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INTRODUCTION GENERALE

Depuis plusieurs années, I'augmentation du colt du pétrole et le souci de préserver
I’environnement ont motivé les entreprises ceuvrant dans le domaine du transport a
modifier leur approche lors des phases de conception de nouveaux produits. Dans le
domaine aéronautique, la réduction du poids de la structure et des systémes demeure un
aspect important avec de nombreux défis a relever afin de garantir la fiabilité de I'’ensemble
et s'accompagne inévitablement d’une évolution de la puissance embarquée. L'essor de
I’électronique de puissance participe a ce changement avec des apports multiples (souplesse
de fonctionnement, gain de masse, fiabilité, colt d’exploitation,...). Pour répondre a cette
demande, l'industrie aéronautique se tourne aujourd’hui vers le concept de I'avion « plus
composites » et « plus électriques». Ces mutations technologiques sont sources de nouvelles
problématiques notamment dans le cas d’une agression foudre. Cet événement est loin
d’étre exceptionnel puisque, en moyenne, un avion civil est foudroyé toutes les 1000 a 1500
heures de vol. Le risque pour le fuselage de I'aéronef n’est pas le seul, le courant foudre
pouvant se propager jusqu’aux systemes internes et perturber leur fonctionnement par des
surtensions induites. Les regles usuelles de spécifications de protection et qualification ne
sont plus adaptées a ces systémes électriques particuliers et certains verrous technologiques
doivent étre levés afin de répondre au besoin nécessaire de protection contre la foudre des
différents systémes mis en ceuvre : c’est I'objectif du projet PREFACE (Projet d’Etude Foudre
sur Avion Composite plus Electrique).

PREFACE est un projet collaboratif présentant I'avantage de regrouper les acteurs
systémiers, les avionneurs, des organismes et laboratoires de recherche et un réseau
d’experts scientifiques foudre et électrique important. Une des thématiques de ce projet de
recherche est le développement de protections innovantes dans lesquelles s’inscrivent ces
travaux de these.

Les varistances sont des composants traditionnellement utilisées comme solution de
protection contre les surtensions énergétiques. De l'usage dans les appareils domestiques
aux lignes de distribution électrique (parafoudres), leurs applications depuis le courant induit
jusqu’a la foudre sont nombreuses. Ces matériaux céramiques dont la caractéristique
courant-tension est fortement non-linéaire ont la particularité de pouvoir absorber de fortes
densités énergétiques. Malgré l'incertitude se rapportant aux mécanismes de conduction,
chercheurs et ingénieurs ont mis au point de multiples techniques de fabrication de ce type
de matériau. Le présent travail consiste en I'analyse des propriétés électriques de
varistances obtenues par une nouvelle méthode de frittage : Le frittage flash ou « Spark
Plasma Sintering » (SPS).
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Depuis quelques dizaines d’années, cette technologie séduit autant les mondes
scientifiques qu’industriels pour ses performances dans la mise en forme de tous types de
matériaux, et notamment des céramiques. Cette technique de frittage repose sur le fait que
la source de chaleur est obtenue par effet Joule issu du passage du courant pulsé a travers la
cellule de pressage, voire éventuellement a travers |'échantillon selon sa conductivité
électrique. Cette technologie permet d’accroitre les cinétiques de frittage et d’obtenir ainsi
des densifications totales en préservant des granulométries nanométriques. De plus, la trés
faible inertie thermique de I'appareil permet la réalisation de cycles de frittage extrémement
rapides. L'intérét de cette technique est donc lié principalement au développement des
matériaux nanostructurés mais aussi a la possibilité de produire des piéces frittées sous
charge a une cadence considérablement augmentée. Cette technique permet également
d’associer des matériaux tout en limitant leur inter-diffusion ou leur réaction et ainsi de
créer des multi-matériaux avec des interfaces tres bien définies.

Les objectifs de ce travail sont d’étudier I'influence de cette méthode de frittage sur
les propriétés électriques du matériau ainsi que de montrer les avantages et inconvénients
par rapport a une méthode de frittage conventionnel. Le matériau de base de notre étude
est issu des applications TRIDELTA PARAFOUDRES S.A., la mise en ceuvre du matériau est
assurée par les outils technologiques du CIRIMAT (Plateforme Nationale de Frittage Flash).

Le premier chapitre sera consacré au contexte dans lequel s’inscrit notre étude. Nous
présenterons le phénomene foudre dans un contexte aéronautique. Puis nous présenterons
la voie de I'avion « plus composite » et « plus électrique » ainsi que les nouvelles contraintes
issues de ces évolutions.

Le chapitre 2 présentera d’'une maniere trés générale les varistances a base de ZnO.
Les différentes grandeurs électriques propres aux varistances y seront définies ainsi que leur
constitution et leur structure. Nous reviendrons également sur les principaux mécanismes de
conduction et de dégradation évoqués dans la littérature. La derniére partie de ce chapitre
présentera le frittage par SPS.

L'objet du chapitre 3 sera de produire une revue critique de la caractérisation et de la
modélisation du comportement des varistances ZnO. Nous reviendrons en détail sur
I’établissement de la caractéristique courant-tension des varistances puis nous effectuerons
une présentation de nos dispositifs de caractérisations. Nous montrerons par ailleurs
I'importance du temps de polarisation, qui est un parameétre important mais néanmoins trés
peu abordé dans la littérature au niveau des varistances ZnO. Enfin, nous verrons que nos
résultats expérimentaux permettent d’appuyer un mécanisme de conduction de type
Schottky.

Le chapitre 4 présentera la démarche d’élaboration des varistances frittées par SPS.
Puis une comparaison des propriétés électriques entre des varistances issues d’'une méme
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poudre de base frittées par une méthode conventionnelle et SPS sera effectuée. Une étude
sur I'influence de I'encapsulation, nécessaire pour procéder a des mesures sous impulsions
de courants, sera également proposée. Enfin, nous verrons quelle influence peut avoir la
taille des grains dans des varistances frittées par SPS sur ses parametres électriques
maximaux (courant, tension, densité d’énergie admissible).

Nous terminerons ce manuscrit par les perspectives d’amélioration des propriétés
des varistances qui pourraient étre obtenues par action sur les paramétres de réglage d’un
frittage SPS.







CHAPITRE | :

PRESENTATION DU CONTEXTE







Chapitre 1 : Présentation du contexte

Préambule

L'objet de ce premier chapitre est de présenter le contexte général dans lequel
s’inscrit notre étude. La foudre est trés certainement un des phénoménes naturels le plus
fascinant a étudier. Afin de mieux aborder les problématiques, nous présenterons dans une
premiere partie le phénomene dans un contexte aéronautique. Nous verrons en particulier
les principes fondamentaux du phénoméne d’accroche de la foudre sur un aéronef, ses
effets, les différents phénoménes mis en jeux lors d’'un foudroiement et enfin la
réglementation associée.

La tendance actuelle en aéronautique se caractérise par le souhait des avionneurs
d’aller vers le plus électrique et le plus composite. Ces mutations technologiques combinées
sont donc des sources de problématiques nouvelles face a une agression foudre sur un
aéronef. La troisiéme partie sera donc consacrée, en premier lieu, a un rappel concernant les
architectures électriques et les matériaux composites utilisés dans le domaine aéronautique.
Puis, les nouvelles contraintes découlant des différentes évolutions technologiques seront
présentées. Enfin, nous évoquerons le contexte industriel, ainsi que le cadre de recherche
dans lequel s’inscrivent nos travaux de these.
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) LA FOUDRE EN AERONAUTIQUE

I-1) Historique

Depuis des temps primitifs, la puissance délivrée par la foudre et l'intensité des
phénomeénes qui I'accompagnent sont sources de craintes : les peintures découvertes la
représentent comme une hache ou une pierre lancée depuis les Cieux. Plusieurs motifs
datant de 2500 ans avant notre eére ont également été découverts, a savoir des personnages
les bras levés vers le ciel, prolongés par des éclairs. Il semblerait que ces représentations de
la foudre soient liées a des observations de la nature faites par les premiers hommes [1].

Pendant 'antiquité de nombreuses religions et mythologies associent la foudre a la
colere des dieux [2]. Dans la Gréce antique, des philosophes ont tenté de donner des
explications rationnelles du phénomene. Aussi, ARISTOTE a émis I’hypothéese d’une fumée
tellurique explosant avec force. Dans ses « Questions naturelles », SENEQUE a supposé que
la foudre résulterait de la transformation de I'air réchauffé en feu. Par ailleurs, PLINE
I’Ancien expliqua que « celui qui voit I’éclair et entend le tonnerre n’est pas I’homme qui a
été frappé ». Toutefois, les connaissances de I'époque n’ont pas permis de donner des
explications satisfaisantes. Pour autant, une distinction fut déja établie entre la notion
d’éclair (décharges entre deux nuages) et de la foudre (décharges entre nuage et sol).

Au Moyen Age, une ancienne coutume de paysans francais consistait a porter dans sa
poche, par temps d’orage, une pierre de foudre appelée fulgurite. Cette roche se forme par
la vitrification de sols siliceux, sous I'effet de la forte chaleur produite par le courant de
foudre lors de son impact au sol. Pourtant, selon I'Eglise, ce type de catastrophes naturelles
était avant tout une punition d’une faute collective ou individuelle [3].

Au XVII° siécle, DESCARTES présente des explications plus rationnelles du phénoméne
orageux en s’appuyant sur une théorie de SENEQUE : le tonnerre se manifesterait lorsque les
nuages tombent sur d’autres situés plus bas. L'air situé entre ces deux nuages se
compresserait, produisant ainsi un dégagement de chaleur donnant naissance a un éclair et
une détonation qui caractérise le tonnerre.

Il faudra attendre le XVIII® siécle pour voir apparaitre les premiéres études sur
I’électricité marquant ainsi le début de I'ére scientifique. Benjamin FRANKLIN [4] perca les
mysteres de la foudre en tant que phénoméne électrique, notamment avec sa célebre
expérience du cerf-volant en 1752. Son observation des batiments frappés par la foudre
permit, par la suite, la mise au point de paratonnerres équipant plusieurs monuments.
Toutefois, la survenue d’accidents mortels au cours d’expériences scientifiques permit de
prendre conscience du danger des paratonnerres et plus largement de la foudre.

Au cours du XIX® siécle, peu de connaissances nouvelles sur les orages et la foudre
ont émergé. En revanche, cette époque fut prolifigue en matiere de recueil de données
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statistiques : nombre d’orages, de victimes de la foudre et de diverses manifestations par
lesquelles la foudre frappe étres vivants et édifices.

En 1926, I'invention de la caméra a objectifs tournants par Sir Charles VERNONBOQYS a
permis de montrer toutes les phases du déroulement d’un éclair notamment en enregistrant
les foudroiements multiples sur I'Empire State Building de New-York [5], [6]. C'est a cette
époque que I'idée de placer des barreaux magnétiques sur les lignes électriques s’aimantant
de fagcon rémanente au passage de courants électriques intenses, a permis d’estimer
I'amplitude des courants de foudre [7]. Par la suite, I'arrivée de I'oscilloscope cathodique et
des analyseurs tres rapide ont servi a observer de maniére plus précise les premiéeres formes
d’ondes de courants foudre. Ainsi, au cours de la moitié du XX siécle, Karl BERGER conclut
que la durée d’'une décharge pouvait varier entre 0.1 ms et 1 s. On découvrit également que
les orages sont indispensables a la vie et qu’ils assurent le maintien du champ électrique de
notre planete. En effet, ils agissent comme une machine électrostatique naturelle capable de
recharger la couche ionosphérique. Cette partie de I'atmosphére ionisée située a plus de
60 km d’altitude nous protége des rayons solaires et des rayons cosmiques et joue ainsi le
role d'immense armature de condensateur en maintenant un équilibre électrique entre elle
et la surface de la Terre.

I-2) Types d’orages, répartition, naissance et mécanisme d’un coup de foudre

Pour plus de précisions concernant le phénomene foudre en général, le lecteur se
reportera a I’Annexe A.

Les aéronefs sont susceptibles d’intercepter les trois types de décharges évoqués
dans I'Annexe A, c'est-a-dire les décharges nuage-sol, inter-nuageuses et intra-nuageuses.
Dans la mesure du possible, méme les plus gros avions de ligne détournent leur route afin
d’éviter le chemin d’'un cumulonimbus devant la violence des perturbations qu'’ils
engendrent (vents extrémement violents). Cependant, le foudroiement d’un aéronef n’est
pas un phénomeéne rare.

I-3) Quelques chiffres sur le risque de foudroiement d’un aéronef

On estime qu’un avion de ligne est foudroyé en moyenne une a deux fois par an soit
environ toutes les 1000 a 1500 heures de vol. Le foudroiement d’un appareil n’est donc pas
exceptionnel et constitue une menace non négligeable pour la sécurité des vols. Malgré les
avancées scientifiques concernant la connaissance du phénomene, il est impossible
d’empécher un avion d’étre foudroyé. Une bonne connaissance du phénomeéne devient alors
indispensable afin de prendre les précautions nécessaires qui s'imposent.
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Trois campagnes de mesures de foudroiements en vol ont largement contribué a
améliorer la compréhension des phénomenes :

- NASA Storm Hazards program : avion de type F-106 (1978-1986),

- USAF/FAA Lightning Characterization program : avion de type CV-580 (1984-1985,
1987);

- ONERA/CEV programme Transall : avion de type C-160 (1984, 1988).

De nombreuses études ont permis de mieux appréhender le phénomeéne. La Figure
I-1 [8] résume les statistiques de foudroiement des aéronefs en fonction de leur altitude
pour cing études concernant des avions différents.
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Figure I-1 : Statistiques de foudroiements des aéronefs en fonction de leur altitude (adapté de [8])

Cette étude montre que les statistiques sont identiques quelle que soit le type
d’avion. De plus, 75% des foudroiements référencés [9] se produisent lors des phases de
montées a I'altitude de croisiere des aéronefs ou lors des phases de descentes. En effet, lors
de ces phases de décollages ou d’atterrissages, I'aéronef peut se trouver entre le sol et un
nuage orageux ou a l'intérieur méme de ce nuage. Ainsi, les relevés montrent que les
aéronefs sont foudroyés en moyenne pour des altitudes inférieures a 6 km et donc pour des
vitesses de I'ordre de 100 m/s [10].

L'aéronef est donc particulierement vulnérable lorsqu’il traverse la partie basse du
nuage d’orage.

Pendant le vol a I'altitude de croisiére les foudroiements sont plus rares. En effet,
d’une part 'altitude moyenne des vols longs courriers se situe a des altitudes supérieures a
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celles des cumulonimbus et d’autre part, parce qu’il est plus facile de contourner ces zones
orageuses pendant cette phase que lors du décollage ou de I'atterrissage.

I-4) Processus d’accroche sur un aéronef

On distingue deux types de couplage de la foudre sur un aéronef : dans 10 % des cas
I"avion intercepte un éclair dont la naissance est totalement indépendante de sa présence,
alors que dans la tres grande majorité des cas (90%) c’est I’avion lui-méme qui déclenche la
foudre.

I-4-1) Eclair intercepté par I'aéronef

Pour ce type de couplage, le mécanisme de foudroiement est présenté sur la figure
ci-dessous (Figure 1-2) :

Figure I-2 : Mécanisme d’interception de la foudre par un aéronef (adapté de [8] et [11])

- 1:Laprésence du traceur négatif descendant tend a charger I'avion positivement
- 2:Letraceur se connecte a l'avion et poursuit sa progression en direction du sol
- 3:Ll'arcenretour se forme et traverse I'avion qui fait partie du canal ionisé.

1-4-2) Eclair déclenché par la présence de I’aéronef

Pour ce type de couplage, I'aéronef joue un role dans la création du traceur et initie
les arcs électriques. En effet, la présence de I'avion a pour conséquence d’augmenter
localement le champ électrique qui, lorsqu’il atteint le niveau de claquage produit un éclair
initié par la présence de I'aéronef [8]. La Figure I-3 montre le phénoméne de renforcement
du champ autour de I'aéronef.
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Figure I-3 : Augmentation du champ électrique autour de I’avion [8]

Le processus de couplage d’'un aéronef initiant un éclair est représenté Figure 1-4 et se
déroule suivant le mécanisme suivant :

Figure I-4 : Aéronef initiant un éclair (adapté de [8] et [11])

- 1:Un traceur bidirectionnel se forme. Le champ électrique extérieur induit des
charges aux extrémités de I'avion. Le traceur positif venant de I'avion provoque
une perte de charges positives

- 2:Letraceur négatif se propage par bonds successifs

- 3 : Création de la décharge provoquant le passage du courant d’arc en retour
dans I'avion qui fait partie du canal ionisé.

On notera que le signe des deux traceurs dépend de I'orientation du champ électrique dans
lequel I'aéronef se trouve.

I-5) Les effets de la foudre sur un aéronef

Lorsque la foudre atteint un aéronef, les effets qu’elle peut engendrer sont classés en
deux catégories :

- les effets directs regroupant les dégats essentiellement thermomécaniques
causés aux points d’attachement de la foudre (points d’entrées, de sorties, zones
de balayage) ;
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- Les effets indirects rassemblant I’'ensemble des perturbations électromagnétiques

sur |'électronique embarquée en conséquence des circulations des courants et
pénétrations des champs électromagnétiques dans |'aéronef.

I-5-1) Les effets directs

Les points d’entrée et de sortie de la foudre sont les zones les plus contraintes
thermiquement. En effet, la température peut atteindre en ces points plusieurs dizaines de
milliers de degrés Celsius. Les effets directs vont donc regrouper I’'ensemble des dommages
physiques pergus par I'aéronef (ou par les équipements embarqués en cas de conduction du
courant de foudroiement a Vlintérieur du fuselage). Essentiellement de type
thermomeécaniques, ils peuvent également étre liés aux fortes concentrations des forces
magnétiques engendrées par le courant élevé de la décharge. Ces effets multiples sont
répertoriés dans la liste suivante :

- Déformation mécanique liée aux forces magnétiques : la pression magnétique de
I'arc (proportionnelle au carré de l'intensité du courant d’arc est inversement
proportionnelle a sa surface conductrice) a un réle important pour des arcs de
fortes intensités et de faibles sections de conducteurs

-  Dommages thermiques au point d’attachement de l'arc: une dégradation
majeure du fuselage (perforation par brilure, érosion) si la température au point
de contact atteint la température de fusion du matériau

- Dommages provoqués par I'onde de choc acoustique (onde de pression) causé
par I’échauffement brutal du canal de foudre (risques de rupture suivant le type
de matériau utilisé pour le fuselage)

- Formation de points chauds au niveau de la surface interne du revétement :
risque d’inflammation de carburant ou d’autres substances hautement
inflammables

- Formation d’arcs électriques/étincelles : ils peuvent se produire entre deux
parties conductrices isolées électriquement l'une par rapport a l'autre. Les
étincelles d’origines thermiques se produisent en général a proximité des points
chauds au niveau de la jonction des piéces (phénomeéne d’étincelage).

I-5-2) Les effets indirects

Ces effets concernent I'ensemble des contraintes électromagnétiques qui
apparaissent sur I'électronique embarquée et les cables induites par la circulation du
courant foudre sur I'aéronef. Ce phénoméne de couplage électromagnétique (induction,
agressions en champs électriques et magnétiques), peut provoquer des phénomeénes
transitoires de tensions et de courants et éventuellement des claquages localisés. Dans ces
conditions, il apparait important de connaitre ces phénomenes transitoires pour se protéger
de leurs effets (surtensions au niveau des circuits de commande, dysfonctionnement des
capteurs, calculateurs, dommages physiques irréversibles des composants électroniques, ...).
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Un avion entierement métallique subissant un foudroiement est considéré comme une cage
de Faraday : aucun champ, ni courant ne pénetre dans I'avion. Cependant, cette théorie se
distingue de la réalité et différents types de couplages peuvent intervenir entre le courant
foudre et les équipements de I'aéronef. Ce sont ces phénomeénes que nous allons décrire
dans le paragraphe suivant.

1-6) Phénomeénes électromagnétiques lors d’un foudroiement

On distingue trois mécanismes de couplages différents: le couplage résistif, le
couplage magnétique et le couplage capacitif. Ces couplages peuvent étre combinés dans le
cas d’équipements complexes, nous les présenterons dans le cas ou 'avion est parcouru par
I'arc en retour ce qui permettra de les séparer. Nous les présentons également pour un
aéronef dont le fuselage est considéré comme étant entiérement meétallique. Nous
aborderons plus loin dans ce manuscrit I'influence de I'emploi de matériaux composites sur
ces phénomenes de couplages.

I-6-1) Couplage résistif

Le couplage résistif est lié au champ électrique produit le long des surfaces du
fuselage. Le fuselage métallique d’un aéronef présente une résistance électrique globale
faible (structure conductrice). Ainsi, lorsqu’un aéronef est traversé par un courant de foudre
élevé, une différence de potentiel importante apparait entre ces points d’entrée et de sortie.
Comme le montre la Figure I-5, un équipement connecté avec deux points de masses assez
éloignés, ou si I'équipement commande des charges ou encore regoit des informations de
capteurs éloignés distribués dans I'ensemble de I'appareil et référencés a une masse locale,
il sera soumis a cette différence de potentiel.

Figure I-5 : Représentation schématique du couplage résistif (adapté de [11])

I-6-2) Couplage magnétique

Le courant de foudre parcourant le fuselage de I'aéronef va créer un champ
magnétique tournant autour de la direction de ce courant (Figure I-6).
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Figure I-6 : Représentation schématique du couplage magnétique (adapté de [11])

Ce couplage fait donc intervenir le champ magnétique pénétrant a l'intérieur de
I"avion par les différentes ouvertures telles que les hublots ou le pare-brise. La variation du
champ magnétique passant dans la boucle de surface S, et d’inductance L, génére une
tension de circuit ouvert Vo définie par :

dBint

= (Eq. I-1)

Veo(t) = — Sp.

