d’un 
modèle.  

� La première phase consiste à définir les hypothèses physiques du modèle. Elle 
constitue en réalité la première pierre du modèle qui est basé sur les mesures 
expérimentales et les connaissances théoriques. 

� La deuxième phase est la mise en équation des hypothèses.  

� La dernière phase est la résolution numérique de chaque équation. Cette étape 
est indispensable, car le choix de l’algorithme influe énormément sur les 
résultats. 
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5.1.1 Description du modèle physique 
 

Notre modèle est un modèle unidimensionnel, bipolaire, et dissymétrique de transport 
de charges électroniques fonction de l'épaisseur du diélectrique. 

L’originalité de cette étude vient de son objectif simple  qui est de prendre en compte 
les états d’interface à la différence d’autres travaux précédemment publiés, [Alis 94], [Leroy 
04] et [Bouf 06], qui se focalisent sur le transport de charges. 

De plus, le second objectif du modèle est de remplacer l’injection de Schottky par une 
nouvelle loi d’injection, et reproduire les phénomènes habituellement rencontrés dans les 
mesures expérimentales tels que le piégeage de charges à l’extraction, front rapide de 
charge…etc. 

Le PE est le polymère le plus simple au niveau de sa structure. Nous avons vu dans le 
chapitre 1 que le LDPE paraissait le plus « pur » de tous les PE, hormis le HDPE pas ou 
faiblement ramifié [Leroy 04]. Il ne contient pas d’agents de réticulation. Pour ces raisons, 
nous avons choisi d’orienter la modélisation vers le LDPE, par rapport à d’autres PE dont la 
structure est plus complexe. Nous avons considéré le transport par saut pour les charges 
électroniques. Il faut donc connaître ou estimer les variables nécessaires au transport de type 
hopping. Ces variables sont : 

� la nature des pièges liée à sa structure moléculaire. 

� la différence d’énergie entre les pièges.  

� la distance entres pièges, et la statistique de cette distance. 

Les états localisés dans la bande interdite peuvent être décrits de manière différente. 
La distribution statistique gaussienne est celle qui est la plus reprise, elle se présente sous la 
forme suivante [Viss 98], [Buri 03]: 


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Où N est un facteur préexponentiel, ∆0 est le niveau d’énergie sur lequel la gaussienne est 

centré et σ  est sa largeur. Une autre distribution est largement reprise, il s’agit d’une 
distribution exponentielle [Roic 04] : 
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0Tk

Ne
B

∆−=             5-2 

Cette distribution est caractérisée par un paramètre relatif à la forme de la fonction de 
distribution T0 et à un facteur pré exponentiel N’. En général, ces deux distributions ont des 
allures très différentes. Notre choix s’est porté sur la distribution exponentielle car il a été 
démontré dans la littérature que la distribution gaussienne est préférable pour décrire les 
caractéristiques de base du transport de charges dans les polymères conjugués [Mart 03] or 
notre étude concerne un polymère simple, de plus, la distribution exponentielle a été déjà 
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implantée dans le modèle de Boufayed [Bouf 06] qui a donné une présentation quasi réaliste 
de la distribution de pièges et des résultats cohérents avec les mesures expérimentales. 

Pour développer notre modèle physique, nous nous appuyons donc sur la distribution 
exponentielle d’états d’énergie du modèle Boufayed [Bouf 06]. Le paragraphe suivant décrit 
de manière plus détaillée le passage du modèle de Boufayed au modèle que nous avons 
développé.   

5.1.1.1 Hypothèses 
 

Le modèle a été développé sur la base de travail de Boufayed [Bouf 06], et a été 
adapté afin de reproduire la génération et le transport de charges dans les matériaux de type 
polyéthylène. Il prend en compte les états de surface, l'injection de charges électroniques au 
niveau des électrodes, le piégeage de charges dans des pièges distribués de façon 
exponentielle en profondeur, et le transport par sauts. Par souci de simplification, la 
recombinaison et la génération interne de charges ne sont pas prises en compte. Une attention 
particulière a été prise pour décrire les interfaces entre le métal et le diélectrique. Des états 
d'énergie localisés sont présents au niveau des interfaces, avec une densité plus élevée que 
dans le volume [Kao 81] et [Bald 01]. Ces états de surface sont liés à des défauts physiques et 
chimiques, comme l'oxydation, la diffusion de sous-produits, la diffusion d'atomes du métal à 
l'intérieur du diélectrique ... Par ailleurs, ces défauts agissent comme sites de piégeage pour 
les porteurs électroniques, et sont localisés plus profondément dans la bande interdite par 
rapport aux pièges de volume [Kao 81], [Bald 01] et [Mizu 76].  

Afin de tenir compte de ces états localisés, nous avons défini une zone d'interface à 
côté de chacune des électrodes, zones ayant une plus grande densité d'états localisés. La 
Figure  5-1 montre la représentation schématique de la distribution d'énergie des états utilisée 
dans ce modèle. Les états localisés aux interfaces sont répartis dans la bande interdite et sont 
étendus à une profondeur qui peut être de l'ordre 150 Ǻ pour les semi-conducteurs [Bald 01] 
et de quelques centaines angströms (300Ǻ) [Gart 74]  ou quelque dizaine de micromètres pour 
les polymères [Yang 07], [Mizun 98]. Par conséquent une interface de 1 µm d'épaisseur 
représentant les états de surface est définie pour chaque électrode. 

Metal

Région d’interface Volume

LUMO

FE

Niveau du videE

∆f

∆m

 

Figure  5-1 : Représentation schématique de la distribution des états d'énergie dans la zone d'interface, 
avec une distribution exponentielle des pièges, et une profondeur maximale (∆m) de pièges qui diminue en 

s'éloignant de la surface. 
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5.1.1.2 Distribution exponentielle de pièges 
 

Le piégeage de charges est pris en compte en utilisant une distribution exponentielle 
des niveaux de pièges (Figure  5-2) pour les interfaces et le volume du diélectrique, avec une 

limite maximale  pour la profondeur des pièges de ∆max: 
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où Nt(e,h) est la distribution de la densité de piège pour les électrons et les trous.  

 

Figure  5-2 : Distribution de pièges pour un seul type de porteur.  ∆max définit la profondeur maximale de 
pièges et ∆f le niveau occupé le plus haut qui est variable en fonction du temps et de l'espace [Bouf 06].   

Il est difficile d’avoir accès à des niveaux d’énergie de pièges dans le volume, même si 
certains auteurs ont calculé des profondeurs de pièges en fonction du type d’impuretés 
considéré [Meun 01]. Un spectre d'énergie est proposé dans [Tana 73] pour le polyéthylène 
pour des électrons (Figure  5-3). Ce résultat indique que les pièges à électrons dans le 
polyéthylène sont distribués dans une gamme d’énergie de 0,3 à 4eV en dessous de la bande 
de conduction [Tana 73]. Il existe encore moins de données sur les niveaux d’énergie des 
pièges distribués à une interface diélectrique organique. Des calculs ab-initio ont permis 
d’obtenir des valeurs d’état de surface comprises entre 1 et 1 ,5 eV pour le polyéthylène [Righ 
01], [Yang 07] et [Mura 79] en tenant uniquement compte de la structure physique (i.e. 
conformation des chaines à la surface) du matériau. Il est certain que des impuretés chimiques 
donneront lieu à des niveaux d’énergie encore plus profonds.  
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Figure  5-3 : Spectre d’énergie proposé pour le polyéthylène. Il ne prétend pas être de nature quantitative 
pour la densité d'états [Tana 73]. 