La boucle en court-circuit sera parcourue par un courant de court-circuit induit
d’amplitude :

1
ISC = Z fVocdt (Eq |-2)

On notera que d’autres types de couplages par champ magnétiques peuvent se
produire comme la diffusion des forts courants a travers la peau de I'avion mais ne seront
pas traités dans ce manuscrit.

I-6-3) Couplage capacitif

Ce mode de couplage met en jeu le champ électrique pénétrant dans I'avion au
travers des ouvertures (Figure 1-7).

20



Chapitre 1 : Présentation du contexte

Figure I-7 : Représentation schématique du couplage capacitif (adapté de [11])

En effet, si Q représente la charge électrique a l'intérieur d’une surface S (normale au
champ électrique) et si cette surface est connectée a une impédance, une tension apparait
et la valeur de la tension et du courant est proportionnelle a cette variation du champ

électrique.
# Eipe.dS = Q (Eq. I-3)
€o

La variation du champ électrique E, induit donc un courant de déplacement lgep
définit par la relation ci-dessous, €, étant la permittivité du vide :

dE int

= (Eq. I-5)

Idep = 80.5.

I-7) Le courant foudre en aéronautique

Les parametres caractéristiques du courant de foudre (que nous détaillerons dans le
prochain paragraphe) ont été déterminés sur des décharges de foudre naturelles au sol. Ces
conditions permettent d’avoir des données conséquentes pour I’élaboration de statistiques.
En effet le caractére stochastique de la foudre nécessite la définition d’'une onde normalisée
couvrant « idéalement » tous les cas de foudroiements possibles.

I-7-1) Caractéristiques du courant foudre

Les données les plus compléetes sur les courants de foudre furent obtenues par
BERGER [12] et ont permis le tracé de courbes de probabilités pour les amplitudes des
courants foudres et des pentes du premier arc en retour. C'est d’ailleurs en partie grace a
ces mesures que sont issues les paramétres d’un coup de foudre dans certaines normes (NF
EN 62305-1 par exemple). Une représentation en loi normale de ces courbes est donnée
Figure |-8 et Figure I-9 [13].
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Figure I-8 : Courbes de probabilité de I'amplitude des courants de foudre [13]
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Figure I-9 : Probabilité des pentes du premier arc en retour des courants de foudre positifs et négatifs suivant les mesures
effectuées au Mont San Salvatore [13]

De ces différents travaux, les caractéristiques principales du courant foudre ont été
définies :

L'intensité créte du courant (amplitude)

Les temps de montée et de descente de I'onde de courant
La charge C(en Coulombs) contenu dans la décharge égale a :
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Q= fi.dt (Eq. I-6)

- L'énergie spécifique en A%s (souvent nommée intégrale d’action), qui représente
I’énergie dissipée par un coup de foudre par unité de résistance électrique égale
a:

f 2. dt (Eq. 1-7)

En considérant I'ensemble du phénomeéne foudre, il est difficile d’établir des
corrélations évidentes entre les différents parametres ainsi définis. Cependant, si on néglige
le courant persistant et en se limitant a la premiére composante d’un coup de foudre, il
existe une forte corrélation, d’une part entre I'amplitude du courant et la charge électrique
Q du coup de foudre, et d’'une part, entre I'amplitude du courant et I'énergie spécifique i*t.

Dans l'objectif d’améliorer les protections foudre des aéronefs et afin de standardiser
les tests en laboratoires, on trouvera des préconisations issues de la premiere
réglementation internationale dans les travaux de FISHER and All [14].

Les campagnes de mesures en vol suggérent que les foudroiements en vols sont
minorants par rapport a ceux au sol. La normalisation en vigueur couvre 99% des coups au
sol en sévérité et est définie suivant les caractéristiques du courant foudre présenté
précédemment. La partie suivante s’intéresse a la définition des formes d’onde foudre pour
I’aéronautique.

I-7-2) La réglementation internationale

Tous les domaines d’activités en contact plus ou moins directement avec le
phénomeéne foudre disposent d’une ou de plusieurs normalisations relatives a ses effets,
directs et/ou indirects. Pour le domaine aéronautique, la norme RTCA/DO-160 [15] définie
les caractéristiques du phénomeéne de foudroiement afin de démontrer la conformité d’un
appareil ou équipement telles que: formes d’onde des courants et tensions induites,
mécanisme d’injection, zoning, spécifications des équipements, etc.

La forme d’onde typique associée au processus de foudroiement d’un aéronef est
présentée en Figure 1-10. Chaque composante (H, A, B, C, D, D/2) représente une phase
différente du processus et du courant de foudroiement. Le processus complet étant
caractérisé par la formation du canal ionisé (phase 1), puis des décharges électriques
successives (phase 2).
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Figure I-10 : Onde typique correspondant au processus de foudroiement d’un aéronef [11] [15]

Dans la suite de cette partie, nous relierons les différentes composantes de I'onde
typique correspondant au processus de foudroiement d'un aéronef au mécanisme d'un coup
de foudre. Nous décrirons également les formes d'ondes normalisées associées a ces
différentes composantes. Rappelons au préalable qu'une onde est définie par son amplitude
créte, son temps de monté et son temps de descente (Figure I-11):

-  Temps de montée : Intervalle de temps compris entre 10 et 90 % de la valeur

créte;
- Temps de descente : Intervalle de temps a 50 % de la valeur créte (largeur a mi-

hauteur).

Figure I-11 : onde normalisée de type t,/t, (us)
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Par exemple pour une onde possédant un temps de montée (t;) de 8 us et une
largeur a mi-hauteur (t,) de 20 ps, on parle communément « d’onde 8/20 » ps.

a) Composante H

La composante H correspond a la phase de formation du canal ionisé et des
phénomeénes précurseurs de la décharge électrique du premier arc en retour, se produisant
principalement lors des phases d’amorcage d’un foudroiement, mais peut aussi étre liée a
un éclair intra-nuageux se produisant a la fin de la décharge par exemple. Ce phénomene
appelé « Multiple Burst » se compose de 3 trains de 20 impulsions. Le temps entre chaque
train d’impulsions est compris entre 30 et 300 ms. La Figure I-12 représente plus en détail le
phénomeéne de « Multiple Burst » et sa forme d’onde associée.

Figure I-12 : Représentation de la forme d’onde H : impulsion seule (a), train d’impulsions (b), allure globale (c) [11] [15]

L'onde H est faiblement énergétique et ne cause pas de dommage physique ni a
I'avion ni aux équipements électroniques, cependant la nature répétitive des impulsions
peut interférer avec certains systemes et provoquer des erreurs dans les communications
entre les équipements.

b) Composante A

La composante A correspond au courant généré par le premier arc en retour. |l s’agit
du courant le plus fort (valeur créte de 200 kA) et le plus énergétique du processus de
foudroiement (intégrale d’action de 2*10° A2s). La durée totale de cette composante est de
500 ps au maximum. Sa représentation temporelle associée est représentée dans la Figure
[-13.
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Figure I-13 : Représentation graphique de la composante A [11] [15]

c) Composantes B et C

Les composantes B et C caractérisent la transition entre la décharge de I'arc en retour
et les décharges secondaires.

- La composante B traduit la circulation d’un courant intermédiaire (d’amplitude
moyenne 2 kA) et d’un transfert de charges de 10 Cen 5 ms;

- La composante C (courant continu de 200 a 800 A) transfere une charge de 200 C
en un temps compris entre 0.25 et 1 seconde. Elle est représentée par une onde
rectangulaire d’amplitude 400 A sur une durée de 0.5 s.

Les formes d’ondes temporelles de ces composantes sont représentées dans la Figure |-14.

Ampéres Ampeéres
A A

400

B . Te;1ps

d) Composante D

Comme nous l'avons exposé précédemment, aprés la décharge du premier arc en
retour, de nouvelles décharges peuvent apparaitre. Cette composante est liée au premier
arc en retour subséquent qui peut donner naissance a un courant d’une centaine de kA. Son
intégrale d’action est de 'ordre de 0.25*%10° A2.s et une durée maximale de 500 ps. La forme
d’onde liée a cette décharge est représentée dans la Figure 1-15.
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Figure I-15 : Représentation temporelle de la forme d’onde D [11] [15]

e) Composante D/2 : décharges multiples

Ce phénomeéne de décharges multiples (multiple stroke) caractérise les nombreuses
décharges se produisant en plus de la décharge de I'arc en retour et secondaire notamment
dans le cas d’'un coup de foudre nuage-sol. Apres le premier arc en retour subséquent défini
par la composante D, des arcs subséquents peuvent encore se produire et sont considérés
dans la norme comme une suite d’onde D de valeurs créte la moitié de sa valeur initiale (soit
50 kA). Elle est définit suivant les contraintes suivantes (Figure I-16) :

- 13 décharges d’amplitude D/2

- durée minimale entre les décharges de 10 ms

- durée maximale entre deux décharges de 200 ms

- durée totale du phénomene inférieure a 2 s (composante D + 13 composantes a

D/2).
Courant
A
100 kA+
— — [«—10 - 200 ms
D A& D/2 (
1 2 3 ) 13 14  Temps
I= 2 secondes -.-I

Figure I-16 : Représentation du phénomeéne de décharges multiples [11] [15]

f) Résumé des parametres inhérents aux formes d’onde

Les formes d'onde A, B, D et H sont décrites mathématiqguement par des
biexponentielles de courant d’expression dans le domaine temporel :
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I(t) = Iy. (e7% — e7Ft) (Eq. I-8)

Les valeurs des parameétres a et B, I'amplitude |y ainsi que la valeur de l'intégrale
d’action i’t sont représentées dans le Tableau I-1 pour chaque forme d’onde.

Parameétres Onde A Onde B Onde D Onde H

lo (A) 218 810 11 300 109 405 10572

a (s 11 354 700 22 708 187 191

B (s 647 265 2 000 1294 530 19 105 100
lerete (A) 200 000 4173 100 000 10 000

i2t (A2.s) 2.10° NA 0,5.10° NA

Tableau I-1 : Paramétres, amplitudes et intégrales d’actions des formes d’ondes biexponentielles utilisées dans
'aéronautique

I-7-3) « Zoning » d’un aéronef

Les diverses parties d’un avion ne sont pas exposées de facon identique au risque de
foudroiement. En effet, nous avons montré Figure I-3 le phénomene de renforcement des
lignes de champs autour de I'avion. Dans les exemples de processus de couplage, nous avons
considéré comme point d’entrée de la foudre le nez de I’'avion et comme point de sortie, soit
une aile, soit la queue de I'avion. Des études ont permis de distinguer quelles zones de
I’aéronef sont les plus susceptibles d’étre les points d’entrée et de sortie de la foudre : il
s’agit du zoning. Les régions les plus fréquemment concernées sont les extrémités (zone ou
le champ est le plus fort) comme par exemple les ailes, le nez, 'empennage, la dérive et les
moteurs.

De plus, la foudre ne s’attache pas forcément a I'avion en un seul point d’entrée et
de sortie. En effet, pendant la durée du processus d’attachement, I'avion parcourt une
distance non négligeable modifiant sa position par rapport a I'axe du canal foudre
(phénomene de « swept channel »). Ceci a pour effet de donner naissance a de nouveaux
point d’attachement et donc de multiplier les chemins parcourus par le courant dans et sur
I’aéronef.

Le zoning d’un aéronef est donc défini par des normes (Figure |-17) spécifiant quelles
zones de l'avion sont susceptibles d’étre parcourues par telle ou telle forme d’onde
(spécifiée dans le paragraphe précédent et liée aux caractéristiques d’attachement de la
décharge foudre).

Les formes d’onde présentées sont issues de la réglementation représentant un coup
de foudre direct. Pour les effets indirects, il existe des formes d’onde de transitoires a
appliquer en entrée des équipements. Ces formes d’ondes sont regroupées dans I’Annexe A.
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Figure I-17 : Exemple de représentation d’un zoning défini dans la réqlementation internationale

Les surfaces de I'avion sont divisées en plusieurs zones :

- Zone 1A : surfaces d’attachement du premier arc en retour

- Zone 1B : surfaces susceptibles d’accrocher le premier arc en retour sur une
période longue

- Zone 1C : surfaces de transition de la décharge du premier arc en retour

- Zone 2A: surfaces ayant une forte probabilité de subir un balayage de l'arc
électrique issu des zones 1

- Zone 2B : surfaces susceptibles de subir un phénomene de balayage de I'arc sur
une période longue

- Zone 3: surfaces subissant les circulations de courant continu. Elle correspond
donc aux parties de I'avion ou il y a une faible probabilité d’attachement de I'arc
de foudre.

Remarque : Les suffixes A et B pour les zones 1 et 2 correspondent aux probabilités de
stagnation de l'arc de foudre au niveau de la zone considérée (suffixe A: temps de
stagnation court ; suffixe B : temps de stagnation élevé).

29



Chapitre 1 : Présentation du contexte

Il) VERS L’AVION « PLUS ELECTRIQUE » ET « PLUS COMPOSITE »

Nous avons vu dans les paragraphes précédents qu’un avion de structure métallique
n’est pas totalement considéré comme une cage de Faraday au niveau des équipements
embarqués. En effet, il existe de nombreux mécanismes permettant a I’énergie de se coupler
avec les équipements internes. Ces mécanismes s’averent d’autant plus présents avec la
tendance des avionneurs a aller vers un avion « plus électrique » et « plus composite » dans
un objectif global de gain de masse, volume et d’efficacité des systémes. Dans cette partie,
nous commencerons par présenter brievement le concept de I'avion « plus électrique »
avec les évolutions sur la puissance embarquée dans les aéronefs. Ensuite nous
présenterons les matériaux composites et leur utilisation en aéronautique. De ces mutations
technologiques, nous dégagerons les sources de problématiques nouvelles notamment en
cas d’agression foudre. Pour terminer, une présentation du projet PREFACE dans lequel
s’inscrit ce travail de these sera effectuée.

II-1) Vers le « plus » électrique

11-1-1) Généralités sur les sources d’énergies embarquées

Les sources d’énergie disponibles a bord des aéronefs actuels sont principalement
pneumatiques, hydrauliques et électriques. Ces sources d’énergies dites « secondaires »
sont obtenues a partir des réacteurs et par conséquent la source d’énergie primaire est donc
le kérosene (Figure 1-18) [16].

Pompes a cabwrant et a lnule

Entrainement mécanigue %O (Feneratenr electigques
| | Pompe lydraulique

Figure I-18 : Les différentes sources d’énergie et leurs mises en ceuvre dans un avion a réaction [16].

L'énergie pneumatique est obtenue par prélevement d’air sur les compresseurs du
réacteur. Les principales fonctions réalisées par cette source d’énergie sont le
conditionnement d’air (climatisation et pressurisation) et le dégivrage des bords d’attaque
des ailes.

L'énergie hydraulique est fournie par une pompe hydraulique entrainée
mécaniquement par l'arbre du moteur. Son circuit se compose principalement d’un
réservoir, de pompes, d’un réseau de distribution et de différents actionneurs. Les fonctions
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réalisées par les actionneurs hydrauliques sont principalement liées aux commandes de vol,
a la rentrée et a la sortie du train d’atterrissage ainsi qu’au freinage.

L'énergie électrique est également obtenue par un entrainement mécanique d’un
alternateur en rotation sur l'arbre du réacteur. Les fonctions assurées par I'énergie
électrique sont nombreuses et I'électricité produite sert a alimenter des équipements
variés : calculateurs, commandes d’actionneurs, éclairages, instruments de navigations, etc.
L’énergie électrique est donc utilisée pour les systemes de I’avion mais également pour le
confort et le divertissement des passagers. Cette source d’énergie a tendance a remplacer
de plus en plus les autres sources d’énergie de I'avion (nous en évoquerons les raisons dans
les paragraphes suivants) et s’avere dont étre en perpétuelle augmentation. Le paragraphe
suivant illustre brievement I’évolution progressive de I'avion « plus électrique ».

11-1-2) Evolution de I'énergie électrique

a)  Augmentation de la puissance embarquée

L'utilisation de I'électricité dans I'aéronautique n’est pas récente et le besoin en
puissance électrique s’est fait de plus en plus important comme l'illustre la Figure I-19 [17].

Le réseau de bord d’un avion, dans les débuts de I'aéronautique civile, était alimenté
en tension continu de 28 V. De I'alimentation des postes de radio pour les aéronefs aux
charges trés peu importantes avant 1945, a 'alimentation des cuisines de la Caravelle SE 210
(premier avion civil long courrier pouvant transporter 80 passagers) en 1955, c’est une
augmentation de la consommation qui passe d’'une dizaine de kW a une trentaine. A
I’époque I'ensemble des commandes de vol était hydraulique et mécanique.

Figure I-19 : Evolution de la puissance embarquée [17].
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Ce n’est que dans le début des années 1970 que le réseau principal passe a 115V AC
triphasé 400 Hz avec la commercialisation de I’A300 (260 passagers) d’Airbus. La puissance
électrique disponible s’éléve alors a 250 kW. Ce choix de fréquence plus élevée que pour un
réseau électrique terrestre classique s’explique par le fait que, a puissance apparente
donnée, le volume (et la masse) d’'un matériau magnétique (utilisé dans les moteurs,
transformateurs et filtres) diminue lorsque la fréquence augmente. Cette valeur a été un
compromis entre la faisabilité technique des alternateurs (vitesse de rotation et nombre de
poles du rotor), I'aspect financier (a plus haute fréquence le circuit magnétique nécessite
une conception plus onéreuse) mais également dans un souci d’harmonisation en vue de
I’établissement de normes, les Etats-Unis ayant déja opté pour le 400 Hz.

La fin des années 80 marquera un changement important dans les commandes de vol
avec |'Airbus A320. Cet aéronef dont la consommation est |égerement supérieure a celle de
son prédécesseur s'élevant a 300 kW est doté d'un systéeme appelé "Fly by Wire" consistant
en la gestion électrique des commandes de vol. En plus des commandes de vol, certains
actionneurs deviennent eux aussi « plus électriques » avec 'apparition de systémes hybrides
« électro-hydraulique » tels que les EHA (Electro-Hydrostatic Actuator). Le schéma de
principe d’un EHA est représenté dans la Figure I-20-a. De plus, les équipements électriques
électroniques et informatiques qui aident au pilotage des aéronefs deviennent entierement
numeériques. Dans le méme temps, le confort des passagers ne fait que croitre au fil des
années. Siéges électriques, vidéo, cuisines, prises de courant... viennent améliorer la qualité
de vie a bord. Quant a la sécurité et a la souplesse de fonctionnement : actionneurs,
capteurs, dégivrage, freinage, ne sont que quelques exemples de la montée en puissance
des systémes électriques. Enfin nous ne pourrons terminer ce bref rappel historique sans
évoquer I'A380 dont l'architecture se différencie nettement de ses prédécesseurs par ses
nombreuses avancées technologiques. Les principales avancées sont les suivantes :

- Systeme de secours totalement électrique,

- Réseau électrique a courant alternatif a fréquence variable (360 a 800 Hz),

- Introduction d’actionneurs électrique pour les commandes de vol tels que les
EMA (Electro-Mechanical Actuator) dont une photo est représentée Figure 1-20-b.

Figure I-20 : Schéma de principe d’un EHA et photo d’un EMA [18] [19]
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b)  Evolution des réseaux de bord

Dans les dernieres générations d’avions commerciaux, la présence de convertisseurs
statiques au sein des réseaux de bord était limitée a une quantité réduite d’applications :
alimentation de charges commerciales, redresseurs (115 V-400 Hz/28 V) et onduleurs de
secours (28 V/115 V-400 Hz) du réseau de distribution électrique. L'évolution actuelle et
future des architectures électriques s’"accompagne nécessairement du développement des
systemes d’électronique de puissance.

Une illustration des architectures types habituellement utilisées pour un gros porteur
est présentée dans la Figure [-21 (A330). On se reportera a la référence [16] pour une
description plus précise de ce type d’architecture.

Figure I-21 : Architecture type 3H (basé sur A330) [16]

L'innovation principale sur I’A380 est que I'un des trois circuits hydrauliques des
architectures dites 3H (3 circuits hydrauliques) est remplacé par un circuit électrique pour
obtenir I'architecture 2H+2E (Figure 1-22). Avec ce type de configuration, le systeme de
secours est entierement alimenté électriquement par une éolienne « RAT » (Ram Air
Turbine) qui fournit suffisamment d’énergie pour alimenter les fonctions vitales de I'aéronef.
Ainsi, la suppression de I'ensemble d’un circuit hydraulique (plusieurs pompes et tuyauteries
associés) peut entrainer un gain de masse estimé a 1,2 tonne [20].
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Figure 1-22 : Architecture « plus électrique » 2H+2E (basé sur A380) [16]

La puissance installée a bord atteint les 800 kVA mais le réseau alternatif est
maintenant a fréquence variable, comprise entre 360 et 800 Hz. L’avantage est la réduction
des dimensions et masses des générateurs d’entrainement a vitesse constante avec la
suppression de la masse du systeme de réduction mécanique.

La référence [16] reprend de maniére plus précise les évolutions d’un point de vue
circuit électrique. On y trouvera notamment le schéma de principe d’un IDG (Integrated
Drive Generator) expliguant comment est assuré la constance de la fréquence pour des
avions de type A330 par exemple, mais également son remplacant, le VFG (Variable
Frequency Generator) utilisé pour obtenir des fréquences variables comme ceux présent sur
I’A380. Les charges électriques alimentées par le réseau AC ont donc été dimensionnées
pour en prendre en compte cette nouvelle spécification.

Plus d’un tiers des actionneurs a bord de I’A380 sont des systémes tels que les EHA et
EMA remplacant ainsi les vérins et autres machines hydrauliques.

11-1-3) Pourquoi privilégier I’énergie électrique ?

Les exemples de systemes « plus électrique » développés ou en cours de
développement sont nombreux. Des freins électriques développés par la société Messier-
Bugatti, aux moteurs électriques placés dans les roues afin de permettre le déplacement au
sol de l'avion sans utiliser la propulsion des moteurs principaux les avantages sont
nombreux.
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a) Lesavantages et inconvénients des trois sources d’énergies

L'expression et la tendance d’un avion « plus électrique » est essentiellement liée au
potentiel d’amélioration supérieur qu’offrent les systemes électriques par rapport aux
autres formes d’énergie exploitées. En effet, les solutions conventionnelles sont déja
optimisées et ne laissent pas entrevoir d’évolution significative. Le Tableau I-2 regroupe les
principaux avantages et inconvénients des trois sources d’énergie cohabitant a bord des
aéronefs [21].

Avantages Inconvénients
) Fuite du liquide hydraulique,
Hydraulique Fort couple q' y a
Maintenance
. Démarrage des moteurs plus Dégrade le rendement du réacteur
Pneumatique ., s ,
aisé (prélevement de I'air)
. Co(its de maintenance faible, CEM, fiabilité a démontrer
Electrique . il s
gain de masse Vulnérabilité Foudre ?

Tableau I-2 : Principaux avantages et inconvénients des sources d’énergies [21].

Les principaux inconvénients de I'énergie hydraulique sont les risques éventuels de
fuites du liquide hydraulique (corrosion, incendie). Ce type de défaillance implique souvent
une longue indisponibilité de I'aéronef et un colit de maintenance important : d’'une part,
parce que le diagnostic de ce type de systeme est limité et rend donc la défaillance
difficilement localisable et d’autre part, des systémes peuvent étre victimes de cette fuite et
devront faire I'objet d’un remplacement. En revanche, I'utilisation de I'énergie électrique
peut palier a ces inconvénients. En effet, les systémes électriques permettent une
surveillance et une détection des pannes plus aisées. La capacité opérationnelle s’avere donc
étre améliorée par une réduction des délais de maintenance.

En ce qui concerne |'énergie pneumatique, le prélevement d’air effectué sur les
réacteurs a pour conséquence de pénaliser leurs performances et leurs rendements. Ainsi,
I'utilisation d’une architecture électriqgue permettrait une réduction de 35% de la puissance
nécessaire prélevée sur les réacteurs. L'énergie électrique apporte dans ce cas un
rendement énergétique important avec une gestion optimisée des sources et des charges.
Ce gain se répercute directement sur la consommation de carburant.

D’une maniere générale, un systeme hydraulique ou pneumatique présente un
volume de tuyauterie important : le remplacement de ces deux systémes permet d’envisager
un gain de masse important qui constitue une contrainte majeure de dimensionnement en
aéronautique. Cependant, ce gain de masse est souvent difficile a estimer car les contraintes
aéronautiques imposent logiguement une sécurité de fonctionnement sévére et importante.
Par exemple, la disponibilité et la redondance nécessaire des équipements peuvent
nécessiter la mise en ceuvre d’'une masse de cable conséquente. Pour résoudre ce probléeme,
une des voies étudiées est la mutualisation des convertisseurs d’électroniques de puissance.
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b)  Lagestion de I'énergie : mutualisation des convertisseurs

La mutualisation des convertisseurs s’inscrit toujours dans I'objectif de gain et
d’optimisation de la consommation d’énergie et également de masse. Quel en est le
principe ? Dans une philosophie d’optimisation d’énergie, il pourrait paraitre aujourd’hui
aberrant de laisser le circuit hydraulique du train d’atterrissage sous pression alors que celui-
ci ne va servi qu’a l'atterrissage ou au décollage. Il en est de méme pour les systemes
électriques, qui ne fonctionnent pas tous durant les mémes phases d’un vol. Le principe de la
mutualisation est donc d’alimenter plusieurs charges par le méme convertisseur. Celui-ci
étant bien entendu dimensionné par rapport a la charge la plus importante si les charges ne
fonctionnent pas au méme moment. Ainsi, ces énergies deviennent facilement commutables
d’un poste a un autre.

c) Le « plus électrique » : que des avantages ?

En résumé, I'opportunité offerte par la souplesse de mise en ceuvre de |'énergie
électrique dans le domaine électrique permettrait d’obtenir des gains sur le rendement du
moteur, la slireté de fonctionnement, la maintenance, la consommation de carburant et
dans une mesure plus difficilement quantifiable de masse. Cependant, le remplacement des
systemes hydrauliques et pneumatiques par des cablages électriques apportent des
problématiques nouvelles.

En effet, I'éloignement de la source par rapport a la charge fait intervenir des cables
de longueurs significatives impliquant des contraintes électromagnétiques élevées. De plus,
I’évolution vers des avions de plus en plus électriques nécessite inévitablement une
augmentation de la puissance électrique embarquée. Une solution envisagée pour
augmenter cette puissance et d’augmenter la tension alternative. Néanmoins,
I’environnement aéronautique (pression, température, humidité), entraine I'apparition de
phénoménes tels que les décharges partielles [19] [22] qui sont trés défavorables pour les
systemes d’isolation électrique. Bien évidemment, le risque de foudroiement d’un aéronef
n’échappe pas a I'apparition de nouvelles problématiques. Celles-ci seront détaillées dans un
prochain paragraphe. L'utilisation de nouveaux systemes implique inévitablement la prise en
compte de nouvelles problématiques. Afin d’'y répondre, les acteurs aéronautiques
développent de nombreux programmes de recherches.

1I-2) Les composites en aéronautique

Le choix des matériaux quelle que soit l'industrie (aérospatiale, automobile,
ferroviaire, génie civil, ..) est toujours un probleme complexe ou le compromis
colt/performance a une place trés importante. Depuis plusieurs années les matériaux
composites prennent une place de plus en plus importante dans la composition du fuselage
des avions. Autrefois essentiellement réservée au domaine militaire puis a I'aérospatiale,
leur mise en ceuvre dans les applications aéronautiques a progressé en plusieurs étapes
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depuis les années 1960-1970. lls ont d’abord été testés dans les structures secondaires afin
d’exploiter leur durabilité en vol, puis de plus en plus dans des structures primaires.

11-2-1) Structure des matériaux composites

Un matériau composite est défini comme I'assemblage d’au moins deux matériaux
différents. L'assemblage final permet d’obtenir un ensemble possédant des propriétés
inédites que les éléments constitutifs seuls ne possedent pas. Un matériau composite est
constitué :

- D’un renfort, présentant diverses architectures qui assure la tenue mécanique

- D’une matrice, assurant la cohésion de la structure et la transmission des efforts
vers le renfort

- Eventuellement de charges et additifs dans le but de modifier sensiblement les
propriétés du matériau (mécanique, électrique, thermique), de résister au feu, de
faciliter le démoulage, d’améliorer la résistance au vieillissement, ...

La description des éléments qui peuvent constituer un matériau composite présentée dans
la suite de ce travail est donnée de maniere non exhaustive et pour les principaux matériaux
composites utilisés dans le domaine aéronautique.

a)  Renforts

Les renforts sont généralement congus de sorte a avoir des propriétés mécaniques
optimales (notamment résistance et rigidité). lls se présentent le plus souvent sous forme
fibreuse ou filamentaire. Les plus courantes sont :

- Les fibres de carbone: conférant aux composites une résistance mécanique

élevée (aussi bien en traction, compression qu’en flexion)
- Les fibres de verre : plus abordables, elles présentent des propriétés mécaniques

plus faibles que les fibres de carbones mais néanmoins intéressantes
- Les fibres d’aramide (Kevlar): comme le carbone, elles possedent des propriétés

mécaniques élevées en traction mais leurs résistances en compression est faible.

La classification des types de renforts couramment rencontrés est indiquée sur la Figure 1-23.
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— Verre
— Polyesther
Inorganiques — — Céramiques
— Aramides
Renforts — Bore
— Minéraux —
Organiques —] — Métalliques
— Végétaux
— Carbone

Figure 1-23 : Types de renforts [23]

En jouant sur la texture et la géométrie des renforts, il est possible de créer une
architecture adaptée aux caractéristiques mécaniques souhaitées (rigidité, résistance a la
rupture, dureté, etc.). Les renforts fibres peuvent donc se présenter sous différentes
formes :

- Sous forme linéique (fils, meches, etc.)
- Sous forme de tissus surfaciques (tissus simples, mats, etc.)
- Sous forme multidirectionnelle (tresse, tissus complexes, etc).

Une illustration de tissu est donnée Figure |-24, il se compose de chaines et de trames
perpendiculaires entre elles. Les modes d’entrecroisements (ou armures) classiquement
utilisés sont illustrés dans le Tableau I-3 [24].

frame

<

10804
|
|
|

ﬂ
1
CC ARAY

oy

—chaine

Figure 1-24: Chaines et trames d'un tissu [23]
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Armure unidirectionnelle (UD)

Dans un tissu unidirectionnel, les fils sont
alignés parallelement a la direction chaine.
Le tissu possede des performances élevées
dans la direction chaine mais posséde un
taux de déséquilibre tres grand.

Armure taffetas

Les fils de chaines et de trames
s'entrecroisent alternativement, conduisant
a un tissu trés plat, stable, mais peu
déformable pour la mise en ceuvre. Les
propriétés mécaniques sont sensiblement
identiques dans les deux directions chaines
et trames. Toutefois I'armure taffetas
conduit a un haut degré de courbure des
fibores qui induit une diminution des
performances mécaniques des composites

Armure sergé

LW b PouAr ce type d'.armure, le n(.)mbre de fi!s de
d HE ': aft ' ': 1B "".l"-? chaine et de fils trame qui s'entrecroisent
A A B B = 9 peut varier. Pour un sergé 2*2, les fils trame
mulisfnpumniln g:g QI{) passent sur deux fils chaine et sous deux fils
chaine. Ce type d'entrecroisement conduit a

un motif répétitif qui a I'avantage d'étre
o souple et dense s'adaptant bien a des
moulages de formes complexes.

:

l_|l_|Hl_|l_|_
I TT [
=
T 11 M
| [
=]il=
a—
—

Armure satin

L'armure satin est assez semblable a celle du

5} afismafalizls 90 sergé. Chaque fil de chaine flotte au-dessus
dHEEEESRAR o) de  plusieurs fils de trame et
E g g:g H H g g:g g gH réciproquement. Il est caractérisé par un
OF0[ ﬁ il ) nombre, ici satin de 8. Il en résulte une face
E HHHEFd HHH 3 g” qui contient plus de fils chaine et une autre
E_:_E{:_:_i}_:_] 0“ plus de fils trame. Ce type de tissus présente

une forte masse spécifique.

Tableau [-3: Les principaux modes d'entrecroisements (armures) utilisées pour le tissage [24]

b)  Matrices

La matrice a pour rble de lier les fibres renforts, répartir les contraintes subies,
apporter la tenue chimique de la structure et donner la forme désirée au produit.
Généralement, il s’agit d’une résine polymere thermodurcissable ou thermoplastique [25].
La classification des types de matrices couramment rencontrées est donnée sur la Figure
[-25.
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Thermodurcissable
Organique {

Thermoplastique

Céramique
Minérale {

Métallique

Matrice

Figure I-25: Types de matrice [23]

La Figure 1-26 (a) représente I'agencement des différentes couches constituant un
matériau composite. Dans ce cas l'orientation des fibres est différente entre chaque couche.
Quelques exemples de matériaux composites a base de carbone ou de Kevlar sont illustrés
Figure 1-26 (b).

Figure I-26 : (a) Structure typique d’un matériau composite ; (b) Différents matériaux composites[11]

11-2-2) Evolution de l'utilisation de matériaux composites en aéronautique

Les composites fibres de verre/résine organique ont été introduits depuis les années
1960 en quantité croissante. Les applications restent toutefois limitées (en raison du
manque de rigidité de la fibre de verre) aux aménagements intérieurs (planchers) et aux
structures secondaires (carénages et capotages). Dans les années 1970, un plafond est
atteint avec les avions civils gros porteur de type Airbus A300 B2/B4 et le premiers Boeing
747. Pour I’Airbus A300 B2/B4, les composites a base de fibres de verre représente 6% de la
masse de la structure de I'avion [26].

Par la suite, les premiéres applications des composites renforcés avec des fibres de
carbone apparaissent sur des piéces de structures secondaires avec les portes de nacelle sur
le Vautour, ou des parties mobiles de voilure sur Concorde par exemple. Leur utilisation sur
les structures secondaires ne cessera d’augmenter, avant d’étre introduite pour la premiére
fois sur une voilure d’avions civils ATR72 a la fin des années 1980.

La structure des avions civils était jusqu’a tres récemment entierement métallique.
Cependant, les remarquables propriétés mécaniques des matériaux composites font
pencher les avionneurs vers ce type de matériaux. La principale motivation étant
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essentiellement le gain de masse apporté. Lintroduction des matériaux composites de
maniere progressive a permis une meilleure maitrise de cette technologie. En 2011, les
matériaux composites représentent prés de 50% du poids de la structure sur le gros porteur
de Boeing 787. Airbus annonce pour son A350 un taux de 52% du poids total de la structure
en matériaux composites.

Figure 1-27 : Evolution de la proportion de composites dans les avions commerciaux Airbus (source Airbus).

11-2-3) Intéréts et inconvénients

Bien que la principale motivation d’utilisation des matériaux composites dans
I’'aéronautique soit essentiellement le gain de mase et donc de co(t (voir Tableau I-4 ou un
exemple est donné dans le cas d’hélicoptéres), les propriétés mécaniques de ces matériaux
s’averent particulierement intéressantes.

‘. Variation de masse par Variation de colt par
.s Matériaux s . 5 .
Piece fibres/résine rapport a une solution rapport a une solution
métallique (%) métallique (%)
Carénages Aramide/époxyde -55 -80
Empennage .
horizontal Carbone/époxyde 45 55
Moyeu rotor .
. Verre/époxyde -40 - 65
principal
Portes Aramide/époxyde -30 -70
Siége Pilote Aramide/époxyde -20 -80
Déri
erive Carbone/époxyde -20 +10
empennage
Verre-
Pales carbone/époxyde 0 -30
Aramide- +70
Planchers carbone/époxyde -20 (pas rentable)

Tableau I-4 : Gain de masse et de colt de pieces d’hélicoptéres composites par rapport a la méme piéce métallique [26]

L’'emploi de ces matériaux présente des avantages et inconvénients dont nous nous
proposons de lister les principaux ci-dessous.

41




Chapitre 1 : Présentation du contexte

a)  Principaux intéréts

- Gain de masse : La masse volumique d’un matériau composite est généralement

inférieure a celle de I'aluminium (de I'ordre de 1700 kg/m> pour un matériau en
fibre de carbone contre 2770 kg/m> pour un aluminium-cuivre). L’anisotropie de
ces matériaux, du fait de leur conception en couches, permet d’ajuster le

dimensionnement et mene a un gain de poids (la rigidité et la résistance

mécanique sont différentes suivant le sens des fibres).

- Bonnes propriétés mécaniques : les matériaux composites présentent une quasi-

insensibilité a la fatigue en comparaison des matériaux métalliques qui

nécessitent en maintenance un suivi régulier de la propagation des fissures de

fatigue dans les piéces de structure (Tableau I-5).

Résistance en Tenue en fatigue Résistance en traction | Tenue en fatigue aprées
traction apreés 10 cycles d’une plaque percée 10’ cycles d’une plaque
(MPa) (MPa) (MPa) percée (MPa)
Composite 450 ~ 400 ~ 250 = 200
carbone isotrope
, Alliage 45 =170 50 ~90
d’aluminium

Tableau I-5 : Comparaison des performances en traction et en fatigue d’éprouvettes en composite a fibres de carbone et en

alliage d’aluminium [26]

- Maintenance : Les matériaux composites ne sont pas sujets a la corrosion.

- Possibilité de réaliser des formes complexe en un ensemble : Les techniques de

fabrications (moulage) permettent de réaliser des formes complexes, qui en
métal nécessiterait plusieurs sous-éléments. Les colts d’assemblage sont donc

réduits et les chutes de matériaux a l'usinage limités (Tableau I-6).

Dérive hélicoptére Dauphin Moyeu rotor Dauphin Dérive Airbus
Alliage léger Composite A}:-ga;e Composite | Alliage léger | Composite
Nombre de 231 88 293 92 ~ 2000 ~ 100
pieces
Co-cuisson
2 Bobi =
Assemblage | 5940 rivets Collage Rivetage obinage + 50 000 +
phases assemblage rivets
assemblage
Co(t relatif Valeur non
fabrication 100 66 100 35 100 . .
(%) disponible

Tableau I-6 : Comparaison du colit et du nombre de piéces pour des éléments réalisés en composite et en métal [26]

- Performances : La possibilité de réaliser des formes complexes permet également
d’obtenir des surfaces plus lisses (par I'absence de rivets) et adapter la géométrie

pour optimiser le rendement aérodynamique.
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b)

Vieillissement humide : Le vieillissement humide n’est pas a négliger car il induit

une baisse des propriétés. En revanche, cette baisse est limitée et n’évolue plus a
partir d’'un état de saturation ce qui permet de prendre en compte cette chute de
performances dés la conception.

Comportement aux chocs : Il s’agit d’'un parameétre important a prendre en

compte dans le dimensionnement d’une structure en matériau composite car les
performances mécaniques peuvent étre réduites de facon non négligeable
(jusqu’a 50%). Dans certaines phases d’assemblage ou de maintenance, des
précautions doivent étre prises (chocs, chute d’outil,...).

Sensibilité aux trous : Les structures composites sont généralement assemblées

par boulonnage et rivetage. Comme nous I’'avons montré dans le Tableau I-5, bien
gue présentant une résistance en traction et une tenue en fatigue supérieures a
celles d’un alliage, le fait de percer une structure composite peut entrainer une
chute de ces performances de 50%. Cette particularité doit étre prise en compte
deés la phase de conception.

Caractéristiques électromagnétigues : Les caractéristiques électromagnétiques

sont anisotropes, ainsi la résistivité, la perméabilité et la permittivité sont
différentes selon les trois orientations possibles [27].

Tenue a la foudre : Les matériaux composites n’offrent pas les mémes garanties

gue l'aluminium face aux agressions de type foudre. En effet, il n’évacue pas le
courant aussi bien qu’une structure aluminium du fait de leur faible conductivité
(0au = 3.7%10” S/m). Les valeurs de conductivité d’un matériau composite
peuvent étre 100 a 1000 fois inférieures. De ce fait, une protection particuliere
doit étre utilisée pour protéger la structure (et les équipements) contre les
foudroiements. Au niveau de la structure, une solution est I'ajout un grillage de
bronze ayant pour réle d’évacuer les charges électriques en surface lors d’un
foudroiement.

Cette double mutation technologique constitue une source de problématiques

nouvelles notamment dans le cas d’'une agression foudre. En effet, les répercussions des

effets indirects de la foudre sur les équipements sont importantes. A cela il faut ajouter le

fait que les contraintes foudres (nombre de foudroiement, intensité des coups de foudre),

devraient, compte tenu des bouleversements climatiques actuels, devenir plus importantes.

Dans la partie suivante, une description de ces nouvelles problématiques est menée.
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1I-3) Les nouvelles contraintes face a I'impact foudre

11-3-1) Nouvelles contraintes liées a I'évolution de la structure

a)  Surtensions dues a l'impédance de la structure

Nous l'avons abordé au paragraphe I-6), un courant foudre circulant sur le fuselage
d'un aéronef peut induire des surtensions importantes aux bornes des équipements. Ce
phénomeéne est renforcé de part |'utilisation de matériaux composites dont la conductivité
électrique est tres faible par rapport a une structure classique

b)  Pénétration du champ électromagnétique

Ce phénomeéne évoqué dans le paragraphe I-6) est lui aussi renforcé par I'utilisation
de matériaux composites. En effet, la pénétration du champ magnétique par diffraction a
I'intérieur de l'avion au travers d'ouvertures peut aussi se produire, par diffusion
notamment, sur des parties moins conductrices. Ce champ magnétique se couple aux cables
provoquant des surtensions a leurs extrémités.

c) Influence de la faible efficacité de blindage magnétique - pénétration du champ

Le blindage magnétique est lié a la capacité d'un matériau a laisser passer un champ
magnétique. Les matériaux composites n'assurent généralement aucun blindage
magnétique, il se produit alors un phénomene de redistribution du fait de la forte
pénétration du champ magnétique dans le fuselage. En effet, si I'on considére un cable
métallique a l'intérieur d'une enceinte fermée en composite et que |'on injecte un courant
sur l'enceinte, un champ magnétique va pénétrer a l'intérieur de cette derniére. Ce champ
va induire un courant sur le cable qui va diminuer au méme rythme que le champ
magnétique dans l'enceinte. Le composite ayant une plus faible inductance que le cable mais
une plus forte résistance, le courant induit sur le cable peut durer plus longtemps que le
courant injecté. De ce fait, les contraintes sur les équipements sont fortement augmentées.

De plus ce phénomene est renforcé en basse fréquence. En effet, I'effet de peau qui
guantifie la profondeur de pénétration du courant circulant sur un conducteur est donné par
la relation suivante, ol f est la fréquence et ¢ la conductivité électrique :

S= |t (Eq. 19)
~ |mfuc &

Un courant circulant sur un mauvais conducteur le traversera plus facilement et, en théorie,

le méme courant circule de part et d'autre de l'enceinte. Ainsi, une augmentation des
courants circulant sur les cables interne est a prévoir lorsque la structure d'un aéronef est
composée de matériaux composites.
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d) Phénomene de redistribution

La circulation du courant foudre sur un avion composite est trés différente de celle
rencontrée sur un avion a structure métallique traditionnelle. En effet, dans le cas d'un avion
a structure métallique, la résistance électrique étant trés faible, la grande majorité du
courant foudre circule sur la surface métallique de I'avion. Seule une tres faible quantité de
ce courant pénetre dans les éléments internes. De plus, la durée de ces courants est
généralement bien inférieure a la durée du phénoméne de foudre. En revanche, pour un
avion en structure composite, la résistance électrique est bien plus élevée. Ceci entraine
gu'une plus grande partie du courant foudre circule sur les équipements internes d'une
durée pouvant étre supérieur a celle du phénoméne foudre. L'environnement
électromagnétique s'avére étre donc beaucoup plus sévere dans un avion composite. La
Figure I-28 illustre ce phénomene de redistribution des courants.[28]

Avion métallique Avion composite

Figure 1-28 : Distribution fréquentielle du courant foudre [28]

Le courant foudre circule sur les parties les moins impédantes de I'aéronef. En haute
fréquence, cela correspond donc aux parties les moins inductives et en basse fréquence aux
parties les moins résistives :

- Les hautes fréquences de la foudre circulent préférentiellement sur les structures
de plus fort rayon (moins inductives), soit principalement sur le fuselage (métallique ou
composite)

- Les basses fréquences de la foudre circulent sur les parties les moins résistives et se
répartissent au prorata de leur résistance (structure, cables, rails, ...).