En termes de modélisation de la zone d’interface, les paramètres de la distribution 

exponentielle (∆m, N’ et T0) sont différents de ceux du volume pour chaque type de porteurs. 
En outre, ces paramètres diminuent de façon linéaire lorsque l'on s'éloigne des électrodes 
tandis que les paramètres de la distribution exponentielle sont constants dans le volume. Les 
pièges sont remplis du niveau d’énergie le plus bas vers le niveau le plus haut. Nous verrons 
dans ce qui suit les valeurs des différents paramètres. 

 

5.1.1.3 Injection et extraction de charges aux interfaces 
 

Dans notre modèle, l’injection de Schottky est remplacée par un réservoir infini de 
charges. En intégrant l’équation 5-3 sur tous les niveaux de piégeage, nous obtenons la 
relation entre ∆f, le niveau occupé de plus faible énergie, et la densité de charges nt pour 
l’espèce.  
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Nous supposons que les pièges dans la région adjacente à l'électrode sont en 
permanence remplis jusqu'à un niveau ∆f0, et sont prêts à fournir des porteurs de charge dans 
le diélectrique, avec une densité de charge de: 
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De cette façon, la première cellule agit en tant que source constante de charges. Cela 
revient à considérer un contact ohmique entre le métal et le diélectrique. Le niveau supérieur 
de pièges remplis, ∆f0, dans la première cellule est l'un des paramètres du modèle qui doivent 
être testés. 

Pour chaque type de porteurs (électrons, trous), la zone d'interface est présente à 
chaque électrode, elle aura donc un effet à la fois sur l’injection et sur l'extraction de charges 
du diélectrique. Il n’y a pas de barrière d'extraction au niveau des électrodes, de sorte que le 
flux d'extraction suit l'équation de transport. Les flux d’extraction pour les électrons et les 
trous, à l’anode et à la cathode respectivement, sont de la forme: 

),(),(),(),( ),(,, txntxEtxµtxj hefhehe =           5-7 

Où nf  et la densité de charges mobiles; x=0 ou L.  

 

5.1.1.4 Transport des charges dans le volume 
 

Le transport de charges dans les polymères est souvent décrit par le mécanisme de 
Hopping [Mot 48] dans lequel les porteurs se déplacent de site en site en franchisant la 
barrière de potentiel. Nous considérons que les sauts proviennent essentiellement des porteurs 

occupant l'état d’énergie le plus haut à une profondeur ∆f . D'après Eq. 5.5, celle-ci est reliée à 
la densité de charges piégées par la relation: 
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La mobilité hopping qui en résulte µ(x, t) est alors fonction du niveau de piège occupé le plus 
haut: 
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Où υ est la fréquence des sauts fixée par kBT/h = 6.2 1012 s-1, d est la distance moyenne entre 
les pièges, q est la charge élémentaire et h est la constante de Planck. La distance moyenne d 
entre les pièges est de la forme [Bouf 06] : 
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Elle est obtenue à partir de la relation d=nt
-1/3, nt représentant la densité de piège 

découlant de l'éq. 5.5 pour ∆f=0.  
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Une estimation des ordres de grandeur de la densité de pièges physiques et chimiques 
en volume déduits de simulations moléculaires [Meunier] a été présentée au chapitre 1 
(§1.3.4). Le choix d'une distribution exponentielle de pièges dérive d'ailleurs de ces calculs. 
D'autres considérations sur le sens physique de ces densités de pièges méritent d'être prises en 
compte pour la définition des paramètres définissant la forme de la distribution, en particulier 
pour les régions d'interface.  

La liaison entre les chaînes de polymère adjacentes étant faible (environ 0,001 eV 
[McCu 65]), dans le cas d’une rupture des liaisons et d’un manque d’électrons sur l’une des 
chaines moléculaires adjacentes, l’électron peut se déplacer d’une chaine à l’autre. Dans ce 
cas les porteurs de charges se déplacent sur des distances plus importantes entre les chaines de 
polymère. Seki et ses collaborateurs ont estimé que le libre parcours moyen des électrons pour 
le polyéthylène est inférieur à 500 Å [Seki 77], représentant à notre sens une valeur maximale 
pour la distance entre pièges. La valeur minimale de d a été choisie par rapport à la distance 
interatomique qui est de l'ordre de 1Å et elle correspond également à la distance à partir de 
laquelle nous avons un mécanisme de transport par saut de piège en piège au lieu de tunneling 
(cf.  1.5.1.2). Nous devons donc choisir les paramètres de distribution de telle sorte que la 
distance moyenne entre les pièges respecte l’équation 5-11.   

10-10 <d< 5×10-8     [m]            5-11 

Lorsque T0>>T , seule une fraction de charges (nf) de la charge piégée (nt) est disponible pour 
la conduction: 
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La complexité des mécanismes exige l'élaboration de modèles numériques en vue 
d'obtenir des solutions en fonction du temps.  

 

5.1.2 Description du modèle mathématique 

5.1.2.1 Mise en équation 
 

La modélisation des phénomènes de transport est basée sur la résolution d’un système 
d’équations composé de l’équation de continuité et de l’équation de Poisson. Les équations 
décrivant le comportement des porteurs de charges sont les suivantes, en négligeant la 
diffusion: 
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Dans notre modèle, µ est dépendante de la densité de charges nette de cette espèce (ρt), 
du champ électrique E, de la température T et des paramètres qui définissent la distribution 
exponentielle des pièges (N', T0 et ∆max). 

5.1.2.2 Méthodes numériques 
 

Dans ce qui suit, nous présentons successivement les techniques numériques que nous 
avons utilisées pour la résolution du modèle physique ainsi que l'organigramme général du 
modèle. 

5.1.2.2.1 Géométrie et grille de discrétisation  
 

Le problème considéré est unidimensionnel, fonction de l’épaisseur du diélectrique. 
L’épaisseur L, est discrétisée uniformément en élément ∆xi=xi+1-xi. Pour les régions 

d'interface,  les éléments ∆xi sont uniformes et de l’ordre de 10 nm. Dans le volume, la grille 

n’est pas uniforme, les éléments ∆xi sont plus petits à proximité des zones d’interfaces, afin de 
suivre la pénétration des charges à l'intérieur de volume (Figure  5-4). La cathode est située en 
x(1) = 0, l’anode en x(n) = L. Nous utilisons 300 cellules (100 cellules à chaque interface et 
100 cellules dans le volume du diélectrique). Le choix du nombre de cellules est discuté plus 
loin dans ce chapitre. 
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Figure  5-4 : Représentation schématique de la grille spatiale utilisée pour les simulations, discrétisation de 
l’épaisseur du diélectrique en éléments ∆x. 

 

5.1.2.2.2 Choix des schémas numériques 
 

La sélection des schémas numériques utilisés pour la résolution a été discutée en détail 
par Leroy [Leroy 04]. Les distributions de charges et le potentiel dans l'isolant sont contrôlés 
par l'équation de Poisson. L'équation de Poisson est résolue en utilisant la discrétisation de 
l'équation. Cette méthode résout dans un premier temps l’équation suivante: 
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Où V(x) est le potentiel inconnu sur chaque élément ∆xi. L’équation différentielle étant 
d’ordre deux, deux conditions aux limites doivent être définies, soit V(1)=0, et V(n)=Vappl, 
pour rester fidèle aux conditions expérimentales. Les valeurs du champ électrique sont ensuite 
calculées pour chaque intervalle, en utilisant l’équation 5-17: 
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La résolution de l’équation de continuité est assez complexe par rapport à l’équation 
de Poisson. L'équation de continuité est résolue en utilisant le schéma décentré et du premier 
ordre nommé « upwind ». Les valeurs des densités de charges ainsi calculées correspondent 
aux valeurs des densités pour le temps t+∆t, en chaque ∆xi et pour chaque espèce. Les 
solutions numériques obtenues pour le schéma «upwind» respectent la convention de 
positivité. Cependant, lors de variations brutales des valeurs, les résultats bien que positifs, 
s’écartent des valeurs exactes dû à la diffusion numérique. Nous avons pourtant choisi ce 
schéma, dont l’implémentation est simple, et qui donne des temps de calcul très courts, le but 
ici étant d’évaluer la faisabilité d’un nouveau modèle d’injection et d’interface. 