11-3-2) Nouvelles contraintes liées a I'évolution des systémes

Nous avons évoqué précédemment la tendance des avionneurs a remplacer les
systemes hydrauliques et/ou pneumatiques au bénéfice de I'électrique. Le train
d'atterrissage et la nacelle par exemple sont reliés par une liaison électrique avec des
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équipements internes au fuselage. On parle alors de concept des systemes électriques
étendus (Figure 1-29).

Figure I-29 : Exemple de systéeme étendu nacelle [29]

Ainsi, les nouvelles générations de fonctions ne sont plus percues comme des
systéemes isolés, mais comme des systémes étendus composés de boitiers et de leurs
cablages. Ces systemes étendus sont parfois situés dans des zones fortement exposées aux
effets indirects voir méme aux effets directs d'un impact foudre. Ces équipements se
retrouvent victimes d'un impact foudre mais peuvent parfois se retrouver sources de
I'agression en réinjectant des courants foudres sur les circuits de I'aéronef. Il s'agit d'une
problématique sensible notamment pour les circuits de puissance qui ne peuvent étre
découplés du circuit avion.

C’est donc dans ce cadre de I'avion « plus électrique » et « plus composite » qu’est né
le projet PREFACE.

11-4) Le projet PREFACE

Le Projet PREFACE (PRojet d’Etude Foudre sur Avion Composite plus Electrique) a
pour objectif de répondre aux difficultés de conception des systéemes électriques, induites
par I"évolution des structures aéronefs vers le plus composite et I’électrification de fonctions
en zones déportées (nacelle ou train). Les objectifs du projet PREFACE sont multiples, nous
ne les détaillerons pas dans ce manuscrit. Un des objectifs concerne les composants de
protections et fait I'objet de ce travail.

La protection des équipements contre une surtension due a un choc de foudre sur la
structure de l'avion doit s’effectuer par un composant possédant une caractéristique
courant-tension fortement non-linéaire. Les composants de protections électroniques
habituellement utilisés en aéronautiques sont essentiellement des composants a base de
silicium de types diodes, transils, transorbs ou Transient Voltage Supressor (TVS). Ces

46



Chapitre 1 : Présentation du contexte

composants ont une trés bonne dynamique mais sont limités d’un point de vue énergétique.
La Figure 1-30 représente les caractéristiques d’un transorb 100kW (Microsemi
MPLAD130KP275CA) 100kW pour une onde foudre de type WF5A a 100°C. Ce composant a
base de silicium, avec de telles hypothéses de fonctionnement présente une capacité
énergétique de 7,5 J pour une impulsion unique soit une densité énergétique d’environ
13 J/cm? (packaging compris).

Figure I-30 : Caractéristique d’un transorb 100 kW pour une onde 5A.

Les architectures réseaux et les structures composites nécessiteront des composants
de protections a densité énergétique bien supérieures. Les composants a base de silicium
n’apportent pas de solution a ce jour et leurs perspectives d’évolutions paraissent minces.

En revanche, les composants de types varistances peuvent s’avérer particulierement
intéressants malgré une dynamique plus faible. En effet, ces composants présentent une
densité énergétique bien meilleure (de I'ordre de 250 Jem® A ce jour). Ces matériaux
céramiques possedent une caractéristique courant-tension fortement non-linéaire
particulierement intéressante. Dans un contexte de problématique aéronautique et dans un
souci de gain de masse et d’espace, les varistances se doivent d’étre moins volumineuses et
plus fiables que celles actuellement disponibles dans le commerce. Une microstructure plus
fine entrainerait la possibilité d’obtenir un composant répondant a ces critéres. Pour réaliser
cet objectif, la technique du frittage flash ou « Spark Plasma Sintering » (SPS) a été
envisagée.

Cette technique de frittage est connue pour accroitre les cinétiques de densification
des matériaux permettant d’envisager un meilleur contréle de leur microstructure [30]. Le
travail consiste a la mise en ceuvre d’un matériau non linéaire (poudre) issu des applications
TRIDELTA PARAFOUDRES S.A. dont les composants seront mise en ceuvre par frittage flash
par le Centre Inter universitaire de Recherche et d’Ingénierie des Matériaux (CIRIMAT).
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Des varistances a base de ZnO possédant la méme formulation sont élaborées selon
la méthode de frittage conventionnel et par frittage flash, ceci afin d’évaluer les potentialités
d’un frittage flash par rapport a un frittage conventionnel et étudier I'impact du procédé de
frittage flash sur des matériaux non linéaire classiquement utilisés. L'objectif étant
également d’optimiser les paramétres de frittage (température, palier, atmosphere, ...) en
étudiant leur influence sur la microstructure, mais également sur les caractéristiques
physiques et électriques des varistances.
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VARISTANCES ZnO

49
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Préambule

Les varistances a base d’oxyde de Zinc (ZnO) sont des composants connus depuis les
années 1970. Leurs remarquables propriétés électriques en font un composant de
protection contre les surtensions largement commercialisé. Ce chapitre présente les
caractéristiques générales de I'élément de base de notre étude qu’est la varistance a base
d’oxyde de zinc.

Apres quelques généralités, nous présenterons les différentes grandeurs électriques
propres aux varistances nécessaires pour leur description. Puis, la constitution et la structure
du matériau seront abordées. Bien que les procédés de frittage ont quelques peu évolué, le
processus de fabrication reste globalement le méme. Nous reviendrons sur les principaux
mécanismes de conduction évoqués dans la bibliographie afin de mieux appréhender les
phénomeénes. Les varistances étant amenées a voir leurs performances diminuer ou bien a
étre détruites au cours de leur utilisation, nous passerons en revue les différents
phénoménes pouvant provoquer soit leur dégradation soit leur destruction. Nous
reviendrons également sur les mécanismes de dégradation évoqués dans la littérature qui
sera une base d’interprétation de nos résultats dans les chapitres suivants. Ensuite une
présentation du frittage par Spark Plasma Sintering ou frittage flash et de son intérét pour la
réalisation de varistance ZnO sera effectuée. Enfin, la derniére partie s’attachera a préciser
les objectifs des études sur les varistances frittées par cette technique de frittage.
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| ) GENERALITES

Les varistances sont principalement utilisées comme élément de protection de
composants ou d’équipements soumis a des perturbations électriques d’origine accidentelle
ou naturelle. On les trouve parfois sous différentes appellations tels que MOV (Metal Oxyde
Varistor) ou VDR (Voltage Dependant Varistor). Sa fonction de protection est liée a sa
caractéristique non linéaire I(V). L'effet varistance est habituellement décrit par la formule
empirique suivante :

] = KV« (Eg. 11-1)
Avec ] la densité de courant traversant le composant, K un coefficient dépendant de sa
géométrie et du matériau utilisé, VV la tension a ses bornes et & le coefficient de non-
linéarité (a > 1).

Les varistances connues actuellement regroupent deux types de matériaux :

- Les varistances a base de carbure de silicium (SiC), qui sont les plus anciennes,

connues depuis les années 30 et largement développées dans les années 1950 a
1980. Elles présentent un coefficient de non-linéarité faible, généralement inférieur a
10 et ont pratiquement disparu au profit des varistances citées ci-dessous.

- Les varistances a base d’oxyde de zinc (Zn0O), se sont largement développées a partir

des années 1980 et présentent un coefficient de non linéarité tres élevé compris
généralement entre 20 et 50. Bien que les premiers travaux de mise en évidence de
I’effet non linéaire des matériaux a base de ZnO sont attribués a [31] et [32] dans les
années 60, MATSUOKA fut le premier a donner une description détaillée de leur mise
en ceuvre en 1971 [33].

Elles sont obtenues par frittage d’'une céramique constituée d’un mélange d’oxydes,
procédé que nous aborderons un peu plus loin dans ce manuscrit. Doté d’une grande
capacité en énergie, un temps de réponse court, leurs domaines d’utilisation n’a cessé de
s’étendre.

En effet, I'extension de la gamme des varistances permet leur utilisation comme
composant de protection contre les surtensions de nombreux systemes électriques. Citons
par exemple les lignes de distribution du réseau électrique (soumis aux agressions foudre)
qui sont protégées contre les surtensions par des parafoudres constitués de varistance ZnO
(Figure 11-1).
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Figure 1lI-1 : Exemples de parafoudres HT (a : TRIDELTA PARAFOUDRES S.A.)

On les retrouve également dans des appareils électriques plus communs, tels les
téléviseurs, certaines prises dites « parasurtenseur », téléphones portables... Ainsi, elles se
présentent sous différentes formes comme l'illustre la Figure II-2.

Figure 11-2 : Différents types de varistances : de la dizaine de kilovolts a quelgues volts et de la centaine de millijoules a
quelques kilojoules

Cependant, leur utilisation en électronique de puissance n’est pas courante. Malgré
leur présence importante dans de nombreux systémes électriques, rares sont les détails
concernant leurs dimensionnements, mais aussi leurs limites.
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Il ) CARACTERISTIQUES ELECTRIQUES

Avant d’aborder la microstructure de ce type de matériau, il est nécessaire de
présenter les différents paramétres électriques associés a ce composant. Les varistances
sont définies a travers des spécifications qui leurs sont propres et ne correspondent pas
toujours aux définitions que I'on rencontre habituellement en électronique. De plus, les
différents fabricants n’utilisent pas toujours les mémes définitions concernant les
paramétres électriques des composants qu’ils proposent. Pour les parafoudres, par exemple,
certaines spécifications sont propres au domaine d’utilisation (protection des réseaux de
distribution aériens ou protection de I’électronique).

II-1) Caractéristique courant-tension I(V) ou J(E)

Une varistance ZnO est un composant bi-directionnel dont la caractéristique courant-
tension, de par sa large gamme de fonctionnement, correspond a des régimes d’essais
différents. Notons que la caractéristique densité de courant-champ de méme allure que la
caractéristique courant-tension est indépendante des caractéristiques géométriques liées a
I’échantillon (surface de métallisation et épaisseur). Pour cette raison, elle s’avere a priori
mieux adaptée pour comparer des caractéristiques électriques d’échantillons possédant des
dimensions différentes (Figure 1I-3). Nous reviendrons sur cette caractéristique dés que nous
aurons abordé la microstructure de la varistance afin de montrer le lien existant avec celle-
ci. Par ailleurs nous reviendrons également sur sa méthode d’obtention qui se doit d’étre
sujet a plusieurs commentaires.
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Figure 1I-3 : Caractéristique typique I(V) ou J(E) d’une varistance ZnO.

La Figure II-3 fait apparaitre trois zones distinctes :

- Zone de préavalanche :

Elle correspond au fonctionnement a I'état de repos du composant en absence de
toute contrainte électrique ou un courant trés faible la traverse (typiquement de 10°
10 » - \ s e e iy \ / ,

3 10% A). Dans cette zone, le composant posséde une résistivité trés élevée.

- Zone d’avalanche (ou zone non linéaire) :

Le courant varie brutalement pour une faible augmentation de la tension. Cette zone
correspond a l'effet varistance proprement dit, décrite par I'expression empirique
exprimée par I'équation II-1. En présence d’un phénomeéne électrique transitoire
préjudiciable pour le systeme ou équipement a protéger, c’est autour de ce point de
fonctionnement que le composant est utilisé. Ainsi, la tension sera limitée lors de
I’écoulement d’un courant de décharge provoqué par le transitoire. La varistance agit
alors comme un écréteur de surtension. L'effet varistance sera d’autant plus
important que la valeur du coefficient de non-linéarité sera élevée, celui-ci traduisant
directement la pente de la courbe dans cette zone. On comprend alors aisément
I'intérét d’'une pente la plus abrupte possible permettant d’obtenir une
caractéristique de source de tension quasi idéale.
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- Zone de saturation :

Cette zone correspond a des courants élevés. La relation entre la tension et le
courant se traduit par une expression quasiment linéaire (a = 1).

1I-2) Définitions des paramétres électriques

Plusieurs parametres électriques décrivent une varistance ainsi que ses
performances. La plupart des fabricants fournissent ces parametres indépendamment des
dimensions géométriques de I'échantillon et préfére les utiliser sous des unités de types
« courant-tension » plutét que « densité de courant-champ électrique ». Ces notations ont
I'avantage d’étre beaucoup plus pratiques pour une utilisation en électronique. Afin de
pouvoir comparer par la suite des échantillons de géométries différentes, il s’avere plus
judicieux de les définir par rapport a la densité de courant et champ électrique (et de revenir
au « courant-tension » si nécessaire mais a partir de « densité de courant-champ
électrique »). C'est a partir de ces définitions que seront donnés les différents parametres
électriques dans la suite de cet ouvrage.

- Tension de seuil V, (ou champ de seuil E;)

La tension de seuil correspond a la tension continue qu’il faut appliquer a la
varistance pour que la densité de courant dans le matériau atteigne 1 mA/cm?.

En pratique, elle se situe aprés le premier coude de la caractéristique I(V), soit 20 a
30% au-dessus de la tension d’alimentation de I'équipement a protéger.

La tension de seuil est un bon exemple des différences existantes quant a son moyen
d’obtention. Dans une trés large majorité des cas, la tension de seuil est donnée
lorsque la varistance est parcourue par un courant de 1 mA et donc totalement
indépendamment des dimensions de I'échantillon (surface des électrodes et
épaisseur).

- Courant de fuite I;

Il s’agit du courant qui traverse la varistance dans des conditions de fonctionnement
normales. Il est donc associé aux pertes d’énergie du systéme a protéger. Le courant
de fuite doit donc étre le plus faible possible. Il est traditionnellement mesuré pour
une valeur de tension correspondant a la moitié de la tension de seuil.

- Coefficient de non-linéarité a

Comme nous l'avons déja évoqué précédemment, ce parametre correspond a la
pente de la caractéristique courant-tension tracée en échelle logarithmique. En
général, il est calculé pour des courants spécifiques (plage de courant pouvant varier
entre 0,1 et 100 mA suivant les fabricants). Dans notre cas, et compte tenue de la
spécificité de I'obtention de la caractéristique courant-tension nécessitant plusieurs
types de mesure (continu, impulsions de courant, ...), nous proposons de définir deux
coefficients a; et ay:
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a;(1—10mA) = " hima (Eq. 11-2)

I
a,(1—100mA) = ——m4 (Eq. 11-3)

- Tension assignée V,

Elle correspond a la tension nominale de fonctionnement appliquée en permanence
a la varistance (tension de service). Pour ce point de fonctionnement, la varistance
présente un trés faible courant de fuite et dissipe donc une énergie négligeable. Le
circuit a protéger fonctionne dans des conditions normales. Il faut distinguer la
tension assignée en continue Vapc et la tension assignée en régime alternatif 50 Hz
Varwms (Vapc > Varws).

- Tension maximale d’écrétage V.

C’est la valeur créte de la tension résiduelle aux bornes de la varistance lorsque celle-
ci est traversée par un courant Iy maximal lors de I'application d’une onde
normalisée 8/20 ps.

- Courant maximal admissible Itm

Il s"agit de la valeur maximale de courant qui peut traverser la varistance pour une
onde de type 8/20 ps, sans qu’elle ne subisse de dégradation. La valeur du courant
maximal admissible dépend de la forme d’onde (8/20 ps, 10/1000 ps, ...) appliquée
en une ou plusieurs impulsions mais également de la répétition consécutive du
nombre de chocs. Cette valeur est caractéristique d’une classe de varistance.

- Energie maximale admissible E

Il s’agit de I'énergie maximale que peut dissiper une varistance lorsqu’elle est
soumise a un choc de type 10/1000 ps. Au-dela de cette énergie, un risque de
dégradation du matériau est possible (explosion, percement, fracture). Ce type
d’onde de « longue durée », est beaucoup plus contraignant au niveau de I'énergie a
dissiper. La encore, certains constructeurs fournissent cette donnée pour une onde
rectangulaire d’'une durée de 2 ms (standard IEC 60). Pour des formes d’ondes
différentes, il est communément utilisé la formule suivante, ou V. est la tension
maximale d’écrétage, |, le courant maximum dépendant de la forme d’onde et K un
coefficient fonction du type d’onde (Annexe C):
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t
E = fVC(t).Ip(t).K.dt (Eq. 11-4)
0

- Puissance moyenne dissipée P

C'est la puissance moyenne maximale que peut dissiper une varistance a considérer
au repos et en activité. Cette puissance varie suivant la géométrie et le
conditionnement du composant. Au repos, une puissance trop importante a dissiper
peut entrainer un emballement thermique de la varistance. La puissance moyenne
dissipée dépend principalement de I'énergie de I'impulsion (aire de la forme d’onde),
du temps entre plusieurs impulsions éventuelles et de sa répétition. Si I'élévation de
température dépasse les caractéristiques prescrites par le fabricant, elle peut
endommager la résine d’encapsulation ou conduire a un emballement thermique
pouvant détruire ou endommager la varistance. En général, les limites sont fixées par
des graphiques exprimant le pourcentage de dégradation de la tension maximum par
rapport a I'élévation de température, ou du courant maximum en fonction du
nombre et du temps de répétition des impulsions (courbes de déclassement).

- Capacité parallele C,

La mesure de la capacité de la varistance est mesurée sous faible tension (1 V) a une
fréquence définit par le fabricant. En général, elle est donnée pour une fréquence de
1 kHz.

111 ) CONSTITUTION ET STRUCTURE DU MATERIAU

Les varistances sont constituées d’une juxtaposition de cristaux d’oxyde de Zinc
agglomérés avec différents oxydes métalliques. Le réle de ces oxydes est fondamental sur
les caractéristiques électriques du matériau final [33] [34] [35]. La varistance a base de ZnO
est donc un systéme multi-matériaux particulierement complexe.

llI-1) Technique d’élaboration

Les caractéristiques de la poudre utilisée (distribution, taille de particule,
agglomération) ont une influence sur ’homogénéité de la céramique et sur sa densification.
D’une maniere générale, I'oxyde de zinc qui est I'’élément majoritaire présent dans une
varistance (90 % en masse environ), posséde une résistivité a température ambiante faible
(p = 1Q.cm). LU'ajout des différents oxydes lors de I’élaboration de la varistance en
atmosphére oxydante, permet un dopage du cristal de ZnO par des métaux. Les mécanismes
de dopage sont soit substitionnels, soit interstitiels. Dans le cas d’un dopage substitionnel, la
position du dopant dans le tableau périodique des éléments va déterminer s’il remplacera
un atome de zinc [36] [37] ou un atome d’oxygene [38] du réseau atomique du ZnO. Les
additifs utilisés ont pour effet d’augmenter la conductivité du ZnO qui est de type n. Cette
conductivité de type n est produite par un exces de zinc dans les couches de ZnO. Pour que
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le dopage s’effectue il faut que les éléments diffusent dans le cristal de ZnO. Il faut donc que
celui-ci forme des solutions solides avec les oxydes additifs dont les rayons cationiques
soient proches de Zn**. Les rayons de Bi** ne remplissent pas ces conditions, c’est pourquoi
ils se trouvent dans la région intercristallite appelée joint de grains.

La réalisation de varistance nécessite un contréle méticuleux des différentes étapes
intervenant au cours du processus d’élaboration. Le processus simplifié et général de
fabrication d’une varistance est représenté dans la Figure 11-4.

Figure 1l-4 : Procédé simplifié d’élaboration des varistances a base de ZnO

Les oxydes entrants dans la composition de la varistance sont généralement
mélangés mécaniquement (mélangeur a boulets) et/ou en phase liquide puis séchés. Avant
le frittage, il est nécessaire de préparer un « cri » par compactage de la poudre qui est
préalablement mélangée a un liant organique afin d’assurer une bonne tenue mécanique.
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l1l-2) Frittage

L’étape la plus importante du processus de fabrication est le frittage. Il se définit
comme la consolidation et densification d’'un matériau sous I'action de la chaleur. Il permet
notamment de mettre en forme la varistance a partir d’'une poudre d’oxyde de zinc dopée
mais surtout de lui donner sa structure finale dont dépendront les propriétés du matériau.
Cette structure résultante est a base de grains et de joints de grains qui lui donneront ainsi la
propriété de non-linéarité recherchée.

Cette étape est le siege de réactions physico-chimiques complexes entre les
différents constituants. Sur le plan physique elles se traduisent par une croissance des
grains, et par une augmentation de la densification quand diminue la porosité. Ce frittage
s’effectue généralement sous atmosphére oxydante dans un four traditionnel avec des
paliers, de 1000 a 1350 °C allant de 1 a 3 heures.

Dans le cas des varistances a base de ZnO, on parle de frittage en phase liquide car
certains oxydes se trouvent en phase liquide a la température de frittage [4] [5] [6] [7].
L'oxyde de bismuth qui f(t le premier a avoir été décrit [33], fait partie des oxydes réputés
indispensables a la formation d’une varistance bien que la littérature montre qu’il peut étre
remplacé [43] [45] [46] [47]. Il forme ainsi un eutectique avec I'oxyde de zinc a une
température de 735 °C. Le frittage en phase liquide révéle trois étapes :

- La phase liquide permet de favoriser la compaction du cru et aux grains de se
réarranger entre eux. Le rapprochement des grains entre eux est d’autant plus
efficace que I'angle de contact entre la phase liquide et la phase solide est faible. Il
n’y a pas de densification a ce stade.

- Dans cette étape, les courbures des grains disparaissent par un mécanisme de
dissolution-précipitation entre grains adjacents au travers de la phase liquide (Figure
[I-5). La mouillabilité et la solubilité augmentant avec la température, la densification
est donc augmentée également.

- La derniére étape est le grossissement des grains di a la dissolution des petits grains
dans la phase liquide et leur précipitation sur les plus gros grains (coalescence).

Une fois le frittage terminé, la phase liquide se solidifie durant le refroidissement formant
ainsi un matériau polycristallin.
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Figure II-5 : Schéma du mécanisme de frittage en phase liquide par dissolution-précipitation [48]

l1I-3) Role des dopants

La fabrication des varistances fait intervenir de nombreux parameétres et reste par
conséquent assez empirique. Méme présent en trés faibles quantités, les différents dopants
jouent un réle important dans les propriétés de la varistance. Dans la littérature, de
nombreux travaux sont proposés concernant les dopants utilisés pour la fabrication des
varistances a base de ZnO. Dans ce paragraphe, on se propose d’aborder les plus
communément employés et ceux qui rentreront dans la composition des échantillons issus
de notre étude.

L'oxyde de Bismuth (Bi,O3) que nous avons évoqué dans le paragraphe précédent est
responsable de I'effet varistance et sa concentration influence également le courant de
fuite. Le bismuth est un élément a grand rayon ionique et ne peut former une solution solide
par insertion avec le ZnO. C’'est pourquoi il se situe au niveau des joints de grains (région
intercristallite). Bien que permettant un frittage efficace grace a I'apparition de la phase
liquide a une température d’environ 800 °C, il présente I'inconvénient d’étre hautement
volatile lors du processus de frittage [49].

L'oxyde de Cobalt (Co3z04) ainsi que I'oxyde de Manganése (MnQ;) ont pour effet
d’augmenter considérablement le coefficient de non-linéarité. La résistivité des grains de
Zn0O dopés avec Co304 augmente avec le pourcentage de I'oxyde tandis que le courant dans
la zone ohmique diminue, ce qui correspond a une augmentation de la barriere de potentiel.

Le controle de la taille des grains s’avere particulierement important pour la
réalisation de varistances. En effet, outre le fait de donner I'épaisseur finale du matériau, le
nombre de joints de grain par unité d’épaisseur influence les propriétés électriques. Ce point
est abordé dans la partie suivante. C'est pourquoi, on retrouve des additifs complémentaires
ayant pour role soit d’inhiber la croissance des grains de ZnO pendant le frittage, soit au
contraire de lI'augmenter. L'oxyde d’antimoine (Sb,03) est par exemple le plus utilisé pour
maitriser la croissance des grains. Durant le frittage, pour une température d’environ 700 °C,
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il forme avec I'oxyde de zinc et le bismuth, une phase dite pyrochlore qui se traduit par la
présence dans la phase intergranulaire de particules pyramidales. Ces derniéres agissent
comme un blocage mécanique de la migration des joints de grains de ZnO. A une
température de 800 °C, la phase pyrochlore réagit avec I'oxyde de zinc et se décompose en
une phase dite spinelle (Zn;Sb,01,) et une phase riche en Bi,0s.

Malgré la connaissance actuelle des mécanismes d’influence des dopants, il reste tres
difficile de pronostiquer toutes les conséquences de leur ajout. De plus, il est fort probable
que lorsqu’un élément améliore une propriété particuliere, il présentera un autre
inconvénient relatif a une autre propriété. On retiendra cependant que les différents additifs
peuvent approximativement étre divisés en deux catégories. La premiére catégorie est
composée des oxydes qui participent directement a la création des états localisés a la
surface des cristallites (Bi, Co, parfois Mn). La deuxiéme catégorie contient tous les autres
qui diffusent dans le cristal de ZnO et contribue a assurer les performances a la varistance.
On notera que certains d’entre eux pourront au cours du processus de frittage former des
composés intermédiaires avec ceux du premier groupe.

11l-4) Microstructure

Comme nous I'avons évoqué dans la partie précédente, c’est au cours du processus
de frittage que se dessine la microstructure de la varistance. Elle se compose de grains de
Zn0O semi-conducteurs de type n entourés de barrieres de potentiel isolantes localisées aux
joints de grains. Ces joints de grains ont un role capital car ils sont le siege de I'effet
varistance, selon des mécanismes qui seront précisés ultérieurement. Notons pour le
moment qu’ils sont isolants aux basses tensions et deviennent conducteurs a partir d’une
tension V,, de quelques volts environ. Plusieurs travaux sur différents joint de grains ont par
ailleurs mis en évidence qu’ils n’étaient pas tous identiques électriquement [3] [10] [11] [52].
Une distribution des tensions de seuil (pour un joint de grain V,) autour d’une valeur
moyenne de 3V est mise en évidence. A partir de cette valeur sa microstructure idéalisée
peut étre représentée (Figure II-6).
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Figure 11-6 : Schéma idéalisé de la microstructure d’une varistance a base de ZnQ.

Ce modele suppose le cas ou les joints de grains sont électriquement identiques avec
une distribution uniforme du courant. Le composant est alors modélisé par des cubes de
ZnO de taille G séparés les uns des autres par une région isolante d’épaisseur t négligeable
par rapport a G. La tension de seuil Vi (ou le champ de seuil) de la varistance est alors la
somme des tensions de seuil des n joints de grains (barrieres) en série soit :

Ve=nV, (Eq. 11-5)

La tension de seuil est directement proportionnelle a la distance D entre ses deux
électrodes, c'est-a-dire a I’épaisseur de la varistance.

Si nous cherchons a diminuer I'épaisseur de la varistance tout en gardant la méme
tension de seuil, il nous faut alors diminuer la taille des grains afin d’augmenter le nombre
de barrieres de potentiel. Il s’agit de I'idée principale qui nous a guidé dans ce travail, nous
reviendrons sur les moyens de diminuer la taille de grains un peu plus loin dans ce chapitre.

Cependant, les contacts entre grains d’oxyde de zinc et joints de grains ont une
géométrie complexe et irréguliere qui rend difficile voire impossible une modélisation fine.
En réalité la microstructure schématisée fait apparaitre trois éléments essentiels (Figure
[1-7):

- Les grains d’oxyde de zinc

- Les couches intergranulaires (ou joints de grain) composé d’une phase riche en Bi

- Les petits grains ou particules de phases isolantes dont les structures de base (de
type spinelle et pyrochlore) sont formés principalement par les oxydes de cobalt, de
zinc, et d’antimoine et précipités aux grains.
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Figure 1I-7 : Représentation approximative de la microstructure réelle d’une varistance

l1I-5) Le joint de grains microvaristance élémentaire

Nombreux sont les auteurs qui ont réalisé la mesure directe des caractéristiques
électriques d’un joint de grain unique pour des varistances a base de ZnO. Pour ces mesures
les électrodes sont posées sur deux grains adjacents séparés par un joint de grains. Ces
différentes expériences ont montré que chaque joint de grain possede une caractéristique
courant-tension non linéaire telle une varistance macroscopique [53] [54]. Des statistiques
réalisées sur les mesures électriques d’'un nombre important de joints de grains d’'une méme
varistance ont mis en évidence des variations importantes au niveau de la valeur de la
tension de déclenchement (individuellement une tension de déclenchement autour de
3,3 V) [55] [56]. Les auteurs ont introduit la notion de « bons » et « mauvais » joints de
grains pour justifier de cette disparité [50]. Cependant, ils ont montré qu’en moyenne le
champ de seuil global obtenue est égal au nombre de joints de grains présents multiplié par
2,3V [57].

Les joints de grains sont responsables de la non-linéarité, chacun d’eux constituant
une barriere au passage du courant. Ci-dessous on se propose un résumé des travaux
montrant que les propriétés non-ohmiques des céramiques a base de ZnO sont liées a
I’existence de cette barriere de potentiel qui se forme a la surface des grains et non a la
couche intergranulaire [58] [35] [59] [60]:

- Les caractéristiques non linéaires ne dépendent ni de la conductivité ni de la
composition chimique de la couche intergranulaire.

- La non-linéarité de la caractéristique courant-tension peut étre obtenue par
I’addition d’un seul dopant qui diffuse dans la cristallite mais pas dans la couche
intergranulaire (Co par exemple).

- La tension de seuil d’un joint unique ne dépend pas de la concentration totale
d'additifs ni de I'épaisseur de la couche intergranulaire mais est fonction de la nature
de la phase intergranulaire. Pour une variation de 0,1 a 2um de la couche
intergranulaire, la tension de seuil chute de moins de 20 %.
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- Lalargeur de la barriére de potentiel obtenue par des mesures capacitives ne dépend
pas de |'épaisseur de la couche intergranulaire.

- La rupture du joint de grains suite a un choc électrique conduit a une destruction de
la symétrie de la caractéristique courant-tension qui est fortement modifiée pour
une polarité et reste inchangée pour l'autre. Ceci indique que les caractéristiques
non-linéaires sont controlées par deux barriéres de potentiel surfaciques opposées.
La rupture de la couche intergranulaire ne donnerait pas lieu a cette asymétrie.

- La caractéristique courant-tension est sensible a la présence d'oxygéne a la surface
ou se créent des états de surface localisés et non de la composition chimique de la
couche intergranulaire [61] [62] [63].

IV ) MECANISME DE CONDUCTION

Depuis les années 1970, plusieurs théories se sont succédées afin d’expliquer les
caractéristiques courant-tension des varistances a base de ZnO. Nous nous intéresserons en
particuliers a la zone | (zone de pré-avalanche) particulierement sensible a la température en
vue d’effectuer une modélisation des varistances dans cette zone de fonctionnement. Nous
proposons également un rappel des différents mécanismes de conduction les plus souvent
évoqués, responsable dans la région Il de I'effet « varistance » et des critiques qu’ils ont pu
susciter. lls s’appuient tous sur I'existence d’une double barriere électrostatique au niveau
des joints de grains.

IV-1)Modeéles associés de barriére de potentiel de type SCHOTTKY

Les différents modeles qui décrivent les barrieres aux joints de grains responsables
de I'effet varistance sont basés sur la physique des semi-conducteurs. Ces concepts ont été
développés en particulier pour I'amélioration et la compréhension des technologies a bases
de silicium.

Dans le cas des varistances a base de ZnO, I'hypothése de départ résulte de
I’existence de niveaux électroniques de surface aux joints de grains. L’exposition du joint de
grains a I'air ou a I'oxygene est probablement responsable de ces niveaux électroniques
superficiels. De plus les défauts de surface des oxydes de métaux fonctionnent comme des
sites d’adsorption pour le dioxygéne. Ces niveaux sont accepteurs d’électrons, ils se situent
donc a des énergies inférieures au niveau de Fermi des grains de ZnO semi-conducteurs. Ceci
ayant pour effet la diffusion des électrons situés de chaque c6té du joint de grain. Les
électrons se retrouvent alors piégés au niveau du joint de grain laissant de part et d’autre de
ce dernier des ions chargés positivement. Il se crée alors deux régions chargées
positivement et deux champs électriques localisés de directions opposées : les zones de
charges d’espace [64]. L'alternance des zones (chargées positivement et négativement)
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forment des barrieres de potentiel électrostatique que I'on désigne sous le nom de double
barriere de SCHOTTKY. Ce potentiel électrostatique entre I'interface et le grain est donné par
I’équation de Poisson (en une dimension) :

2
0"V P (Eq. 1I-6)
&

divgradV(x) = — g = o= -

ou p représente la densité des charges dans le grain de ZnO et ¢ la permittivité du ZnO.

Le diagramme d’énergie la représentant est caractérisé par une courbure des bandes de
valence et de conduction au niveau du joint de grain (Figure 11-8). Dans cette figure, E.
représente le niveau d’énergie de la bande de conduction, E, celui de la bande de valence et
Er le niveau de Fermi.

La somme des porteurs positifs figés de part et d’autre du joint de grains est égale en valeur
absolue au nombre de porteurs (négatifs) figés dans le joint de grains.

Figure 1I-8 : Diagramme de bandes d’énergie pour une double barriere de SCHOTTKY au joint de grain en absence de
polarisation (adapté de [65])

La hauteur de barriere appelée également énergie d’activation a été calculée comme
généralement comprise entre 0,6 et 0,8 eV [66] . Nous reviendrons par ailleurs sur la mesure
expérimentale permettant de déterminer la hauteur de barriere [66] [67] [68] [69].
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IV-2)Les différents modéles physiques de I'effet varistance envisagés

IV-2-1) Modéle de M. MATSUOKA

MATSUOKA [33] a proposé un premier modele expliquant le comportement non-
linéaire. En mesurant une épaisseur de joint de grains de 1 um, il conclut que celle-ci est trop
importante pour qu’un effet Tunnel puisse exister. Le coefficient de température de la
tension de seuil V; étant négatif, il propose en 1971 un mécanisme basé sur les courants
limités par charges d’espace et tenant compte des pieges profonds situés dans le joint. Tant
que la tension reste inférieure a une tension limite, une partie des électrons injectés reste
piégée aux joints de grains et ne contribue donc pas a la conduction. Au-dela de cette
tension limite, la totalité des électrons participent a la conduction entrainant ainsi une
augmentation du courant.

Ce modele amene a quelques critiques, d’une part sur I'épaisseur du joint de grains
qui depuis a été mesuré a une valeur sensiblement plus petite et d’autre part sur la
corrélation entre la tension de seuil et la densité de pieges avec la composition chimique du
joint alors qu’aucune corrélation expérimentale n’a été trouvée. Enfin sur la constante
diélectrique qui est de 170 dans ce modele alors qu’elle est en réalité voisine de 10.

IV-2-2) Modéle de J. D. LEVINE

L'auteur [70] est le premier a proposer le modele de la double barriere inversée
résultant d’une migration vers le joint de grains d’électrons issus de grains de part et d’autre
de ce joint (Figure II-9). Son approche consiste dans un premier temps a déterminer la
variation de la hauteur de barriere du joint avec le potentiel appliqué et a étudier ensuite le
mécanisme de conduction d{ a cette variation.

A la jonction se forment deux régions de charges d’espace positives entre lesquelles
se situent des charges surfaciques négatives. Les états surfaciques sont distribués
exponentiellement avec I'énergie :

E
N, (E) ~ exp (Eq. I1-7)
0

Le bas de la bande de conduction de chacun des deux grains dans la jonction est
considéré comme continu, c’est-a-dire que la couche intergranulaire est négligée. LEVINE
compare ensuite la caractéristique courant-tension d’une varistance avec la branche d’une
barriére de Schottky en tenant compte des charges des états surfaciques :

I~V +V)® ~ (V + Vp)Fo/2KT (Eq. 11-8)

Dans cette formule V est la tension, Vo une constante, Ey la caractéristique
énergétique de la distribution Ns(E). On remarque que Eo/2kT joue le role du coefficient de
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non-linéarité. Il parvient donc a déterminer qu’une varistance a la température ambiante
peut présenter un coefficient de non-linéarité supérieur a 50 pour Eg proche de 2,5 eV.

A partir de I'équilibre électrostatique existant entre les charges positives du grain de
droite et celles négatives piégées au joint, il exprime une relation entre la hauteur de
barriere ¢ et la tension V, qu’il porte ensuite dans I'équation relative a [Ieffet
thermoélectronique ci-dessous pour expliquer la non linéarité :

=7 (exp—— (Eq. 11-9)
J=Jo (exp % q
Dans cette expression, Jo est une constante proportionnelle a T2, T est la température

absolue, q la charge élémentaire de I’électron, @ la hauteur de barriére, @, la hauteur de
barriere pour V nul et k la constante de Boltzmann.

Figure 11-9 : Diagramme de bandes d’énergie de I'ensemble grain-joint de grain-grain dans le modéle de Levine (adapté de

[71])

(a) : Les états de surfaces chargés négativement donnent des bandes énergétiques fortement courbées. La charge négative
est compensée par les régions de désertion chargées positivement. Les états de surface (aire hachuré) sont occupés jusqu’au
niveau de Fermi. La hauteur de barriere dépend de la position du niveau de  Fermi.
(b) : Coté polarisé (V, est supposé négligeable devant V,, les charges du grain adjacent sont négligés). Les états de surface
sont exprimés par une distribution N(E) jusqu’au niveau de Fermi. Cette distribution est supposée inchangée par rapport a
E. et a E,. Quand la tension appliquée augmente, la charge d’interface augmente et la hauteur de barriére diminue.

Il suppose dans son calcul que @ (potentiel électrostatique ou hauteur de barriére)
est négligeable devant V. De plus, I'auteur s’éloigne de la réalité en négligeant les charges du
grain de gauche, et les valeurs a issues de ce modele théorique sont trop faibles en
comparaison des valeurs expérimentales.

IV-2-3) Modéle de L. M. LEVINSON et ses collaborateurs

Toujours a partir du diagramme de la double barriére inversée, les auteurs [53] [72]
[73] [74] utilisent les lois de conservation non seulement de la charge mais aussi du courant
en proposant un mécanisme de transport du grain de gauche vers le joint de grains, puis du
joint de grain vers le grain de droite. En dessous de la tension de seuil V;, ils supposent la loi
d’émission thermoélectronique, et au-dessus, un effet Tunnel qui devient responsable de la
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non-linéarité. lls supposent que ceci est d(i a un déplacement d’électrons du joint de grains
vers le grain de droite ou se créent des trous par ionisation d’'impact.

IV-2-4) Modéle de G. E. PIKE

L'auteur [75] explique la non linéarité par le mouvement des trous créés par
ionisation de chocs sous l'influence du champ électrique, dans les régions désertées et vers
I'interface ou ils restent piégés avant de se recombiner avec les électrons de l'interface.
Cette modification dans I’équilibre des charges produit une forte diminution de la hauteur
de barriére d’ou une forte augmentation du courant.

Si ce modele démontre la non-linéarité, il ne donne cependant pas d’explication au
mécanisme directement responsable du passage des électrons quand la tension atteint la
tension de seuil.

IV-2-5) Modéle de O. DORLANNE

En se basant sur le modele de la double barriere proposée par LEVINE, I'auteur [76]
[77] cherche une relation théorique entre la hauteur de barriere ¢ et le potentiel V qu'il
portera ensuite dans les deux équations liées aux effets Tunnel et thermoélectronique. Pour
cela il fait remarquer que ses prédécesseurs se sont référés a une hypothése de départ
basée sur I'effet Tunnel sans que celle-ci ne soit suffisamment étayée.

La comparaison avec ses résultats expérimentaux lui a permis d’en déduire que I’effet
Tunnel n"est pas indispensable pour expliquer la forte non-linéarité. En revanche, il tente de
démontrer que celle-ci n'est due qu’a l'effet thermoélectronique et que la chute de la
hauteur de barriére est due a I'apparition brutale de porteurs minoritaires dans le grain de
droite.

Ce modele qui permet pour la premiere fois de discuter sur I'allure de la hauteur de
potentiel en fonction de la tension appliquée, reste néanmoins insuffisant quant a
I’explication de I'asymétrie des caractéristiques I(V) suite a I'application de chocs de courant
de grande amplitude.

IV-3)En résumé

Concernant les régions | et Ill, il est communément admis que la conduction est
contrélée respectivement par la loi d’émission thermoélectronique (parfois appelé
thermoionique) et la loi d’Ohm.

Avec |'abaissement des barriéres de potentiel, la conduction n’est plus limitée par les
joints de grains mais par les grains eux-mémes, d’ou la région de saturation observée pour
les fortes densités de courant. Le passage du courant est limité par la résistance ohmique
des grains ce qui a pour effet de diminuer la valeur du coefficient de non-linéarité dans cette
zone.
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Les modeles électrostatiques ont permis de mettre en évidence deux types de
dopants, certains affectant la conductivité des grains, d’autres contrélant la densité de
charges au niveau des barriéres de Schottky. Leur intérét reste limité pour la réalisation et
I’optimisation de varistances car ils ne fournissent aucune indication sur le choix de la nature
des dopants. En effet, la concentration des différents additifs n’intervient pas explicitement
dans la fonction ¢(V).

L’explication de la zone fortement non-linéaire de la caractéristique courant-tension
a amené a la construction de plusieurs modeéles théoriques qui vérifient plus ou moins bien
les données expérimentales. Cependant, il faut remarquer que la plupart de ces travaux sont
proposés pour un joint de grains, une varistance étant composée d’un nombre important
d’interfaces grains/joints de grains.

V) DEGRADATION ET VIEILLISSEMENT DES VARISTANCES ZNO

V-1) Généralités

by

Les caractéristiques presque idéales de la varistance a I'oxyde de zinc avec en
particulier un coefficient de non-linéarité tres élevé, font que ce composant peut étre utilisé
seul sans éclateur. Les varistances sont, dans ces conditions, alimentées de fagon continue
sous la tension de service.

De plus, au cours de leur existence, ces varistances subissent un certain nombre de
contraintes qui peuvent entrainer une dégradation ou un vieillissement accéléré du
matériau conduisant a un emballement thermique par une augmentation excessive du
courant de fuite. On parle de dégradation ou de vieillissement d’une varistance, chaque fois
que ses performances de protections sont amoindries. Suite a un défaut de fabrication ou a
I'action de contraintes électriques, mécaniques ou atmosphériques, ses caractéristiques de
protection peuvent s’altérer irréversiblement. Ce processus est particulierement sensible et
néfaste a basses tensions ou la varistance, placée en paralléle avec I'élément a protéger,
dérive alors un courant de fuite plus important favorisant I'emballement thermique ainsi
gue sa destruction.

De nombreux essais ou observations ont permis de mettre en évidence les principaux
phénomeénes favorisant la dégradation ou le vieillissement, par exemple :

- L’application de chocs de courant de grande amplitude

- Levieillissement sous la tension de service et I'effet de la température

- La pollution et les décharges partielles (essentiellement dans les parafoudres)
- etc

La destruction de la varistance peut étre due essentiellement a trois
phénoménes [78]:
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- Emballement thermique
- Perforation
- Fracture.