Le pas de temps dans le calcul est choisi automatiquement en fonction du taux de 
variation des paramètres calculés. Il doit satisfaire à la condition de Courant-Friedrichs-Lewy 
(CFL) [Jones 01] de manière à garantir la stabilité du schéma numérique qui s’écrit de 
manière générale: 
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Où ∆t est le pas de temps, w la vitesse de dérive, et ∆x le pas dans l’espace. Le déplacement 
de la charge pendant le temps ∆t doit être plus petit que la largeur de la plus petite cellule ∆x, 
et ce pour l'ensemble des espèces et des cellules.  

Le déroulement du programme est donné dans l’organigramme suivant, avec les 
schémas utilisés pour la résolution des équations. Dans un premier temps, nous choisissons la 
température et les paramètres des exponentielles, ensuite nous entrons le protocole en tension 
appliqué. La densité nette de charges est ensuite calculée par addition des densités des 
différentes espèces de charges. La charge initiale est supposée nulle. Nous calculons ensuite le 
potentiel électrique et le champ électrique en chaque point de diélectrique à l’aide de 
l’équation de Poisson. La mobilité et la vitesse de dérive sont ensuite calculées à partir du 
champ électrique pour chaque espèce de charges.  Dans notre cas, la mobilité dépend de la 
distance entre pièges, de la forme de la distribution des pièges, et de la densité de chaque 
espèce. La détermination du pas dans le temps est une étape importante pour la suite de la 
modélisation numérique et il est calculé à l’aide de la condition CFL. Nous arrivons ensuite 
au module de transport qui est la partie la plus volumineuse de ce modèle, en termes de 
codage comme de temps de calcul. Les équations de transport et de continuité sont alors 
résolues par la méthode upwind. En sortie du programme, nous avons accès: à la densité de 
chaque porteur de charges, à la densité nette de charges, à la densité de courant, au champ 
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électrique local, à la mobilité et au potentiel en tout point du diélectrique, et à la vitesse de 
dérive de chaque porteur de charges. 

 

 

 5-5 : Organigramme de résolution du modèle. 

 

 

Initialisation des paramètres 

Protocole appliqué 
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5.1.2.3 Calcul de courant externe 
 

Le but de cette partie est de déterminer la densité de courant totale en chaque point du 
diélectrique. La seconde équation de Maxwell donne la densité totale de courant, 
indépendante de la coordonnée d'espace: 
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Où jc représente le courant de conduction, tandis que le second terme représente le courant de 
déplacement. Le champ électrique à la cathode est donné par : 
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Le premier terme représente l'influence des charges capacitives et correspond au 
champ appliqué, le deuxième terme représente l'influence de la charge d'espace se trouvant à 
l'intérieur du diélectrique. Pour x = 0 (cathode),  la dérivation de l’équation 5-20  par rapport 
au temps donne : 
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Cette équation représente le courant de déplacement à la cathode. La combinaison des 
équations 5-19 et 5-21 nous donne une nouvelle équation de la densité de courant sur la 
cathode: 
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En considérant l’équation de continuité pour chaque type de porteur et en faisant les 
simplifications, l’équation 5-22 devient [Bouf 06]: 
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Pour une tension appliquée constante, le terme 
dt

dV

L

ε
 est évidemment nul. De la même 

manière le courant à l’anode est défini par : 
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Le même traitement peut être effectué pour chaque point du diélectrique. En considérant 
l’équation 5-19,  le courant total, lorsque V est constant dans le temps est de la forme : 
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5.1.2.4 Traitement des résultats de simulation  
 

Les résultats produits par le modèle ne peuvent pas être directement comparés aux 
données expérimentales, en particulier pour les profils de charge d’espace obtenus par la 
méthode PEA, pour les raisons suivantes: 

� seules les densités de charges en volume sont simulées par le modèle et non les 
charges images sur les électrodes.  

� les profils obtenus par la méthode PEA, ou par les autres techniques sont entachés par 
une incertitude sur la position des charges, compte tenu de la résolution spatiale 
limitée de la mesure. Ceci résulte d'une combinaison de la largeur de l'impulsion 
d'excitation, de la bande passante du capteur piézoélectrique, de l'amplificateur associé 
de l'oscilloscope et du filtrage du signal pendant son traitement [Bouf 06]. 

Pour tenir compte de ces charges images, une densité volumique de charges a été ajoutée dans 
les cellules adjacentes au diélectrique (électrodes) suivant les équations suivantes : 

Ldx

V
xtx

L

xL

dx t

L

cathode .
),(

)(1

0

ερρ −∂−= ∫                      5-26 
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L
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0

ερρ −∂= ∫                      5-27 

Où L est la distance inter électrode, dx est l’épaisseur des cellules. Un filtre gaussien a été 
appliqué à nos données de simulation afin de prendre en compte la résolution spatiale limitée 
de l’expérience, il est de la forme : 

)))
2

((exp()( 2nf
xaxg −−=                       5-28 

Où a définit la largeur de la Gaussienne (adapté suivant l'ajustement aux profils mesurés) et 
nf/2 est le centre de la Gaussienne. Le paramètre a du filtre Gaussien est fixé à 0.05 [Bouf 
06].  

Bien évidemment, ce traitement n'est appliqué que dans le cas où les données de simulation 
sont confrontées à des données expérimentales.  

 

5.1.2.5 Influence de la mobilité du volume sur la densité de charges 
 

Généralement dans les modèles numériques tels que le modèle de Lewis [Lew 86], 
d’Alison et Hill [Alis 94] et de Leroy [Leroy 04]  les auteurs ont considéré que les porteurs de 
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volume ont une mobilité effective constante. C’est pourquoi dans un premier temps, nous 
avons retenu cette hypothèse c'est-à-dire une mobilité constante pour les porteurs dans le 
volume. Malgré cela, dans notre modèle, le choix de la mobilité dans le volume semble être 
très délicat, puisque la mobilité des porteurs à l’interface dépend du champ électrique, la 
densité de charge piégée, … et elle est variable durant la polarisation, donc la mobilité de 
volume doit être choisie d’une manière vigilante pour ne pas avoir de discontinuité à 
l’interface région d’interface/volume du diélectrique. 

Afin d'étudier l’influence de la mobilité effective choisie pour le volume sur la densité 
de charges, nous avons réalisé des simulations unipolaires pour les différentes valeurs de 
mobilité constante de volume pour un protocole de 3h de polarisation à 10 kV.mm-1 et à 25°C. 
Les paramètres de l’interface sont donnés dans le Tableau  5-1. Avec ces paramètres, la 
mobilité associée à l’interface région d’interface/volume est de 7×10-18 m²V-1s-1  à 10 kV.mm-

1 (sans charge piégée). La Figure  5-6 montre les résultats pour les différentes valeurs de 
mobilité. 

Tableau  5-1 : Ensemble de paramètres servant à l'étude de l'influence de la mobilité du volume sur la 
densité de charges. 