Il n"existe pas de mécanisme unique responsable de la dégradation du fait des
diverses contraintes (tension continue/alternative, choc de foudre, température, ...)
auxquelles est soumise la varistance. Nous proposons dans les parties V-2) et V-3)
d’expliquer ces phénomeénes trés succinctement et indépendamment: d’une part les
phénomeénes pouvant amener a la destruction de la varistance (V-2) et d’autre part ceux
provoquant une dégradation ou un vieillissement de la varistance (V-3).

V-2) Phénomeénes provoquant la destruction d’une varistance

V-2-1) Emballement thermique

L’évolution de la température de la varistance peut étre estimée par la résolution de
I’équation de la chaleur. Cette équation peut étre mise sous la forme suivante (en
considérant que la conductivité varie peu avec la température) :

dT
C,——K.AT =W (Eq. 11-10)
dt

ou C, est la chaleur spécifique de la varistance, K sa conductivité thermique, T la
température et W la densité d’énergie apportée par la conduction électrique (=J.E).

Le premier terme traduit I'élévation de température, le second la dissipation de
chaleur et le troisieme la densité d’énergie apportée.

Dans certaines conditions (augmentation du courant de fuite dd au vieillissement ou
augmentation du champ électrique E lors d’un choc de foudre) la varistance ne pourra plus
dissiper la chaleur générée et I'emballement thermique se produira. Cet emballement
provient du fait qu’une augmentation de J provoque une augmentation de T qui elle-méme
provoque a son tour une augmentation de J, etc.

V-2-2) Perforation et fracture

La capacité d’absorption en énergie des varistances a des limites. L'application de
chocs de courant de tres grande amplitude ou trés fortement énergétiques peut conduire a
la destruction immédiate du matériau par perforation, fracturation voire éclatement [79].
Lors du fonctionnement sur la zone non linéaire de la caractéristique I(V) le courant tend a
se concentrer sur des chemins préférentiels ayant une faible impédance, entrainant par
conséquent I'échauffement non uniforme de la varistance.

La perforation résulte de la fusion locale due a cet échauffement non uniforme, se
traduisant par de petits trous qui peuvent s’étendre le long de [I'épaisseur de la
varistance [80].
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L’échauffement non uniforme entraine le développement de contraintes thermiques
qui, lorsqu’elles sont assez intenses peuvent provoquer la fracture de la varistance. La cause
d’apparition principale de ces phénomenes est la non uniformité du matériau dont les
causes sont diverses et dépendent de la composition et du processus de fabrication de celui-
ci (variation de la taille des grains, pressage, frittage,...).

V-3) Phénomeénes provoquant la dégradation d’une varistance

V-3-1) Dégradation lors du fonctionnement répété de chocs de courant

D’aprés des observations effectuées et comme le montrent plusieurs travaux [79]
[81] [82], une augmentation du courant de fuite sous la tension de service peut étre
consécutive a I'absorption d’une série de chocs.

V-3-2) Vieillissement sous la tension de service et I'effet de la température

Lors d’essais de vieillissement, il a été observé un accroissement dans le temps du
courant de fuite sous la seule tension de service. Il s’agit d’un phénomeéne qui est activé par
la température ambiante sous I'effet de surtensions temporaires [82].

V-4) « Détection » de dégradation/vieillissement

La varistance est soumise a des contrdles séveres lors de sa fabrication ou en retour
d’exploitation. Ceux-ci consistent généralement en un examen visuel, en un controle des
caractéristiques dimensionnelles et en des essais électriques tels que les mesures de la
tension de seuil, du courant de fuite et de la puissance dissipée ou les essais de
vieillissement, de tenue de chocs de grande amplitude et de courte durée (chocs de foudre),
ou de longue durée et de faible amplitude (ondes de manceuvre).

V-4-1) Effet de dégradation/vieillissement sur les paramétres électriques des varistances

En regle générale et hormis le cas de la perforation, I'ensemble des phénomenes de
dégradation ou de vieillissement énoncés précédemment conduisent aux mémes effets,
c'est-a-dire a une dérive plus ou moins prononcée de la caractéristiques I(V).

Les principaux témoins de ces dérives sont :

- Le taux d’accroissement du courant de fuite Al¢/I;

- Le taux d’abaissement de la tension de seuil AV,/V, aJ =107 A/cm?

- L’abaissement du coefficient de non linéarité a

- Le taux d’accroissement de la tension résiduelle AV./V. au courant nominal de
décharge I..

Le critére de dégradation généralement retenu, consiste a quantifier la dérive AV,/V,
qui, au-dela de 10% (valeur arbitraire), sanctionne la varistance.
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Dans le cas de varistances commerciales, la détection de dégradation ou
vieillissement prématuré s’effectue généralement a 85 °C sous une tension constante égale
a 0,8 ou 0,9 fois la tension de seuil. Si la valeur du courant de fuite dépasse le mA, ceci est
signe d’emballement thermique et la varistance est considérée comme dégradée.

Dans le cas de parafoudres par exemple, pour estimer leur longévité et limiter la
durée des expériences on accéléere le vieillissement en maintenant les échantillons sous
contrainte a une température élevée, puis en appliquant la loi d’Arrhénius. Pour des
contraintes électriques identiques, un vieillissement accéléré a 115°C pendant 1500 h est
comparable a un fonctionnement pendant 100 ans a la température de 40°C.

Les mécanismes responsables de la dégradation sont complexes et bien souvent liés.
Les différents paramétres ne dépendent pas de maniere simple de I'énergie appliquée. On
attend généralement un courant de fuite plus intense pour une grande amplitude de choc.
Or, comme le montre [83] pour une série de chocs successifs d’amplitudes 3 et 5 KA, il arrive
d’observer une stabilisation et méme une légere diminution du courant de fuite alors qu’il
tend a augmenter pour des chocs de 1,5 kA. La raison de ce comportement pourrait avoir un
rapport avec la composante transitoire du courant qui, a chaque accroissement de tension,
s’ajoute a la conduction proprement dite. Parfois un phénomene de déverminage de la
varistance est évoqué sans en préciser les mécanismes complétement. |l se traduit par une
variation importante des valeurs du champ de seuil et du coefficient de non-linéarité lors des
premiers chocs de courant, puis, ces deux parametres se stabilisent lors des chocs de
courant suivant (a une intensité donnée) [71].

V-4-2) Mesures et tests de dégradation

De nombreux travaux concernant la mise en évidence de dégradation des varistances
sont publiés. Nous proposons dans ce paragraphe d’en citer quelques-uns parmi les
méthodes les plus employées ol ceux que nous jugeons les plus originaux.

Plusieurs auteurs [83] [71] ont cherché a mettre en évidence les changements aux
joints de grains ou se forment les barrieres de potentiel responsable de |'effet varistance. Ils
ont démontré que la hauteur de barrieres ¢g ne change pas apreés l'application de
contraintes. Par contre, pour des tensions appliquées différentes de 0V, on assiste a un
affaiblissement de la hauteur de barriére. En revanche si sa hauteur de barriere ¢o ne
change pas, les auteurs ont démontré que sa largeur diminuait.

Pour les parafoudres a base de varistance, des auteurs [84] ont déterminé I'allure de
variation de la capacité d’absorption de I'énergie des varistances ZnO pour des applications
parafoudres MT et HT. Le comportement électrique, thermique et mécanique a été simulé a
travers un modele tenant compte de I’échauffement non uniforme ainsi que la dépendance
de la température de la caractéristique I(V). La défaillance des varistances est considérée
dans ce cas comme la conséquence de trois phénomeénes : emballement thermique,
perforation et fracture. Le modele des auteurs a montré que pour des varistances de petites
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dimensions I'emballement thermique est le mode de défaillance dominant a moins que la
varistance soit fortement non uniforme. Les varistances les plus uniformes ont une grande
capacité d’absorption qui n’est limitée dans ce cas que par I'emballement thermique.
D’autre part un grand diameétre de varistance entraine I'augmentation des contraintes et
dans ce cas la varistance est détruite essentiellement par fracture.

Jean-Michel LAFFARGUE [85] a démontré que la spectroscopie d'impédance pouvait
étre un outil permettant de caractériser la dégradation des varistances. Aprés dégradation,
la méthode a mis en évidence la diminution du temps de relaxation moyen t,, des espéces
polarisables de la varistance, et l'accroissement de l'angle de décentrage ou facteur
d’hétérogénéité 0.

Choon WOO NAHM [86] [87] [88] [89] dans ses nombreuses publications a démontré
que la température de frittage joue un role sur la stabilité des propriétés des varistances
ZnO ainsi que sur leur évolution de dégradation (courant, permittivité, pertes diélectriques).

La plupart des chercheurs admettent que la dégradation par chocs peut s’expliquer
par le mouvement ionique et la modification des propriétés des doubles barrieres de
Schottky aux joints de grains [90].

V-5) Mécanismes de dégradation

Comme nous l'avons évoqué la plupart des travaux sur ce sujet invoquent pour la
plupart un déplacement des ions sous l'action de la contrainte. Nous allons passer en revue
guelques-uns d'entre eux.

V-5-1) Modéle de K. EDA

K. EDA [91] modélise le mécanisme de migration des ions 0% dans une structure telle
que celle montrée sur la Figure 11-10(a), qui représente 3 grains avec leurs joints de grains et
une zone riche en Bi,03. Deux voies sont probables, la premiére sous l'action d'un gradient
de concentration le long du joint de grains, la deuxieme sous l'effet du champ électrique de
I'nétérojonction de gauche vers la phase de Bi,O5; ou une partie des ions O peut &tre piégé,
I'autre partie se fixant a l'interface de droite. Il en résulte un abaissement de la hauteur de
barriere de SCHOTTKY et une déformation asymétrique de cette derniére lorsque la tension
appliquée est continue et symétrique en alternatif.

L'auteur explique que la barriere de SCHOTTKY polarisée dans le sens direct sera plus
facilement déformée que celle polarisée en inverse. Il affirme pour cela que la perte
d'oxygene du coté de la barriere polarisée dans le sens direct est plus facile que celle du c6té
polarisée dans le sens inverse.
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Figure 11-10: Schéma représentatif de la modélisation du mécanisme de dégradation (adapté de [91])

(a) : Ensemble grain/joint de grains et leurs jonctions au niveau de la région riche en Bi.
(b) : Diagramme schématique de la perte d'oxygene due au champ électrique. Les ions d'oxygéne migrent vers les régions
polarisées positivement.
(c) : Diagramme schématique de la déformation de la barriére de SCHOTTKY.

A. CHIANG et W. D. KINGERY [92] ont par ailleurs vérifié ces modeéles en mettant en
évidence une différence de concentration d'ions métalliques (Al, Si, Ca, Ti, Fe, Co et Bi) entre
le joint de grains d'une varistance dégradée et celui d'un échantillon vierge.

V-5-2) Modéle de T. K. GUPTA et ses collaborateurs

Les auteurs supposent que lors du cycle de frittage, un refroidissement rapide lors du
cycle de frittage peut provoquer un gradient de température important dans les grains ayant
pour effet de figer les défauts (ions Zn en position interstitielle) dans le ZnO avec une
distribution inhomogéne [93] [94]. Lors de l'application d'une tension, les ions Zn sont
diffusés dans la zone de désertion vers le joint de grains. Une partie des charges négatives a
I'origine de la barriere de SCHOTTKY est alors neutralisée, ce qui induit une déformation et
I'abaissement de cette derniere.

V-5-3) Modéle de C. G. SHIRLEY et W. M. PAULSON

Ces auteurs suggerent que I'hétérogénéité du matériau peut faire apparaitre des
échauffements locaux excessifs qui détruisent en partie des joints de grains lors de

76



Chapitre 2 : Varistances ZnO

I'application d'une impulsion de grande amplitude et de forte énergie. Il en résulte alors une
augmentation du courant de fuite sous tension normale avec un échauffement global du
matériau [95].

V-5-4) Modeéles de S. SATO et ses collaborateurs

La dégradation est décrite en invoquant un phénomeéne de piégeage de porteurs
dans la zone désertée polarisée dans le sens direct. L'origine des pieges n'est pas précisée et
ils seraient situés a 0,8 eV au-dessous de la bande de conduction du ZnO. En courant
alternatif, une partie seulement des porteurs piégés pendant une demi-période serait
libérée a l'alternance suivante. Il se produit alors un accroissement des charges négatives
dans les zones désertées qui aurait pour effet de modifier progressivement la courbure des
bandes d'énergie et entrainerait I'augmentation du courant de fuite dans le matériau [96].

En résumé, la dégradation d’une varistance soumise a une tension constante est dle
a une migration d’ions du grain de ZnO vers l'interface, entrainant une diminution de la
densité des électrons piégés en surface et une augmentation de la concentration des
donneurs du grain de ZnO. En conséquence, un abaissement de la barriere de Schottky se
produit ce qui favorise I'accroissement du courant au fur et a mesure que la barriere
diminue.

VI ) FRITTAGE PAR SPARK PLASMA SINTERING (SPS) OU FRITTAGE
FLASH

Le frittage SPS fait partie des procédés de frittages dit “résistifs”. lls s’apparentent
fortement a d’autres procédés comme le FAST (Field Activated Sintering Technique), le PECS
(Pulsed Electric Current Sintering) [97] et de nombreux autres procédés [98] [99] [100].

VI-1)Principe du frittage flash (SPS)

Ce type de frittage peut sembler s’apparenter a du frittage par pressage a chaud (Hot
Pressing), car ces deux techniques s’effectuent avec une pression uniaxiale sur le matériau.
La différence marquante du frittage par Spark Plasma Sintering par rapport aux méthodes
conventionnelles réside essentiellement dans le fait que la source de chaleur n’est pas
externe. En effet, dans le cas du pressage a chaud, le chauffage s’effectue dans un four par
effet Joule (chauffage externe). Concernant le frittage flash, la source de chaleur est obtenue
par un courant électrique (continu, alternatif, pulsé ou non), appliqué par le biais
d’électrode, passant a travers le moule de la presse et, a travers |'échantillon si celui-ci est
conducteur (Figure 1I-11). Ainsi, le matériau est chauffé soit par effet Joule interne pour un
échantillon conducteur, soit par effet Joule externe s’il est isolant mais avec un transfert de
chaleur trés bon grace au contact matériau/matrice. Les matrices, pistons, espaceurs et
électrodes doivent obligatoirement étre conducteurs électriques pour permettre la
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fermeture du circuit électrique. L'ordre de grandeur des courants utilisées pour ce type de
systeme est typiquement compris entre 3 000 et 20 000 A, tandis que la différence de
potentiel est égale a quelques volts. La faible inertie de ce type de systeme permet des
vitesses de chauffe controlables de quelques degrés par minutes et pouvant atteindre
jusqu’a 600 °C/min. Ceci constitue un avantage non négligeable de ce type de technologie
devant les méthodes plus conventionnelles ol la vitesse de chauffe n’est que de quelques
degrés par minute. Le refroidissement peut également étre contrélé et s’effectuer de
maniére rapide de I'ordre d’une centaine de degrés par minute, par passage d’eau froide au
travers les électrodes.

L’ensemble matrice/piston dépend a la fois de la température de frittage souhaitée,
de la pression mais également du type d’atmosphére. En général, le frittage SPS s’effectue
sous vide secondaire, mails il est possible de I'effectuer sous atmosphéres contrélées :
neutre (argon, azote), réductrice (hydrogene) ou oxydante.

Figure 1I-11 : Schéma de principe du SPS

Cette technique, méme si découverte a la fin des années soixante, reste cependant
assez mal connue dans le sens ou les mécanismes de frittage mis en jeux sont complexes et
restent parfois difficiles a élucider. En effet, les mécanismes de frittage et les propriétés du
matériau résultant dépendent a la fois des caractéristiques des poudres utilisées
(composition, quantité de chaque élément, taille de particule, ...) mais également du cycle
de frittage a proprement dit (vitesse de montée en température, température de frittage,
temps de palier, pression, atmosphére, ..). Sa désignation anglophone illustre les
divergences existantes sur les mécanismes de frittage. Désigné sous le nom de Spark Plasma
Sintering (SPS) qui signifie « frittage par étincelle plasma », cette appellation est liée a la
premiere hypothése avancée par ses inventeurs.
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VI-2)Le débat des mécanismes impliqués dans le frittage SPS

L'influence du champ/courant électrique sur cette technique de frittage n’a toujours
pas été démontrée expérimentalement et les phénomenes envisagés pour tenter
d'expliquer les mécanismes sont nombreux. Parmi ceux évoqués on trouve la présence de
plasma, le phénomeéne d'électromigration et les gradients de température dans la matrice.

-  Présence de plasma

La présence de plasma et/ou d’arcs électriques f(t avancée pour expliquer les
densifications importantes atteintes par cette technique lors des premiers pas du
frittage [101]. Formé entre les grains sous pression, ce plasma aurait pour effet de faciliter la
diffusion de la matiére en activant la surface des grains par un nettoyage de la couche
d’oxyde pouvant recouvrir les particules métalliques et la suppression des impuretés [102].

Cependant aucune preuve de I'existence d’un plasma n’a été confirmée et ceci
indépendamment du matériau impliqué [103] [104]. Ce mécanisme ne permet pas
d’expliquer les résultats obtenus sur les céramiques isolantes. De plus une étude prouvant
I'absence de plasma lors du frittage SPS de poudres de cuivre, d’aluminium et d’alumine
alimente de nouveaux débats [105].

-  Phénomeéne d’électromigration

La présence de courant électrique pouvant avoir un effet sur la densification est mis en
évidence par un modele établi pour des matériaux conducteurs avec pour exemple celui de
I’'alumine [106]. Le modele de cet auteur est basé sur une contribution forte du phénomene
d’électromigration. Le méme phénomeéne est proposé par [107] qui met en avant que
I"application d’'un champ électrique géneére cette électromigration qui serait a 'origine des
densifications plus rapides par SPS.

- Gradients de température dans la matrice

Ce troisieme phénomene est évoqué en considérant que cette technique de mise en forme
n’apporte rien de nouveau par rapport aux frittages sous charges conventionnels hormis des
montées en température plus rapide et des températures de frittage plus basses [108]. Les
différents auteurs expliquent que les écarts de température entre ces deux méthode de
frittage sont essentiellement liés a une température sous-estimées pour le cas du SPS. Le
systeme de mesure effectué en surface des matrices et non au cceur de I"échantillon
présumé plus chaud serait inadapté dans certaines conditions expérimentales [109] [110].

- Application d’une pression plus importante

Enfin, il ne faut pas oublier que le frittage SPS s’effectue sous pression. Pour
permettre la compréhension des différents mécanismes présent dans la technique SPS,
I'auteur a dissocié les paramétres machine (pression et passage du courant) sur le frittage. Il
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résulte de ces études que la pression joue un réle primordial dans la rapidité du processus
alors qu’au contraire le passage du courant ne semble pas permettre une amélioration de la
réactivité [111] . Selon NYGREN et al. [112], la densification est nettement améliorée par la
pression appliquée ce qui permet d’abaisser la température de frittage, et donc d’augmenter
la surface de contact entre particules ayant pour conséquence d’améliorer les phénomeénes
de diffusion.

VI-3) Intéréts pour la réalisation de varistances

L'un des avantages majeurs du frittage SPS est qu’il permet de réduire
considérablement les temps de cycles par rapport aux méthodes de frittages
conventionnelles. Les vitesses de chauffe relativement élevées atteintes par SPS permettent
de réduire considérablement le temps d’élaboration des céramiques. Ainsi les cycles
relativement courts (autour de la dizaine de minutes) permettent d’envisager des gains en
productivité.

De plus, ce procédé permet d’obtenir des matériaux a microstructure contrbélée en
améliorant/contrélant notamment la densification et la croissance granulaires. La possibilité
offerte par le SPS d’aller vers des microstructures plus fines et par conséquent des grains
plus petits présente également un atout dans la miniaturisation de composant. Pour
diminuer I'épaisseur d’une varistance tout en conservant le méme champ de seuil, il est
donc nécessaire de diminuer la taille des grains ce qui aura pour effet d’augmenter le
nombre de barrieres de potentiels et ainsi permettre |'obtention de composants moins
volumineux.

Cette technique de frittage constitue un atout dans I’élaboration d’un matériau
homogene, indispensable au bon fonctionnement d’une varistance. Une trop grande
disparité dans la taille des grains peut induire le passage du courant selon un chemin
privilégié de résistance moindre. Ceci ayant pour conséquence |'apparition de zones ou le
matériau s’échauffe par effet Joule (points chauds).

On se propose ci-dessous de résumer les avantages et inconvénients présumés du
frittage par SPS :

- Avantages:
e Frittage rapide (quelques minutes)

e Croissance des grains contrélés, morphologie du matériau respectée

e Etapes de compaction et de frittage combinées dans la méme opération

e Frittage de tous types de matériaux (métaux, céramiques, composites,
polyméres), cofrittage possible

e Densification tres élevée

80



Chapitre 2 : Varistances ZnO

- Inconvénients :
e Co(t du générateur de courant pulsé
e Procédé sensible
e Formes géométriques simples et de taille limitée (di aux gradients de
température au sein de I'échantillon)
e Production de masse encore limité
e Atmosphere contrdlée souvent de nature réductrice

VI-4)Description du matériel de frittage

Durant notre étude la fabrication des varistances est effectuée au CIRIMAT de
Toulouse. Les matériaux frittés par SPS ont été élaborés via la Plateforme Nationale de
Frittage Flash (PNF2) du CNRS mis en place au CIRIMAT [113]. Le modeéle de SPS équipant la
plateforme est un Dr Sinter 2080 (SPS Syntex. Inc.) qui permet I'application de courant
pouvant aller jusqu’a 8 000 A pour des tensions de 10 Volts (Figure 11-12).

Figure 1I-12 : Vue d’ensemble de la machine SPS Dr Sinter 2080

Dans notre cas la poudre a fritter est placée dans une matrice en graphite au travers
laguelle est envoyée une séquence de courant continu pulsée. La durée des impulsions
dépend des appareils utilisés. Le courant de pulses est appliqué par vagues de méme
intensité | pendant le temps ton, suivi d’un arrét pendant un temps tqf (Figure 11-13).
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Figure 1I-13 : Schéma de I'application du courant SPS en fonction du temps

Ce chapitre, consacré aux généralités sur les varistances ZnO, met en évidence que
ces composants connus depuis les années 1970 ont vu différentes théories se succéder afin
d’expliquer leurs mécanismes de conduction. Dans notre prochain chapitre, nous verrons
quelle contribution peut apporter la technique de frittage par SPS afin d’étayer le
mécanisme de conduction le plus communément admis dans la littérature.
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Chapitre 3 : Revue critique de la caractérisation et de la modélisation du comportement des varistances ZnO

Préambule

Nous avons évoqué précédemment les différents parameétres caractérisant une
varistance. L'établissement de sa caractéristique typique courant-tension se doit d’étre
effectuée a I'aide de plusieurs dispositifs en regard de sa large plage d’utilisation. Tout
d’abord, une revue critique de sa caractérisation V(l) traditionnellement établie par les
fabricants sera présentée.

Nous présenterons ensuite les dispositifs de caractérisations aux courants faibles,
notamment la spectroscopie d’'impédance permettant de caractériser le matériau, ainsi que
la méthode utilisée dans le domaine temporel sous champ statique. Cette derniéere permet
d’accéder a la premiere partie de la caractéristique courant-tension des varistances.
Cependant, l'important courant transitoire observé ameéne une réflexion quant a
I'importance du temps de polarisation nécessaire a I'établissement de sa caractéristique.
Trés rarement précisé dans les nombreuses publications portant sur les varistances a base
de Z,0, ni dans les données des fabricants, ce paramétre « oublié » peut avoir son
importance, tant sur la caractéristique I(V) que sur l'interprétation des mécanismes de
conduction et l'identification des caractéristiques physiques. Ces observations nous
permettront d’établir notre propre protocole de caractérisation aux courants faibles.

Dans notre cas, nous avons fait le choix de nous intéresser principalement a la zone
des courants faibles et des courants forts (zone de saturation) qui détermine le courant
maximal qu’une varistance peut supporter. Aprés avoir présenté notre dispositif de
caractérisation dans cette derniere zone, une comparaison de la caractéristique V(I)
théorique d’une varistance commerciale avec celle établie par nos protocoles sera effectuée.

La modélisation du comportement électrique de la varistance doit permettre d’avoir
acces aux grandeurs de courants et de tensions intéressant les concepteurs de circuits. Les
différents mécanismes de conduction abordés dans le chapitre précédent sont tous basés
sur une modélisation physique reposant sur les modéles de bandes d’énergie. Le
phénomeéne de conduction de type Schottky est le plus communément employé pour
expliquer le mécanisme de conduction sous champ faible particulierement sensible a la
température. Nous verrons que son utilisation permet d’obtenir une modélisation sous
faible champ particulierement intéressante, bien que d’un point de vue physique, I'analogie
avec les mécanismes de conductions habituellement destinés a des matériaux isolants et
pour des interfaces métal/isolant peut étre sujet a discussion. Pour la zone des courants
forts, nous avons proposé une amélioration du modele mathématique couramment utilisée,
notamment dans la plupart des logiciels de simulations électroniques. En effet, les
modélisations négligent tous les aspects dynamiques pour ne tenir compte que des valeurs
maximales de la tension (ou du champ) et du courant (ou de la densité de courant).
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I ) REVUE CRITIQUE DE LA CARACTERISTIQUE I(V) DES VARISTANCES
2,0

La caractérisation des composants est essentielle et doit évaluer le comportement
électrique du matériau. Avant de présenter les méthodes de caractérisation utilisées dans ce
travail, il est utile de revenir et de commenter la caractéristique V(l) traditionnellement
usitée. Dans la plupart des documents techniques de varistances commerciales, la méthode
d’obtention de cette caractéristique est rarement précisée dans son intégralité. Nous avons
vu précédemment que la caractéristique (V) faisait apparaitre trois zones avec pour
conséquence une variation significative de la puissance dissipée par le composant (de
quelques uW a plusieurs MW ce qui représente 12 décades). Les mesures sont de ce fait
effectuées selon différents régimes d’essais pour ne pas risquer 'emballement thermique du
composant.

La caractéristique I(V) est représentée pour deux types de contraintes spécifiques qui
permettent de représenter son comportement de maniere globale. Cependant elle ne rend
compte que de maniere partielle et sans véritable cohérence électrique de la complexité de
ce matériau non linéaire.

En général le fabricant présente la caractéristique I(V) en tenant compte des
fluctuations mineures issues de la fabrication et les parameétres du procédé d’assemblage. Il
définit alors une bande tolérance de I'ordre de 10 % de la tension. On notera que cette
bande de tolérance dépend du fabricant et éventuellement de la série du composant. La
tension de basculement entre le comportement fortement résistif de la varistance et le
comportement « tres » conducteur est définie pour une valeur de courant normalisé de
1 mA. Comme nous |'avons fait remarquer précédemment, ces paramétres ne tiennent en
aucun cas compte des dimensions de la varistance et représente par conséquent une
approximation simpliste. Cette lighe de séparation n’a pas de signification physique mais est
plutdt considérée comme une référence normalisée pour les fabricants. La représentation
de la caractéristique fournie tient alors compte des pires cas a considérer pour le concepteur
électronicien. Prenons I'exemple d’une varistance EPCOS SIOV-S14K14.
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Figure lll-1 : Caractéristique V(I) et bande tolérance de tension pour une varistance EPCOS S14K14 [114]

- En fonctionnement « normal » (courant <1 mA) : Cette partie de la courbe se réfere

au comportement de haute résistance dans lequel les concepteurs de circuits
désirent connaitre le courant de fuite le plus important pour une tension de
fonctionnement donné. Par conséquent, la limite inférieure de la bande de tolérance
est considérée.

Par exemple, si I'on souhaite un courant de fuite maximum de 1 mA, la tension aux
bornes de la varistance est de 22 V. Dans le pire cas (-10 %), la tension ne sera que de
19,8 V aux bornes de la varistance pour laisser passer cette valeur de courant. A
noter que ces valeurs sont données pour des valeurs de tensions et courants
continus.

- Ecrétage de la surtension (courant >1 mA) : Ce segment couvre le comportement de

faible résistance dans le cas d’une surtension ou le souci des concepteurs devient le
cas critique de la tension que devra supporter I'équipement a protéger. La limite
supérieure de la bande de tolérance est par conséquent représentée.

Considérons que I'on souhaite écréter la tension issue d’une agression d’une onde de
courant qui a pour valeur maximale 100A (sur une durée de quelques
microsecondes). La tension atteindra une valeur comprise entre 35V et 60V en
fonction de la tolérance de la varistance, I'’équipement a protéger pourra alors étre
soumis a une différence de potentiel de 60 V dans le pire des cas.

La caractéristique V(I) des fabricants de varistances est donc souvent représentée sur une
seule courbe représentant les cas les plus critiques de chacun des modes de fonctionnement
(« normal » et « écrétage ») : courant de fuite maximal ou tension maximale.
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Figure 1lI-2 : Caractéristique V(l) issue des données constructeurs pour une varistance EPCOS S14K14 [114]

A titre d’exemple, observons les parametres électriques donnés par le constructeur

pour ce type de varistance (Tableau lll-1). Les caractéristiques électriques ayant déja été
présentées dans le CHAPITRE I, nous ne reviendrons pas ici sur leurs définitions.

Maximum Rating (85°C) Characteristics (25°C)
. . Varistor Voltage at | Maximum clamping Typical
Continous Transient 1mA DC voltage (8-20ps) capacitance
Imax | Wmax Vv Vc Ctyp
SIoV \E’\‘,'V]'S ‘['\';]C (8/20ps) | (2ms) P["V‘va;" (ama) | 1“;1"/1) max (ic) [!:] (f=1kHz)
[A] Dl vl vl [pF]
S14K14 14 18 1000 4 0,1 22 +/-10% 43 10 9950

Tableau lll-1 : Parametres électriques issus des données constructeurs varistance EPCOS S14K14

Le constructeur ne donne pas directement la valeur du coefficient de non-linéarité, si
I'utilisateur désire le connaitre il doit le calculer a partir des courbes. Concernant la taille des
grains de ZnO seul un encadrement est donné (10 a 100 um) indépendamment de la gamme
de varistance (pour des valeurs de champs de 30 a 250 V/mm). De plus certains de ces
parameétres sont donnés pour une température de 25 °C, correspondant a une température
ambiante, ou une température de 85 °C, définie comme étant la température maximale
d’utilisation.

D’une maniere générale chaque parametre est défini selon les normes CECC 42000
(Cenelec Electronic Components Committee) ou IEC (International Electrotechnical
Commission).

La caractéristique I(V) n’a donc pas de sens physique, ni électrique puisqu’elle
représente les valeurs de courants et tensions maximums sous tensions continues d’une
part, et sous impulsions de courants d’autre part. Cependant elle s’avere relativement
intéressante pour décrire le comportement global des varistances.
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Il ) CARACTERISATION AUX COURANTS FAIBLES

II-1) Spectroscopie diélectrique

11-1-1) Principe de mesure

La spectroscopie diélectrique (ou d’'impédance) consiste en I'application d’une faible
tension sinusoidale et a I'analyse de 'amplitude et du déphasage entre la tension aux bornes
de I’échantillon et le courant qui le traverse.

Le rapport des amplitudes tension/courant (Ug/lp) définit le module de I'impédance |Z]|. Le
déphasage entre la tension U(t) et le courant I(t) permet I'accés aux parties réelle et
imaginaire de I'impédance complexe Z* par |'expression :

Z"(w)=Z'(w)+i*Z"(w) = %{cos[go(w)] + isin[p(w)]} (Eqg. lI-1)
0

Sa représentation dans un systéme de coordonnées rectangulaires ou polaires est donnée
Figure lll-3, appelé diagramme d’Argand ou de plan complexe.

AIm (Z)

0 7 Re ()

Figure 1lI-3 : Diagramme de définition de I'impédance dans le plan complexe

Le comportement diélectrique d’un isolant peut se présenter a partir d’'un schéma
électrique plus ou moins détaillé constitué de composants passifs (R,L et C). Par la suite,
nous allons travailler avec le modéle électrique équivalent R,-C, (Figure Ill-4) dont
I’expression de I'admittance complexe représentant ce schéma équivalent s’écrit :

1

V)= 7@~ B

+ iwCy(w) (Eq. 111-2)
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Rp

Figure IlI-4 : Schéma électrique équivalent du comportement utilisé

C'est a partir de ce modele que ce sont obtenus les différents parameétres. Par
exemple, les valeurs respectives des parties réelles et imaginaires de la permittivité
diélectrique complexe et du facteur de pertes diélectriques sont calculées avec les
expressions :

g = G d (Eq. I11-3)
&S

"= d Eq. lll-4

¢ "~ wR,&S (Eq. 11-4)
tano = !

and = oR, G, (Eq. 11I-5)

11-1-2) Dispositifs de mesure

Les mesures de spectroscopie diélectrique sous atmosphére controlée (N,) ont été
réalisées a I'aide d’un spectromeétre diélectrique large bande Novocontrol Alpha-A (Figure
[11-5). Il permet la caractérisation des échantillons sur une gamme de température allant de -
150 °C a 400 °C, sous une tension sinusoidale de valeur efficace allant de 5mV a 3 V. La
régulation en température et la résolution du facteur de pertes diélectriques sont données
avec des précisions respectivement de +/- 0,1 °C et de 5*¥10™.
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Figure IlI-5 : Description du dispositif Novocontrol Alpha-A

Les mesures de spectroscopie diélectrique a température ambiante ont été réalisées
a I'aide d’un pont d’impédance (HP 4284A) sur une gamme fréquentielle allant de 20 Hz a 1
MHz.

Préalablement a chaque mesure, des compensations de la connexion électrique en
circuit ouvert et en court-circuit sont effectués. Des résistances en court-circuit inférieures a
1 mQ ont été obtenues aprés compensation.

11-1-3) Relevé fréquentiel

La Figure llI-6 montre la réponse en impédance d’une varistance commerciale en
fonction de la fréquence. Ce tracé nous permet de remarquer un comportement capacitif
(pente de -20 dB/décade et phase a - 90°) de la varistance sur une gamme de fréquence
comprise entre 20 et 10° Hz.

, T T T T T T 10
10" 4 ]
: — 1°
] 4-10
10° 4
E 4-20
] 4-30
5
E 10 140 ~
@) ] 4-50 &
— 10*4
N E 4-60
] 4-70
10° 4 ¢
E 4-80
102—; 1%
Ry T T T T T -100
10" 10° 10° 10* 10° 10°

F (Hz)

Figure 11l-6 : Réponse en fréquence (|Z] et ¢) pour une varistance commerciale g 25°C
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L'intérét d’une approche par spectroscopie d'impédance est qu’elle permet de
distinguer les participations des différentes composantes d’un systéeme complexe et
notamment les liens avec la microstructure du matériau. Pour les varistances, elle permet de
mettre en évidence la contribution des grains et des joints de grains dans la réponse
diélectrique.

Ainsi, en considérant que le matériau présente une hétérogénéité électrique comme
représenté précédemment sur la Figure IlI-7, le nombre de couche isolante est :

n= (g)—l zg (Eq. I1I-6)

avec D, I'épaisseur totale et G, la taille moyenne des grains.

Figure 1ll-7 : Schéma idéalisé de la microstructure d’une varistance a base de ZnO.

. o S
Chaque couche représente alors une capacité ngeoejg? (avec S surface de la

céramique, t épaisseur du joint de grain, &, et g;, respectivement les permittivités du vide et

du joint de grains). Ainsi, la capacité totale peut s’exprimer par :

G.S

C =¢p.¢4 D (Eqg. 111-7)

L’expression montre, qu’a épaisseur et surface équivalente, une taille de grains (G)
plus petite, procurée par un frittage SPS par exemple, permet de diminuer la capacité
globale de I"échantillon, en considérant G >> t. Ceci peut montrer son intérét dans un
environnement ou les valeurs de capacités maximales préconisées pour un dispositif de
protection sont définies par des normes, ce qui est le cas en aéronautique (données cahier
des charges Cna=25 nF a 50 Hz et 1KHz).

La Figure 1ll-8 représente la variation de la capacité pour des échantillons possédant
des tailles moyenne de grains de ZnO variant de 2 a 15 um. Les échantillons possédant des
dimensions géométriques différentes, la valeur de la capacité C est exprimée en F/cm. Les
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échantillons sont tous frittés a partir de la méme poudre de base mais par des techniques de
frittage différentes. L’échantillon présentant une taille moyenne de grains de 15 um est
fritté de maniere conventionnelle tandis que les échantillons ayant une taille moyenne de
grain de 4 et 2 um sont frittés par SPS.

2,0x107 e e
1,8x10'9—- Taille moyenne des grains de ZnO
] —— 15 um ]
1,6x10° 1 4 pym .
4 2 m .
1,4x10° g .
_ 1,2x10° 4 .
% 1,0x10° 4 .
~~
L 0 ] ]
— 8,0x10™° -
o ] ]
6,0x10™° 4 -
4,0x10™° -
2,0x107° -
0‘0 L ELELLL | LA | LI | LI | T
10" 10 10° 10* 10° 10°
F (Hz)

Figure 11I-8 : Evolution de C en fonction de la fréquence pour différentes tailles de grains de ZnO a 25 °C

D’aprés I'équation Eq. llI-3, la permittivité présentera la méme allure de courbes
indépendamment des considérations géométriques (Figure 111-9).

1500 ————rrrr———r e ————rrrr————rrm 0,15
. Taille moyenne des
e: tansd:  grains de ZnO
1200—\ _ - 15 pym
. 2 um 40,10
9004" *
\
2]
- \ \ c
W e00+ g
N
. - - 40,05
N ~
300 - N R
0 e e ——r—eereed] 0,00
10" 10° 10° 10°* 10° 10°

F (Hz)

Figure 111-9 : Evolution de la permittivité relative et du facteur de pertes diélectriques en fonction de la fréquence pour
différentes tailles de grains de ZnO a 25 °C

Pour une méme fréquence, les pertes diélectriques sont plus élevées pour un
échantillon possédant une taille de grains plus petite. Ce comportement déja observé dans
la littérature sur certains matériaux céramiques peut s’interpréter simplement. Lorsque la
taille des grains diminue, le nombre de joints par unité de volume est augmenté. Les

94



Chapitre 3 : Revue critique de la caractérisation et de la modélisation du comportement des varistances ZnO

impuretés, sources de pertes, sont habituellement piégées aux joints de grains. Cette
augmentation de densité d’impuretés et de barrieres capacitives conduit a une
augmentation des pertes diélectriques.

Dans cette gamme de fréquence et a température ambiante, les phénoménes de
relaxation ne sont pas clairement identifiables.

1I-2) Courants transitoires sous polarisation continue

Comme évoqué précédemment, un courant de déplacement apparait lors de
I"application d’'un champ continu aux bornes d’une varistance. L'application d’'un champ
continu entraine donc un déplacement de charges. Les diplles s’orientent avant d’atteindre
un état d’équilibre. Afin d’étre rigoureux, le courant relevé dans la zone des champs faibles
sur les caractéristiques (V) des varistances ZnO doit étre le courant de conduction. Il est
donc nécessaire de connaitre I'évolution des courants transitoires et les différents ordres de
grandeurs associés afin d’étre le plus précis possible lors de la caractérisation I(V) et de
minimiser les erreurs sur le courant de conduction. Pour des varistances dont les tensions de
seuil sont élevées, la puissance a dissiper devient rapidement importante et peut provoquer
un emballement thermique pouvant amener la dégradation et/ou destruction de celles-ci et
bien évidemment entrainer des erreurs de mesures.

11-2-1) Définitions

Lorsqu’un matériau diélectrique est soumis a un échelon de tension, le courant qui le
traverse évolue dans le temps et se compose de deux composantes principales (Figure
[1I-10). La varistance dans la zone de fonctionnement des courants faibles peut étre
considérée comme un matériau diélectrique.

Tension

Temps

Courant

1
]
]
1
]
:
\  Courant de polarisation Ip
i
l
1
]

Temps

Courant de dépolarisation I

Figure I1I-10 : Evolution classique des courants transitoires sous tension continue et a faible champ électrique (polarisation et

dépolarisation)
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Durant la premiére phase, une tension constante est appliqué pendant laquelle le
courant décroft jusqu’a atteindre une valeur qui varie peu avec le temps. Ce courant quasi-
permanent est le courant de conduction i.. La décroissance du courant correspond a divers
phénomeénes de polarisation dans le matériau et/ou aux interfaces entre celui-ci et ses
électrodes ou joints de grains. Le courant de cette premiére phase est appelé courant de
polarisation ip, et est donc composé de la superposition de deux courants: le courant
d’absorption i,,s (composante transitoire) et le courant de conduction i. (composante quasi-
continue) et s’exprime par :

iy = lgps + ic (Eq. 111-8)

L’origine du courant d’absorption i,,s est généralement liée :

1
Q-

I'orientation électronique

1
Q-

I'orientation atomique

1
Q-

I'orientation de dipdles

1
Q-

I'orientation d’entités plus lentes (bras de chaines par exemple dans les polymeres)

AV
- aucourant capacmfa .

La décroissance des termes liés a l'orientation s’explique par le fait que les
différentes entités atteignent progressivement leur position d’équilibre jusqu’a ne plus
induire de courant dd a leur déplacement. Le courant capacitif dépend quant a lui de la

s . . av . . .
capacité de lisolant mais également du terme -7 aui est imposé par la source

d’alimentation. Le courant de conduction i. correspond au déplacement des porteurs de
charge électrique libres (éléments non polaires) tels que les électrons, les ions et les trous. Il
est ainsi représentatif de la résistivité du matériau.

La deuxieéme phase, que nous n’étudierons pas en détail correspond au moment ou
I'on supprime la contrainte électrique et que I'on court-circuite I'échantillon. L’agitation
thermique tend alors a redistribuer les dipbles rendant leur orientation aléatoire. Un courant
de signe opposé au courant d’absorption qui décroit jusqu’a s’annuler est observé. Ce
courant iy appelé courant de dépolarisation (ou courant de résorption) est égal au courant
d’absorption i,,s en valeur absolue, en I'absence de charges d’espaces.

iabs = ip - iC = _id (Eq |||'9)

11-2-2) Relevé courant-temps

Peu d’informations sont données de la part des fabricants concernant les
caractéristiques bas niveaux des varistances. Bien souvent, le courant minimal représenté se
situe autour de 10 A et les conditions d’applications de la tension ne sont pas précisées,
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notamment au niveau du temps de polarisation utilisés. De méme, malgré les nombreuses
publications concernant les varistances ZnO, peu précisent dans ['utilisation des
caractéristiques I(V) le temps de polarisation utilisé. D’'une maniére générale peu de travaux
traitent de la réponse en courant lors de I'application d’une tension constante, inférieure a
la tension de seuil. Plus de précisions concernant les mesures de courants aux temps longs
sont abordées dans les références [115] et [116].