Symbole Analyse de criticité Unité 

T0 700 K 
N’ 1046 J-1.m-3 

∆∆∆∆max 4-1 eV 
∆∆∆∆f0 0.77 eV 

Nombre de points de 
discrétisation 

 
50 

 

 
Si la mobilité dans le volume est supérieure à celle dans la zone d’interface (µV>µI), 

les charges pénètrent rapidement dans le volume du diélectrique, tandis que  pour µV<=µI, les 
charges s'accumulent au-delà de la région d’interface (soit à 1 µm de l’électrode, entre la zone 
d’interface et le volume). Afin de résoudre le problème d’accumulation de charges et pouvoir 
contrôler la mobilité dans le volume de manière cohérente avec celle de l’interface, nous 
avons remplacé la mobilité constante dans le volume par l’équation 5-9, ainsi nous avons 
toujours une variation continue de la mobilité à l’interface « région d’interface/volume » et les 
charges injectées peuvent atteindre le volume du diélectrique. 
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Figure  5-6 : Profils de densité d'électrons dans la région d'interface (1µm) + volume (4µm) pour 
différentes mobilités dans le volume. Données prises à 104s sous un champ de 10kV/mm à 25°C.  

 

5.1.2.6 Influence du nombre de points de discrétisation 
 

Le nombre de points utilisé pour discrétiser l'interface a un impact direct sur la 
différence de ∆m entre deux cellules voisines. Nous supposons ici une variation linéaire de ∆m 

de 4eV à l'électrode métallique à 2 eV à 1 µm de l'électrode. Lorsque la discrétisation de la 
région d'interface passe de 5 à 200 intervalles, la variation de ∆m pour deux cellules adjacentes 
est de 0.4eV à 0.01eV. La mobilité étant fortement dépendante de la profondeur maximale de 
pièges ainsi que de la densité de charges, il est important, à ce stade, d'évaluer dans quelle 
mesure la discrétisation de l'interface impacte sur les résultats obtenus. La Figure  5-7 montre 
les profils de densité de charge pour la région d'interface pour différents nombres de points de 
discrétisation, après 30s de simulation (le champ électrique est de 10 kV.mm-1). Les 
paramètres du modèle sont donnés dans le Tableau  5-2 .  

Tableau  5-2 : Ensemble de paramètres servant à l'étude de l'influence de nombre de points de 
discrétisation sur les résultats. 

Symbole Analyse de 
criticité 

Unité 

Paramètres des régions d’interface 
T0 800 K 
N’ 1045 J-1.m-3 

∆max 4-2 eV 
∆f0 0.7 eV 

Nombre de points de 
discrétisation 

variable  

Paramètres du volume 
T0 800 K 
N’ 1045 J-1.m-3 

∆max 2 eV 
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Pour un faible nombre de points de discrétisation (5 à 50), il y a une grande différence 
entre les profils de charges. Plus le nombre de points de discrétisation est faible (i.e. un grand 
pas de cellule à cellule ∆m), plus la charge pénètre rapidement dans le diélectrique. Pour un 
grand nombre de points de discrétisation (100 à 200), la différence entre les résultats est très 
faible. Ce résultat signifie que pour un nombre de points inférieur à 100, il y a une erreur 
numérique importante, et qu'il est nécessaire d'avoir au moins 100 points de discrétisation 
pour décrire correctement l'interface. Nous avons retenu 100 points, pour notre modèle. 
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Figure  5-7 : Profils de densité d'électrons dans la région d'interface pour différents nombres de points de 
discrétisation. Données prises à 30s sous un champ de 10kV/mm et à 25°C. 

5.2 Interface graphique 
 

L’interface graphique a été réalisée à partir de la fonction ‘guide’ (Graphical User 
Interface Development Environment) de Matlab®. Elle est composée de trois parties 
distinctes. 

� Deux fenêtres 2D qui permettent d’initialiser les paramètres du modèle et de 
définir le protocole de mesures (tension appliquée, température, …). 

� Un espace de résolution qui consiste à intégrer les différents modules du modèle 
(calcul du champ, module de transport, module traitement de données…) sous la 
forme d’un logiciel facilement utilisable par tous. 

� Une fenêtre 2D qui permet de visualiser les résultats (évolutions spatiotemporelles, 
densité de charges, champ électrique local…). En fonction des demandes de 
l’utilisateur, ces fichiers sont lus et affichés dans la fenêtre 2D. 

Une copie de l'interface graphique est donnée sur la Figure  5-8. 
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Figure  5-8 : Capture d’écran de l’interface graphique. 

5.3 Criticité des paramètres sur la densité de charges et la mobilité 
 

Les valeurs numériques des paramètres utilisés pour les simulations sont issues de 
[Bouf 06]. Les paramètres du volume du diélectrique (pertinentes pour le polyéthylène) sont 
donnés dans le Tableau  5-2 pour les régions du volume et de l'interface et ce pour une 
simulation unipolaire. Dans ce qui suit, l'influence de la variation de certains paramètres 
importants de la distribution exponentielle des pièges sur les résultats numériques sera 

évaluée dans la région d’interface. Pour chaque simulation ∆f0 est adapté pour obtenir une 
même source de charge, de l'ordre de 7 × 10-7 Cm-2. Toutes les courbes sont présentées pour 
une région  d’interface de 1µm d’épaisseur et pour un champ électrique de 10 kV.mm-1 et à 
25°C. Sauf indication contraire, les valeurs des paramètres sont celles du Tableau  5-2, pour le 
paramétrage du modèle initial.  

L’intervalle de temps entre deux enregistrements des profils de charge d’espace n’est 
pas constant. L’échelle de temps n'est pas linéaire, la fréquence de sauvegarde des sorties du 
modèle est plus élevée en début de polarisation. Le Tableau  5-3 donne les instants où les 
profils sont enregistrés en simulation. 

Tableau  5-3 : Fréquences d’acquisition en période de polarisation et de dépolarisation. 

Intervalle Fréquence 

0 ≤ t <1s tous 

1 ≤ t <100s 1s 

100 ≤ t <1000s 10s 

1000 ≤ t <100000s 100s 
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5.3.1 Influence de T0 

 
Une augmentation de T0 correspond à une augmentation de la densité de pièges 

profonds, et à une réduction de la fraction de charges mobiles (cf. équation 5-12). Les pièges 
sont remplis du niveau d’énergie le plus bas vers le niveau le plus haut. En combinant les 
equations 5-8 et 5-9 nous obtenons une expression de mobilité sous la forme: 
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La Figure  5-9.a  présente les profils de densité de charges dans la région d'interface 
pour différentes valeurs de T0 après 30s de simulation. Pour des valeurs faibles de T0 (600-
700K), les électrons atteignent le volume du diélectrique après 30s mais ceci n'est pas le cas 
pour des valeurs plus élevées de T0. Pour celles-ci la charge reste piégée dans des pièges 
profonds au  voisinage de l'électrode, car la mobilité est extrêmement faible dans le reste de la 
région d’interface (Figure  5-9.b). La mobilité est fortement dépendante de la densité de charge 
piégée (5-30). 
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a)      b) 

Figure  5-9 :a) Densité d’électrons simulée, b) mobilité en fonction de la position dans l'interface pour 
différentes valeurs de T0 après 30 s (paramètres de Tableau  5-2), T=25°C. 

5.3.2 Influence de la source constante de charges (Qinj) 
 

La Figure  5-10.a présente les profils de densité d’électrons dans la région d'interface 
pour différentes valeurs de ∆f0 au bout de 30s de la simulation. A titre d'exemple, la densité 

d'électrons disponibles pour l’injection est de 10-7 C/m2 pour ∆f0 = 0.84eV, et de 10-6 C/m2 

pour ∆f0 = 0.67eV. Lorsque ∆f0 est faible, c'est à dire quand il y a une forte densité de charges 
disponibles pour l'injection, le temps de transit d'un électron dans la zone d'interface est rapide 
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(<30s). Cela est dû à la forte dépendance de la mobilité en fonction de la densité de charges 
piégées (Figure  5-10 .b). Plus les charges sont injectées, plus la mobilité augmente 
rapidement, menant à un temps de transit faible. 
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a)      b) 

Figure  5-10 : a) Densité d’électrons,  b) mobilité en fonction de la position dans l'interface pour différentes 
valeurs de ∆∆∆∆f0 après 30s (paramètres de Tableau  5-2), T=25°C. 

5.3.3 Influence de N’ 
 

Le coefficient pré-exponentiel N’, représentant le nombre d'états d'énergie disponibles 
par unité d'énergie, a été changé de 1044 à 1046, les autres paramètres de la simulation sont 
ceux du Tableau  5-2. La variation de N '(Figure  5-11) a le même impact que la variation de 
T0, c'est-à-dire un temps de transit faible à travers la région d'interface pour les faibles valeurs 
de N', et une accumulation de charges au voisinage de l'électrode quand N’ augmente. Quand 
il y a une grande densité d’états de surface, les charges injectées sont rapidement piégées dans 
les états proches de l'électrode et peu d'entre elles atteignent les couches adjacentes. Cette 
accumulation de charges piégées augmente le temps de transit des charges à l'interface. 
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Figure  5-11 : a) Densité d’électrons simulée, b) mobilité en fonction de la position dans l'interface pour 
différentes valeurs de N'  après 300 s (paramètres de Tableau  5-2), T=25°C. 
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5.3.4 Influence de ∆m 

 
La variation de ∆m de 4eV à 2eV ne modifie pas les profils de densité de charge, car il 

n'y a pas de différence significative entre les mobilités pour les valeurs de ces paramètres 
(Figure  5-12.a et b). En effet, en raison de la forme de la distribution pour les paramètres 
utilisés, la densité de pièges dans la gamme 2 à 4eV est assez faible pour que leur remplissage 
se produise dans un temps court et sans distorsion importante du champ électrique. 
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a)      b) 

Figure  5-12 : a) Densité d’électrons simulée, b) mobilité en fonction de la position dans l'interface pour 
différentes valeurs de ∆∆∆∆m après 30s (paramètres de Tableau  5-2), T=25°C. 

 
Les valeurs élevées de ∆m ne modifiant pas la mobilité et la densité de charges dans la 

région d’interface, nous avons voulu voir la variation de mobilité en fonction de ∆m pour des 
valeurs moins élevée de celui-ci. Pour cela nous avons réalisé la simulation pour une densité 
de charges de 70 C.m-3, comme pour les cas précédents puisque la mobilité est fonction de la 
densité de charges. La Figure  5-13 illustre le résultat de simulation, nous trouvons donc que 
pour ∆m<1eV, il y a une augmentation brusque de la mobilité de charges. Par conséquent, 

nous pouvons conclure que pour des valeurs faibles de ∆m, le même genre de résultats est 

observé que pour la variation de N' ou T0, c'est-à-dire, lorsque ∆m est faible, le nombre de 
pièges profonds est faible et les électrons pénètrent plus rapidement dans l'isolation. 
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Figure  5-13 : Variation de la mobilité en fonction de ∆∆∆∆m  (paramètres de Tableau  5-2), T=25°C. 
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5.4 Influence de la température et du champ électrique 
 

Le temps de transit de charges et la vitesse des porteurs dans la région d’interface ont 
été examinés pour les paramètres indiqués dans le Tableau  5-2 pour différentes valeurs de 
champ électrique et de température. La Figure  5-14.a illustre que plus le champ électrique est 
élevé, plus le temps de transit de charges dans la région d’interface diminue. Les charges 
injectées, de mobilité µ, soumises à un champ électrique E, auront une vitesse v=µE. La 
Figure  5-14.b montre la vitesse de porteurs quand le front de charges arrive à 1µm de 
l’électrode. Cette figure montre que la vitesse de porteurs est fortement dépendante du champ 
électrique et suit sa variation. Cette augmentation de vitesse est due à l’augmentation du 
champ électrique, qui entraine, lui aussi, une variation de mobilité (µ étant dépendant du 
champ électrique dans notre modèle). 
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a)      b) 

Figure  5-14 : a) Temps de transit de charges, b) vitesse de porteurs dans la région d’interface pour 
différentes valeurs de champ électrique à la température de 25°C (paramètres de Tableau  5-2). 

 
La température influe de la même façon que le champ électrique sur le temps de transit 

et la vitesse des charges dans la zone d’interface (Figure  5-15). Nous constatons ici clairement 
que la vitesse des porteurs dans la région d’interface croît avec la température. Néanmoins, 
l’influence du champ électrique sur la vitesse des charges est plus importante que celle de la 
température (comparer Figure  5-14.b et Figure  5-15.b).  
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a)      b) 

Figure  5-15 : a) Temps de transit de charges, b) vitesse de porteurs dans la région d’interface pour 
différentes valeurs de température à un champ électrique de 10kV/mm (paramètres de Tableau  5-2). 
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5.5 Résultats en mode unipolaire 
 

5.5.1 Injection de charges 
 

L'objectif est ici de présenter les résultats de la simulation pour les profils de charge 
d'espace et de courant externe. La simulation a été faite pour une épaisseur de 200 µm de 
LDPE soumis à un champ électrique de 10 kV.mm-1 à 25°C  pendant 3 heures. Le modèle est 
toujours unipolaire, et les paramètres utilisés pour l'interface et le volume sont donnés dans le 
Tableau  5-4. Dans ce paragraphe, nous avons uniquement simulé une distribution de pièges 
plus profonds à l’interface proche de la cathode, nous ne prenons pas en compte d’états 
d’interfaces à l’anode. Dans la zone d’interface, la valeur maximale de ∆m est fixée à 4eV, ce 
qui représente la moitié de la largeur de la bande interdite du LDPE.  

Tableau  5-4 : Paramètres initiaux adoptés pour le modèle unipolaire. 

Symbole Analyse 
Unipolaire 

Unité 

Paramètres de région de l’interface 
T0 900-750 K 
N’ 1045-1044 J-1.m-3 

∆max 4-1 eV 
∆f0 0.75 eV 

Nombre de points de 
discrétisation 

 
100 

 

Paramètres du volume 
T0 750 K 
N’ 1044 J-1.m-3 

∆max 1 eV 

 

La Figure  5-16 montre la densité nette de charge pendant la polarisation. Elle est 
relativement élevée dans la région d’interface proche de la cathode par rapport au volume, 
même en fin de polarisation. 
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Figure  5-16 : Variation de la densité de charges dans les régions interfaces et dans le volume du 

diélectrique en fonction du temps.  
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La Figure  5-17, montre les profils de champ électrique pendant la période de 
polarisation. Nous observons que le champ électrique à la cathode diminue, il est devisé d’un 
facteur 10 par rapport au champ électrique appliqué (10 kV/mm), tandis que le champ 
électrique à l'anode augmente d’un facteur de 1.6. Cette augmentation importante du champ 
électrique à l’anode peut à son tour favoriser l’injection de charges positives dans le cas d’un 
modèle bipolaire.  
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Figure  5-17 : Variation du champ électrique dans les régions d'interface et dans le volume du diélectrique 

en fonction du temps. 

 
Les cartographies de la Figure  5-18 représentent, de bas en haut, les densités de 

charges pour la région d'interface cathode, le volume de l’isolant et la région d'interface anode 
pour une polarisation pendant 10000s (3h). Les électrons injectés à la cathode sont transportés 
à travers la région d’interface en 160s. Ce temps est relativement long par rapport à ce qui 
peut être observé expérimentalement, mais nous n’avons pas pu comparer quantitativement 
les sorties du modèle avec des mesures de charge d'espace. Une fois que les électrons ont 
atteint le volume, ils transportent à travers le diélectrique avec une plus grande mobilité et 
atteignent la région d’interface d’anode, après environ 5×103 s. 

100 104102101 103

Temps (s)

160 s

 

Figure  5-18 : Cartographie de la densité des électrons simulée en fonction de la position et d’un temps de  
polarisation de 3h sous 10kV/mm à la température ambiante. L’échelle des couleurs représente la densité 
de charges en C/m³. De haut en bas: région d'interface anode, volume du diélectrique et interface cathode. 
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La Figure  5-19 montre le courant externe en fonction du temps de polarisation. Trois 
pentes sont  observées sur cette caractéristique. La première pente correspond au transport des 
électrons dans la région d'interface (de 0 à 160 s). La seconde pente correspond au  transport 
de charges dans le volume de diélectrique, et enfin, le courant atteint un état quasi 
stationnaire. Malgré une loi d’injection différente et l’ajout d’interfaces, le courant est 
toujours croissant et il est similaire à ce qui a été trouvé par Boufayed et al [Bouf 06], avec 
différentes valeurs de paramètres, et une loi d’injection de charges différente. 
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Figure  5-19 : Courant externe en fonction du temps pour le modèle unipolaire. 

 
L'ajout d'une région d’interface ne semble pas modifier les résultats de la simulation 

dans une large mesure, ce qui tend à montrer qu'avec les paramétrages effectués, le courant 
est limité par le volume plutôt que par l'interface. Cependant, les simulations dans le présent 
exemple ont été réalisées avec un modèle unipolaire. En outre, ce modèle ne prend pas encore 
l'impact de la région d’interface sur l'extraction de charges à l'électrode opposée. 

 

5.5.2 Comparaison de notre modèle avec l’injection de Schottky 
 

Nous comparons notre modèle Interface (MI) avec le modèle d’injection de Schottky 
(MS) pour une barrière théorique de 1.2eV. Les simulations ont été réalisées pour un 
protocole de 104s de polarisation avec un champ électrique de 10kV.mm-1 et une température 
de 25°C. Les paramètres du volume sont ceux du Tableau  5-4. Nous comparons ensuite les 
courants totaux obtenus avec les deux modèles.  

Modèle MI : Comme nous le montre la Figure  5-20, le flux d’injection diminue 
progressivement. L’accumulation d’homocharges à la cathode diminue le champ électrique et, 
le flux d’injection décroit. Lorsque les électrons atteignent l’électrode opposée (l’anode) et 
quittent le diélectrique, le champ électrique dans le diélectrique et notamment à la cathode ré-
augmente légèrement, et nous constatons une augmentation du flux d’injection. Après environ 
5×103 s, le système atteint l’équilibre et le flux d’injection reste constant.  
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Modèle MS : nous trouvons un flux constant au départ suivi d'une légère diminution 
de celui-ci dans le temps (la quantité de charges au voisinage de la cathode est quasiment 
constante jusqu’à 100s). La faible densité de charges injectée ne vient pas perturber le champ 
électrique, ce qui nous donne un champ électrique quasi constant à l’interface métal/isolant 
ainsi que dans le volume du diélectrique. 
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Figure  5-20 : Flux d’injection de charges du modèle avec l’injection de Schottky comparé à notre modèle 
(paramètres du Tableau  5-4). 

Le flux d’injection plus élevé pour notre modèle peut conduire à l’augmentation de la 
densité de charges dans le diélectrique et donc augmenter la mobilité. Ceci entraîne une 
augmentation de la densité du courant externe et accélère l’établissement d’un régime quasi-
stationnaire (voir la Figure  5-21) par rapport au modèle Schottky. 

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

10
-13

10
-12

10
-11

10
-10

10
-9

10
-8

10
-7

Temps(s)

D
en

si
té

 d
e 

co
ur

an
t (

A
/m

²)

 

 

Modèle Interface (MI)
Modèle Schottky (MS) 

 

Figure  5-21 : Courant externe du modèle avec l’injection de Schottky comparé à notre modèle 
(paramètres du Tableau  5-4). 
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5.5.3 Extraction de charges 
 

Dans cette partie du travail, nous considérons une zone d'interface de 1 µm d'épaisseur 
pour les électrons à chaque électrode. Cela signifie que l'injection et l'extraction des électrons 
seront affectées par la présence des états d’interface. L'objectif ici est de voir l'impact de la 
présence d'une zone d'interface sur l'extraction des électrons à l'anode et la façon dont ces 
électrons s'accumulent dans la région d’interface. Les conditions de simulation sont les 
mêmes que précédemment, c'est à dire un LDPE d’une épaisseur de 200µm sous un champ 
électrique de 10 kV/mm. Les paramètres utilisés pour ces simulations sont ceux du Tableau 
 5-4. Les paramètres de la distribution exponentielle des pièges sont évidemment les mêmes à 
la cathode et à l'anode.  

La Figure  5-22 montre la cartographie de charge d'espace pour la simulation effectuée 
avec une zone d'interface à chaque électrode. L’injection et le transport des électrons suivent 
la même dynamique que celle observée précédemment. Quand les électrons atteignent 
l’anode, leur mobilité est réduite (Figure  5-23) en raison du changement de la distribution 
exponentielle de pièges et l'extraction de ces charges est réduite par rapport à la simulation 
précédente sans interface. La Figure  5-23 compare la mobilité des électrons dans la région 
d’interface côté anode, pour une distribution de pièges identique au volume du diélectrique et 
une distribution exponentielle de pièges avec des pièges plus profonds au voisinage de 
l’anode.  La mobilité à l'approche de l'anode est près de deux décades plus faible en présence 
des états de surface (Figure  5-23). 
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Figure  5-22 : Cartographie de la densité d'électrons simulée en fonction de la position et du temps sous 
une contrainte continue de 10kV/mm. L’échelle des couleurs représente la densité de charges en C/m³. De 

haut en bas: région de l'interface à l'anode, volume du diélectrique et l'interface à la cathode. 
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Figure  5-23 : Mobilité des électrons à l'interface d’anode, avec (ligne pointillée) et sans (trait plein) région 
d’interface. Données prises après 3h de polarisation sous 10 kV/mm et à 25°C. 

Cela implique une accumulation des électrons dans la région d’interface d’anode 
(Figure  5-24), avec une densité plus élevée des électrons près de l'anode. Cette accumulation 
semble se stabiliser avec le temps, et un équilibre dynamique semble être atteint entre le 
moment de l'arrivée des charges dans la région d'interface et celui de l'extraction de charges 
du diélectrique. 
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Figure  5-24 : Profils de densité de charges avec (ligne pointillée) et sans (trait plein) région d'interface 
anode. Données prises après 3h de polarisation sous 10 kV/mm à la 25°C température ambiante. 

La Figure  5-25 montre la comparaison du champ électrique après 3 heures de 
polarisation avec et sans états d'interface à l’anode.  Le champ électrique à l'anode augmente 
en valeur absolue avec le temps de polarisation en raison de l'accumulation d’hétérocharges.  

Le champ électrique à l'anode dans le cas des états de surface à l’extraction est 
intensifié par un facteur de 1,68 par rapport au champ appliqué. Ce type de renforcement du 
champ est susceptible de favoriser l’injection de trous à l'anode (non incluse ici). Une telle 
caractéristique, c'est-à-dire : l'injection prédominante d'un type de porteurs, suivie de 
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l'injection de l'autre type lorsque les premiers atteignent la contre-électrode, est souvent 
observée expérimentalement [Mizu 94], [Lau 02]. Le fait que le modèle puisse prédire la 
formation d'hétérocharges avec des porteurs de type électronique nous paraît donc être un 
élément intéressant pour expliquer certains phénomènes sous champ. Il est donc intéressant 
que le modèle d’interface développé soit capable de prédire un tel comportement. 
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Figure  5-25: Champ électrique en fonction de la position dans l'interface anode, avec (ligne pointillée) et 
sans (trait plein)  états d'interface.  Les données sont prises après 3h de polarisation à 10 kV/mm et à la 

température ambiante (25°C).  

Enfin, il faut souligner que les phénomènes en jeu avec une région d’interface de 1 µm 
ne peuvent être observés directement par des moyens expérimentaux (en raison de la limite 
dans la résolution des techniques de mesure de charge d’espace actuelles).  

 

5.6 Résultats en modèle bipolaire 
 

Dans cette section, nous comparons notre nouveau modèle bipolaire tenant compte 
d’interfaces (MI) à un modèle bipolaire identique en volume, mais utilisant l’injection de 
Schottky comme génération de charges (MS), sans région d’interfaces aux électrodes. Nous 
comparons aussi les résultats du modèle d’interface avec des résultats de mesures de charges 
d’espace obtenus dans [Thom 08]. Nous avons pour cela simulé le comportement d'un film 
LDPE 200 µm d’épaisseur, non métallisé, sous un champ électrique de 30kV/mm et une 
température de 40°C pendant 7000s, puis en court-circuit pendant 2000s, conformément aux 
conditions de mesures expérimentales sur lesquelles nous nous appuyons [Thom 11] . Les 
paramètres utilisés pour les interfaces ainsi que pour le volume sont donnés dans le Tableau 
 5-5 pour les deux simulations.  

La cartographie de la mesure de la charge d’espace est donnée dans le Tableau  5-6 
pour les deux modèles ainsi que pour la mesure. Un agrandissement des premières 100s de 
polarisation est aussi donné dans le Tableau  5-6, afin d’observer les phénomènes rapides. Il 
est à noter que la grille de discrétisation utilisée est la même pour les deux simulations. 
D’autre part, l’échelle des couleurs est la même pour les simulations et pour la mesure.  
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Tableau  5-5 : Paramètres utilisés pour le modèle bipolaire. 

Symbole Modèle bipolaire 

Réservoir de 
charges et 
interfaces 

Modèle 
bipolaire 

Injection de 
Schottky 

Unité 

Paramètres d’interfaces  
T0e 
T0h 

N’e 
N’h 

∆max-e 
∆max-h 
∆f0-e 

∆f0-eh 
wSchottky- 

e 
wSchottky- 

h 

900 - 750  
820 -750 

1045-5.1044 
1045-1044 

4-1 
4 - 0.83 

0.75  
0.7 
- 
- 

- 
- 
- 
- 
- 
- 
- 
- 

1.2 
1.2 

K 
K 

J-1.m-3 

J-1.m-3 

eV 
eV 
eV 
eV 
eV 
eV 

Paramètres de volume 
T0e 
T0h 

N’e 
N’h 

∆max-e 
∆max-h 

750 
750 

5.1044 

1044 
1 

0.83 

750 
750 
5.044 

1044 
1 

0.83 

K 
K 

J-1.m-3 

J-1.m-3 

eV 
eV 

 

Le modèle tenant compte des interfaces est globalement capable de reproduire la 
dynamique de la charge en polarisation et en dépolarisation, pour le protocole expérimental 
choisi. Le front de charges positives injecté à l’anode atteint la cathode en 20s environ, ce qui 
est du même ordre de grandeur que ce qui est mesuré (~15s). On observe ensuite une 
augmentation de l’injection de charges négatives qui dominent progressivement l’épaisseur de 
l’échantillon. En dépolarisation, les charges négatives disparaissent rapidement du 
diélectrique. Il existe des charges positives et négatives partout dans le diélectrique, mais leur 
densité tend à s’égaliser pendant la dépolarisation, pour donner rapidement une densité nette 
de charges observable nulle. Nous pouvons observer plus de charges, positives et négatives, 
pour la simulation avec interface que pour la mesure. Cependant, le but ici est surtout de voir 
le comportement du modèle d’interface, et non de reproduire les valeurs expérimentales.  

Si l’on compare maintenant le modèle MI au modèle MS, pour les mêmes paramètres 
de volume pour les électrons et les trous, la dynamique de charges observée n’est pas 
comparable. Pour le modèle MS, la charge positive met plus de temps pour traverser 
l’épaisseur du diélectrique (100s) et reste dans le diélectrique jusqu’à la fin de la polarisation. 
La charge négative, observée après arrivée des charges positives à la cathode, pénètre plus 
lentement dans le diélectrique et s’accumule dans le diélectrique durant la polarisation. En 
dépolarisation, il reste encore des charges positives et négatives au milieu du diélectrique 
même après 2000s.  

La différence entre les deux simulations tient d’une part au fait que plus de charges 
sont générées avec le modèle MI qu’avec le modèle MS. Or, la mobilité des charges est 
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fonction de la densité piégée, et sera donc augmentée avec une densité de charges plus élevée. 
La deuxième différence entre les deux modèles est la présence de région d‘interfaces à 
proximité de chaque électrode, et ce pour chaque type de porteur. L’accumulation 
d’hétérocharges à une électrode (comme ce qui a été modélisé au paragraphe précédent), 
implique un champ plus important aux interfaces, et augmente encore la mobilité des charges.  
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Tableau  5-6 : Cartographies de charge d’espace pour la mesure expérimentale,  les modèles Interface et Schottky pour un champ électrique de 30 kV/mm et à une 
température de 40°C (paramètres du  Tableau  5-5). 

 

 Mesure [Thom 11]  Modèle – interfaces Modèle – Schottky 

Profils de charge 

   

Zoom du profil de 
charges sur les 100s.  
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Nous avons aussi comparé les courants externes simulés pour les deux modèles durant 
la polarisation (Figure  5-26). Les deux modèles prédisent une augmentation du courant 
externe. Par contre, comme pour les résultats de profils de charges, l’allure de la courbe de 
courant diffère pour les deux modèles. Le modèle MS prédit une rupture de pente, 
correspondant à l’arrivée des trous à la cathode et à l’injection massive d’électrons. Même 
après 10000s, le courant simulé par le modèle MS continue à augmenter. Les ruptures de 
pentes observée pour le courant MI correspondent aussi à l’arrivée des charges positives à la 
cathode (20s), puis l’arrivée des électrons à l’anode (~800s). Le courant semble ensuite 
constant jusqu’à la fin de la polarisation. Il est à noter que quel que soit le temps de 
polarisation, le courant est plus élevé pour le modèle MI que pour le modèle MS, d’au moins 
une décade. Ceci correspond au fait qu’il y a plus de charges positives et négatives pour le 
modèle MI, et que leur mobilité est plus élevée.  

 

Figure  5-26 : Courant externe produit par les deux modèles (MI et MS) pour un champ de 30kV/mm et 
une température de 40 °C. 

 

Conclusion 

Ce chapitre permet d'une part d'évaluer les paramètres du modèle, en particulier ceux 
qui se rapportent à l’injection et à la distribution des pièges. La génération de charges dans le 
diélectrique étant uniquement due à l’injection de charges aux électrodes, il est normal que 
tous les paramètres liés à ce mécanisme et à ceux de la distribution des pièges aux régions 
d’interface aient un rôle non négligeable dans les résultats de simulation. 

Nous avons développé un modèle numérique d’injection et de transport de charges 
dans les matériaux polymères,  en prenant en compte les régions d'interface avec des pièges 
plus profonds et une concentration plus élevés dans la bande interdite. Le modèle comprend 
également des sources de charges constantes pour l'injection aux électrodes. 
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Un tel modèle représente une alternative pour injection de Schottky pour l’isolation 
qui n'est pas satisfaisante, d'un point de vue théorique. Ce modèle pourrait expliquer certaines 
observations expérimentales, comme l'injection d'un type de porteur une fois que la charge de 
signe opposé atteint l'électrode ou la formation de fronts de charges rapides. 
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Conclusion générale 

 
'objectif initial de ce travail était, en premier lieu, de comprendre les phénomènes en 
jeu à une interface métal/isolant avec des mesures expérimentales afin de prévoir 

l’injection de charges dans l’isolant qui est souvent synonyme de vieillissement du matériau et 
de rupture de l’isolant. 

 Pour atteindre cet objectif, nous nous sommes d’abord intéressés aux différents 
résultats expérimentaux (charges d’espace et courant de conduction) que nous avons obtenus 
pour les différents métaux d’électrode en contact avec du PE. Les résultats obtenus nous 
confirment bien que l’injection de charges ne suit pas les valeurs théoriques du travail de 
sortie et donc les valeurs de courant sont très éloignées par rapport à celles de Schottky. La 
partie expérimentale dans ce travail est inévitable afin de baser notre étude sur des faits 
physiques. 

Toujours dans le but de traiter les phénomènes aux interfaces métal/isolant, nous 
avons caractérisé dans un premier temps l’effet de la topographie des interfaces d’un contact  
métal/isolant/métal (MIM) sur les courants externes. Nous avons alors constaté à l’aide de 
simulations numériques que la rugosité de surface des électrodes pouvait générer une 
augmentation importante du champ électrique au niveau de l’interface. Des mesures 
électriques ont ensuite été réalisées sur des interfaces MIM constituées de rugosités 
différentes. Nous avons alors observé que les courants sont d’autant plus élevés que la 
rugosité de surface de l’électrode est importante. Cette expérience a permis de confirmer notre 
hypothèse sur l’effet d’augmentation du champ électrique et du courant d’injection dans le cas  
d’électrodes rugueuses. 

Les différents résultats théoriques ou issus de la littérature, et la mise en commun du 
savoir faire développés au sein de l’équipe DSF du laboratoire LAPLACE, nous ont servi de 
base physique et numérique pour l'élaboration des différentes parties de notre modèle. La 
plupart des modèles développés traitent du transport de charges dans les polymères et peu 
d’études sont consacrées aux interfaces dans l’application MIM. Nous nous sommes donc 
focalisés sur ce dernier point et avons choisi d’étudier les propriétés morphologiques de 
l’interface métal/isolant. 

Le modèle que nous avons développé est un modèle bipolaire simple qui prend en 
compte les états de surface et adopte une distribution exponentielle et un niveau maximal de 
profondeur de pièges. Une attention particulière a été prise pour décrire les interfaces entre le 
métal et le diélectrique. Des états d'énergie localisés sont présents au niveau des interfaces, 
avec une densité et une profondeur plus élevée que dans le volume. Par souci de 
simplification, la recombinaison et la génération interne de charges ne sont pas prises en 
compte. L’injection de Schottky est remplacée par un réservoir infini de charges qui est 
l’unique source de charges. Cela revient à considérer un contact ohmique entre le métal et le 
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diélectrique. La mobilité dépend de la distribution des pièges et de leur remplissage. Une 
fraction variable de charges participe au transport, celui-ci étant décrit par un mécanisme par 
sauts de type « hopping » dans lequel les porteurs se déplacent d’un site à un autre par 
activation au dessus d’une barrière de potentiel pour être piégés de nouveau à partir du niveau 
inoccupé le plus bas. Pour chaque type de porteurs (électrons, trous), la zone d'interface est 
présente à chaque électrode, elle aura donc un effet à la fois sur l’injection et sur l'extraction 
de charges du diélectrique. Il n’y a pas de barrière d'extraction au niveau des électrodes, de 
sorte que le flux d'extraction suit l'équation de transport.  

La résolution des équations physiques nous a permis d'avoir une distribution spatio-
temporelle de la densité de charges, du champ électrique et de la mobilité de chaque type de 
porteur ainsi que de l'évolution de la densité de courant au cours du temps. Une interface 
graphique a été réalisée pour faciliter l'utilisation de ce modèle par tous utilisateurs. 
L'influence de chaque paramètre sur les allures et les valeurs numériques obtenues est étudiée 
ce qui nous a permis de connaître leurs rôles dans les calculs.  Nous avons ensuite réalisé les 
simulations unipolaires qui nous ont permis de voir l’influence des états d’interface sur 
l’injection et l’extraction de charges, nous avons constaté que le champ électrique à 
l’électrode d’extraction augmente, ce qui favorise l’injection de charges de signe opposé dans 
le cas d’un modèle bipolaire. Nous avons également réussit à reproduire avec notre modèle 
d’Interface (MI) des phénomènes originaux comme par exemple, la formation de front de 
charges rapides dans le cas d’un modèle bipolaire ce qui n’est pas le cas avec le modèle 
Schottky (MS). 

En effet, ce travail n’est qu’une première étape dans le développement d’un modèle 
capable de prévoir les états de surface dans un diélectrique solide et remplacer l’injection de 
Schottky, cependant il conduit à des résultats encourageants dans sa globalité. Les 
perspectives envisagées pour ce travail sont nombreuses : 

- La meilleure paramétrisation de la zone d’interface. Actuellement, les données sur les 
propriétés physiques des pièges à l’interface sont très limitées. Donc nous avons fait 
des hypothèses simplificatrices sur les mécanismes en jeu. 

- La variation des paramètres de zone d’interface (largeur, profondeur de pièges, 
nombre de pièges,..) par rapport aux différents contacts. 

- La variation du potentiel de contact en fonction de la charge d’espace en phase de 
polarisation et de dépolarisation. 

- Le contrôle de l'interface métal/isolant afin d'améliorer les performances d'isolation. 
 

- L’orientation des recherches vers la caractérisation et la description des interfaces 
(semi-conducteur/isolant, mais aussi isolant/isolant), puisqu’il semble que celles-ci 
jouent un rôle clé dans l’injection et le transport de charges, et que ce domaine reste 
relativement inconnu. 
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L'équation de continuité de charge dans le cas d'un diélectrique plan, interposé entre 
électrodes parallèles, court-circuitées après la phase de polarisation à une tension donnée V, 
pour un temps tp, peut être écrite comme [Mont 00]: 

t
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où JT est la densité totale de courant, JC est le courant de conduction  (fonction de la mobilité, 
µ, et la densité des porteurs de charges libres, ρf), E est le champ électrique local. Dans le 
même système, l'équation de Poisson s'écrit: 
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où ρ est la densité volumique de charges piégées. Noter que ρ, ρf et E sont, en général, 
fonction de l'espace et du temps, alors que µest considérée comme constante dans l'espace et 
variant seulement avec le temps. En introduisant A1.2 dans A1.1 et en intégrant sur la 
coordonnée x, entre x=0 et x=L (L est l’espace entre les électrodes), nous obtenons 
l'expression suivante pour la mobilité: 
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où Vr, est la différence de potentiel aux électrodes. De l’équation A1.3 et sous les hypothèses 
suivantes: 

a) ρ>> ρf  (soit la densité de charges piégées est beaucoup plus grande que celle des charges 
mobiles).  

b) JT = dQ / dt où Q est la densité de charge totale mesurée par PEA (donc, la recombinaison 
de charges est négligeable); 

L’expression suivante est obtenue : 

∫−−

∂
+

∂
∂

=
L

r

dxtxEtx
tEtLE

dt

tV

t

tQ
L

tµ

0

22

),(),(
2

),0(),(

)()(
²

)(

ρε

ε
                 A1. 4 

Les simplifications suivantes sont introduites : 

c) Vr = QL2/2ε; 

d) ρ(x,t) est indépendant de x,  Q + - Q-= Q' ( la charge est uniformément répartie dans 
l'isolation; Q+ et Q-sont les densités de charges positives et négatives moyennes. 
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e) dE/dx=0 (cette hypothèse est valable lorsque la charge est concentrée à proximité des 
électrodes).  
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Enfin : 
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