On se propose dans cette partie d’observer I'évolution de ces courants pour deux
échantillons commerciaux différents avec des tensions de seuils éloignées. Les mesures sont
réalisées a l'aide d’une source de tension (0 a 1100V) KEITHLEY 2410 dotée d’un
ampéremeétre (calibre: 1073 150 mA). L'échantillon de référence S20K20 posséde une
tension de seuil de 33V et une épaisseur 1.1 mm tandis que |'échantillon de référence
S20K460 possede une tension de seuil de 750V pour une épaisseur de 2.9 mm soit
respectivement des champs de seuil de 300 V/cm et 258 V/cm. Les allures des courants pour
différents niveaux de tensions a température ambiante (25°C) pour chacun des deux
échantillons sont représentées sur la Figure IlI-11.
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Figure 1lI-11 : Courants de polarisation a 25 °C (aux temps courts) a différents niveaux de tension pour les varistances
S20K460 (a) et S20K20(b)

Pour I'échantillon possédant la plus grande tension de seuil, I'écart entre un courant
de conduction quasi-stable et la valeur maximum du courant transitoire atteint une décade
et demi pour une tension de polarisation de 10 V. Cet écart s’atténue lorsque la tension de
polarisation se rapproche de la tension de seuil de la varistance. De méme le temps
d’obtention du courant quasi statique (de conduction) diminue avec le niveau de tension

appliqué. Pour I'échantillon possédant une tension de seuil plus faible, le méme
comportement est observé.
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11-2-3) Influence de la température

La Figure IlI-12 montre I'influence de la température sur les réponses en courant pour
I’échantillon S20K460 a des niveaux de tensions inférieures a sa tension de seuil.
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Figure 1I-12 : Relevé de la réponse en courant sous tension constante pour des températures de 25 °C, 50 °C et 100 °C pour
la varistance S20K460

Le courant de conduction est activé thermiquement. Le temps d’établissement d’un
courant quasi-statique (de conduction) diminue avec la température et la tension de
polarisation. Pour des tensions de polarisation inférieure a 500V, il passe d’un millier de
secondes a température ambiante et a 50 °C a une centaine de secondes pour une
température de 100 °C. En revanche, pour des températures de 100 °C et une tension de
polarisation se rapprochant de la tension de seuil du composant la réponse en courant
s’avere différente. En effet, dans cette zone de fonctionnement le composant devient semi-
isolant. A titre d’exemple, nous avons indiqué dans le Tableau IlI-2 I'erreur commise lorsque
le courant de conduction est estimé a 0,1 et a 1 s en comparaison avec la « vraie » valeur du
courant de conduction.
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. Ai (0.15) Ai (105)
Température (%) (%)
25 °C 3900 144
50 °C 500 26
100 °C 120 5

Tableau IlI-2 : Ecart observé entre le courant mesuré a 0,1 s et 10 s et le courant de conduction en fonction de la
température (tension appliquée : 10 V, varistance S20K460)

Les écarts observés diminuent avec la température, ce qui s’explique par le fait que le
courant de conduction est activé thermiquement. En augmentant la température, le courant
de conduction est donc atteint plus tot, réduisant ainsi I’écart entre courant mesuré (a 0,1 s
ou 10 s) et courant final (courant de conduction). Néanmoins a 25 °C, I'écart observé reste
important : environ 3900% a 0,1 s et environ 150% a 10 s, démontrant ainsi que I'erreur
commise est substantielle. Notons également qu’une source d’erreur peut étre également

. . . . TR av
introduite par la source de tension dont la vitesse d’établissement - peut fortement

perturber le courant mesuré dans les premiéres dixiemes de secondes de secondes, voir
secondes, aprées application de la tension. Cette erreur est difficilement quantifiable car
dépendant des caractéristiques dynamiques de la source de tension et du retard entre la
mise sous tension et I'instant choisi pour I'enregistrement du courant.

Pour compléter ces résultats, la Figure IlI-13 montre I’évolution des caractéristiques
I(V) a température ambiante obtenues en faisant varier le temps de polarisation de 0.1 a
10 secondes aux champs faibles a des températures de 25 °C, 50 °C et 100 °C.
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Figure 1lI-13 : Caractéristique I(V) a faible champ pour différents temps de polarisation pour la varistance S20K460 (a) :25°C ;

(b) :50°C; (c) :100°C

Ces résultats montrent clairement I'importance du choix du temps de polarisation
lors de la caractérisation de varistances. Or, ce temps n’est que trés rarement précisé aussi
bien dans les publications visant a établir des modeéles physiques ou comportementaux que
sur la caractéristique présentée par les fabricants. Bien évidemment, dans ce dernier cas, la
représentation s’effectue sur un graphique en échelle logarithmique ne rendant pas ainsi
compte de cette influence. De plus, les caractéristiqgues communément fournies par les

fabricants couvrent une gamme en courant variant de 10” A 3 une dizaine de kA.

Il est donc nécessaire de prendre quelques précautions lors de la caractérisation a
faible champ (inférieur au champ de seuil) d’'un échantillon, notamment d’effectuer des
mesures préliminaires courant-temps. Pour des tensions inférieures a la tension de seuil de
I’échantillon et pour des températures inférieures a 100 °C, il est nécessaire d’appliquer la
tension pendant un temps suffisamment long afin de réduire les erreurs sur le courant de
conduction. Devant les faibles valeurs de courant mis en jeux, il n'y a pas échauffement de
I’échantillon d( au passage du courant a travers celui-ci. Pour des tensions supérieures a la
tension de seuil, 'application de la tension s’effectuera de maniére plus rapide (de I'ordre de
0.1s) de maniere a éviter l'influence de I'échauffement de I’échantillon compte tenue des
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valeurs de courants mis en jeux. En effet, au voisinage de la tension de seuil un courant de
'ordre du mA traverse I’échantillon et augmente tres rapidement. Pour un échantillon
possédant une tension de seuil élevée, la puissance créte (Umax * Imax) VUe par la varistance
augmente donc considérablement. Ainsi, le temps de mesure doit donc étre suffisamment
important pour mesurer le courant de conduction et privilégier la précision. En revanche,
pour des puissances supérieures a 10 Watts, il est nécessaire de réduire ce temps et
privilégier la rapidité de la mesure afin d’éviter un échauffement trop conséquent sur
I’échantillon.

D’aprés nos observations, nous avons fait le choix d’un temps de polarisation tel que
défini dans le Tableau IlI-3 :

Tension V (V)

Temp;?)t”re i 0<V<0.2*V, | 0.2*V, <V <0.8*V, 0.8*Vs <V, V>V,
T<100°C 10s 10s 1s 01s
T>100 °C 1s 1s 0.1s 0.1s

Tableau IlI-3 : Choix du temps de polarisation en fonction de la tension et de la température

11-3) Dispositifs de caractérisation I(V), J(E) aux courants faibles (tension
continue - bas niveau)

La Figure lll-14 présente le schéma du banc de mesure automatisé utilisé pour réaliser
la caractérisation (V) des échantillons.
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Figure 1lI-14 : Dispositif expérimental pour la caractérisation DC « bas niveau »

L'interface de sorties analogique (1) permet de commander la source de tension de
type FUG HCN 350-6500 par l'intermédiaire d’un signal analogique variant de -10 a +10V. La
limite en courant de la source peut également étre fixée. L'entrée analogique permet de
récupérer la mesure de la tension aux bornes de I’échantillon (3) issue de la sonde haute-
tension Tektronix P6015A (5). Si I’échantillon ne dispose pas de connectiques, celui-ci est
placé dans une cellule de mesure (3a) aprés avoir été métallisé. L'enceinte (4) permet
d’effectuer des mesures en température (-70 °C a +200 °C). Le temps de thermalisation de
I’enceinte et du composant apres différents essais est estimé entre 20 et 30 minutes. Le
courant est mesuré a I'aide d’'un ampéremetre de type KEITHLEY 2410 (6). Enfin, un circuit
de protection (7) comprenant un fusible, une varistance, et une diode TVS permet de
protéger I'amperemetre.

Le procédé de caractérisation est le suivant : la tension appliquée a I'échantillon est
incrémentée d’'un pas AV pendant un temps de durée t. Afin d’avoir accés a une valeur du
coefficient de non-linéarité a; a partir de cette mesure sous tension continue « bas niveau »,
le courant mesuré doit atteindre la valeur de 10mA. Cependant, les mesures effectuées sur
ce banc n’excéderont pas 10 mA. En effet, la puissance dissipée peut devenir importante et
provoquer un échauffement de [I’échantillon (Coefficient de Température de la
Résistance < 0).
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Remarque : Lorsque I"échantillon a caractériser ne nécessite pas une tension supérieure a
1100V, seul I'appareil Keithley 2410 (Source Meter Unit) est utilisé en tant que source de

tension et amperemetre.

1I-4) Caractéristiques électriques I(V,T) sous tension continue aux courants

faibles

Les caractéristiques I(V,T) ont été mesurées sur une varistance commerciale de type EPCOS
S20K230 dans une gamme de température de 10 a 80 °C préconisée par le fabricant (Figure
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Figure IlI-15 : Caractéristiques I(V,T) (a) et J(E,T) (b) de la varistance S20K230

Un programme réalisé sous le logiciel Matlab permet dans un premier temps
d’obtenir I’évolution de la tension/champ de seuil (V,/Es), du courant/densité de courant de
fuite (I¢/Jy), et coefficient de non-linéarité (at1.10ma) €n fonction de la température (Figure
[1I-16). Dans un deuxiéme temps, les évolutions de la hauteur de barriere en fonction du

champ sont évaluées.
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Figure 11I-16 : Parameétres électriques sous tension continue en fonction de la température de la varistance S20K230.

(a) : Coefficient de non-linéarité, (b) : Tension de seuil, (c) : courant de fuite.

Les pourcentages de variation du coefficient de non-linéarité (Aa/a) et de la tension
de seuil (AVy/V;) sont calculés a partir de leurs valeurs a température ambiante. La valeur du

coefficient de non-linéarité a bien que trés élevé (64 a 25 °C), diminue de 18 % a
température de 80 °C. La valeur du courant de fuite If (Vs[J=1A/cm?]/2) quant

une

a elle

augmente de plus d’une décade entre 10 °C et 80 °C. En revanche, la tension de seuil reste
relativement stable dans cette gamme de température puisqu’ une diminution de seulement
0,6 % de sa valeur a température ambiante est observée a 80 °C.
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Il ) CARACTERISTIQUE I(V), J(E) AUX COURANTS FORTS

lll-1) Dispositifs de caractérisation aux courants forts

Si la caractéristique I(V) doit étre relevée pour des valeurs de courant plus
importantes, nous sommes contraints d’utiliser un générateur d’impulsions. Le générateur
principalement utilisé est de type MIG0624T-K12 du fabricant EMC Partner (Figure 1lI-17). |l
présente l'avantage de délivrer plusieurs ondes de courants normalisées (8/20 us,
10/350 us, 10/1000 ps, 100/1000 ps).

Figure 1lI-17 : Générateur d’ondes de chocs normalisées MIG0624TK-12

Afin d’utiliser les mémes critéres que ceux utilisés par les fabricants de varistances
nous utilisons principalement la forme d’onde 8/20 us pouvant délivrer un courant de
charge créte de 24 kA (2*12kA). Les allures du courant et de la tension sont enregistrées par
ordinateur via un oscilloscope. Les relevés de la tension et du courant maximaux permettent
le tracé progressif de la caractéristique I(V). Le logiciel réalisé sous Labview permet en plus
du transfert des données d’effectuer les opérations suivantes (Figure 111-18 et Figure I1l-19):

- Corriger l'offset et le gain des voies

- Réaliser un filtrage par moyenne glissante
- Enregistrer les points expérimentaux

- Visualiser la puissance instantanée

- Calculer I'énergie dissipée

- Calculer I'intégrale d’action [ i%(t).dt
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Figure l1I-18 : Interface réalisée sous Labview pour le transfert des données
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Figure 111-19 : Interface Labview pour les calculs associés

Remarque : Pour certains points intermédiaires, nous avons utilisé un générateur de
type VELONEX modele 360 qui fournit des impulsions rectangulaires réglables en durée et en
amplitude jusqu’a 2500V-13A

11I-2) Comparatif des caractéristiques expérimentales et données constructeur

L’objectif de cette partie est de comparer la caractéristique établie par le fabricant avec celle
obtenue par nos méthodes de caractérisation. Deux parties nous intéressent
particulierement dans la caractéristique (V) : la caractéristique bas niveau (I £ 10mA) et la
zone de saturation afin d’établir le courant maximal supporté par le composant. Entre ces
deux zones, noux extrapolerons la caractéristique a partir de la valeur du coefficient de non-
linéarité. Les caractéristiques I(V) compléte du fabricant et celle mesurée par notre méthode
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de caractérisation a température ambiante sont présentées dans la Figure 111-20. La bande
de tolérance de 10% est représentée en pointillée.

Peu de fabricants précisent la caractéristique des varistances pour des courants
inférieurs a 10™ A. Notre protocole de caractérisation se situe bien dans la bande tolérance
définie par le fabricant. De plus, on remarque pour cet échantillon que la valeur maximale du
courant est légérement sur-estimée par le fabricant mais reste cependant dans la bande de
tolérance. En dessous de la tension de seuil et dans la zone de coude on peut observer un
écart. N'ayant pas de précision quant a I'obtention de la caractéristique constructeur nous
supposons que celui-ci ne tient pas compte du temps de polarisation et par conséquent
préfere sur-estimer le courant de conduction (pire cas).
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Figure 111-20 : Comparaison des caractéristiques I(V) constructeur et expérimentale pour une varistance commerciale (réf.
S20K460

Notre analyse comparative des caractéristiques (V) fournies par les fabricants de
varistances avec celles obtenues par la mise en ceuvre d’un protocole expérimental
rigoureux nous amene aux conclusions suivantes :

- Par soucis de gain de temps et pour préserver les varistances, les courants relevés
aux temps courts (10s) sous la tension de seuil sont surestimées de 40% (a
température ambiante) par rapport aux courants de conduction.

- Le courant mesuré dans les premieres dixiemes de secondes est fortement
dépendant du comportement dynamique du générateur de tension utilisée, ce qui
est une source d’erreur difficilement quantifiable.
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- Les mesures effectuées au-dessus de la tension de seuil sous courants impulsionnels
normalisés sont quant a elles moins sujettes a controverses.

IV ) MODELISATION

La modélisation du comportement électrique des varistances a base d’oxyde de zinc
s’effectue principalement suivant deux voies. La premiere consiste a une modélisation
comportementale de type circuit ou mathématique. La seconde voie est une modélisation
physique fondée sur les diagrammes de bandes d’énergie comme évoquée dans le CHAPITRE
I1-1V).

IV-1)Modéles comportementaux

Les modéles comportementaux permettent de prédire le comportement d’une
varistance indépendamment des considérations physiques. De nombreux modeéles sont
utilisés mais leurs domaines de validité dépendent généralement d’'un mode de
fonctionnement particulier : en continu, en alternatif, dans une bande de fréquences
données, en régime d’impulsions, ...

Le modele circuit le plus répandu est celui de la Figure IlI-21. Il présente I'avantage
d’étre relativement proche de la représentation physique de la varistance. Seule la
résistance non linéaire traduisant la variation de la résistance en fonction de la tension est
définie par une relation mathématique.

Figure 11I-21 : Symbole et modeéle circuit d’une varistance

L'inductance série L traduit l'inductance des connexions de la varistance. La
résistance R, représente la résistance des grains de ZnO, responsable de la saturation a fort
courant. Le condensateur C, rend compte de la capacité de I'ensemble des joints de gains,
tandis que la résistance non linéaire représente la variation de la résistance en fonction de la
tension.
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La plupart des fabricants mettent a disposition ce type de modéle circuit avec les
parametres associés de la gamme de varistance (généralement il s’agit d’un modéle SPICE).

Le comportement non linéaire le plus courant de la résistance R, a été développé par
I"'université de Graz [117]. Il est approché par la fonction mathématique suivante (1>0) :

logV = by + bylogl + bze~ 1981 4 p,elo8! (Eg. 11I-10)

Les différents coefficients sont déterminés a partir des relevés expérimentaux de la
caractéristique I(V) en utilisant un algorithme d’optimisation permettant d’adapter les
coefficients de I'équation a la caractéristique expérimentale.

Intéressons-nous maintenant a la validité et précision de ce modéle en s’appuyant
sur la caractéristique expérimentale.

A partir de I'équation (Eq. IlI-10), la fonction mathématique dont les parametres
doivent étre optimisés est :

V = 10b1+b2 logI+bge~ 1081 p,elo8! (Eq_ -11)

De cette maniere, la caractéristique électrique d’une varistance est modélisée par 6
paramétres. Les 4 coefficients b; permettent de caractériser la variation de la résistance en
fonction de la tension, C, et L; fixent respectivement les valeurs de la capacité et
I'inductance du composant.

Nous proposons dans un exemple de vérifier la validité d’'un modele fourni par un
constructeur pour une varistance que nous avons caractérisée expérimentalement. La Figure
I1I-22 fait apparaitre la caractéristique expérimentale (noir) et la caractéristique donnée par
le modele du constructeur issue de la simulation (rouge). Le modele du constructeur a
tendance a majorer les courants faibles. En revanche, pour des courants trés élevés le
modeéle s’avere beaucoup plus précis que pour la zone des courants faibles.
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Figure 11I-22 : Caractérisation expérimentale et modéle Spice associé a une varistance commerciale — S20K420

On s’intéresse ici a la zone des courants élevés de maniére a minimiser I’erreur entre

le modele Spice et la caractéristique réelle. La méthodologie consiste ensuite a réduire

I’erreur de la fonction d’approximation (fonction objectif) dans la zone des courants élevés
(Figure 111-23).
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a)

b)

Figure 11I-23 : a) : Caractéristique V() mesuré, constructeur (modéle SPICE) et modéle proposé par fonction d’approximation ;
b) : »zoom » sur la zone des courants élevés

IV-2)Modéles physiques : I’effet Schottky

Comme nous l'avons présenté dans le CHAPITRE Il - IV ), depuis la découverte de la
caractéristique non-linéaire des varistances a base d’oxyde de zinc, de nombreux chercheurs
ont consacré leurs efforts a étudier les mécanismes de conductions dans les joints de grains
de ces matériaux. Ces mécanismes sont basés sur la conduction dans les diélectriques et la
théorie des bandes d’énergie a I'interface électrode/diélectrique (conducteur/isolant). Dans
le cas de varistances, I'analogie consiste a considérer I'interface grain/joints de grain.
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L'effet Schottky, appelé également effet thermo-électronique, est le mécanisme le
plus couramment utilisé dans la littérature pour expliquer I'effondrement des barrieres de
potentiel formées aux joints de grains et la dépendance du courant avec la température
(CHAPITRE Il - IV-1). Dans cette partie nous présentons succinctement ce mécanisme que
nous utiliserons afin d’obtenir la variation de la hauteur de barriere avec le champ appliqué.

Pour pénétrer dans le volume d’un isolant, les porteurs de charges doivent étre
injectés a partir du niveau de Fermi W¢ de |'électrode vers la bande de conduction de
I'isolant (W>W. ou dans des états localisés).

Un schéma idéalisé de I'interface grain/joints de grain basé sur le schéma de bande a
I'interface électrode métallique/diélectrique est représenté sur la Figure 111-24. Sans champ
électrique appliqué, la hauteur de barriére est représentée par la grandeur ¢,. Cette hauteur
de barriere dépend de I'énergie du niveau de Fermi du métal (ou grain) constituant
I’électrode ou de la céramique conductrice.

Figure 1lI-24 : Diagramme des bandes énergétiques a l'interface grain-joint de grain (adapté de [118])

Lorsqu’un champ électrique est appliqué a l'isolant, une énergie supplémentaire est
fournie aux charges injectées en plus de I'énergie thermique. Cet apport d’énergie conduit a
un abaissement de la hauteur de barriere. Les charges possedent alors essentiellement trois
voies pour étre injectées dans la bande de conduction de l'isolant :

- Voie 1: Passage au-dessus de la barriere : effet thermoélectronique ou effet Schottky
- Voie 2 : Passage au travers de la barrieére avec une énergie constante
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- Voie 3: Passage au travers de la barriére aprés gain d’énergie (thermique par
exemple).

L'effet Schottky concerne les porteurs qui, ayant acquis assez d’énergie sous I’action
combinée du champ et de la température, peuvent passer au-dessus de la barriere de
potentiel a I'interface. Ce type d’injection thermoionique, stimulée par le champ, dépend
fortement de la température.

La hauteur de barriere ¢ que doit franchir un porteur issu d’un grain est déterminée
par trois facteurs :

- La hauteur de barriere, en I'absence de champ appliqué : ¢g = W, - Wg

- Le champ électrique extérieur, supposé uniforme dans l'isolant : F=V /e

- L’énergie lié a la force image, un électron extrait d’un grain induit une charge +q a la
surface du métal : F; = g%/(16.1.g,.0.X%).

L'application d’un champ électrique permet d’abaisser la hauteur de barriéere et donc
de favoriser ce type d’injection. La hauteur de barriere ¢ (ou V,, (E)) s’exprime alors par :

¢ = do_BsVE (Eq. 11I-12)

ol f3s est la constante de Schottky donnée par :

Bs = (Eq. 11-13)
La densité du courant émise par un tel mécanisme s’exprime alors par :
_BsVE
J = ATZexp |- o s VE (Eq. 11I-14)
kgT

Ou A = 120 A/cm? est la constante de Richardson-Dushmann et kg = 8,617*10’5 eV/K est la
constante de Boltzmann.

La présence d’un tel mécanisme est représentée par une évolution linéaire sur un
systeme d’axe In J f(VE). La pente de cette droite est alors By/k,T (Figure I1I-25).
L’extrapolation a champ nul donne acces a la hauteur de barriere ¢, a linterface
électrode/isolant ou grain/joint de grain.
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Figure 11I-25 : Représentation In J=f(E”’") pour un mécanisme de type Schottky

L’Annexe D rappelle succinctement les différents modes de conduction identifiés
dans les matériaux diélectriques. Nos résultats de mesures sont comparés aux différentes
équations de chaque type de conduction. Dans le but de vérifier que le mécanisme
prédominant a faible champ est bien un mécanisme de type Schottky, comme il est
communément proposé, nous avons confronté nos résultats de mesures a ce type de
conduction. Pour une étude approfondie, nous conseillons de se reporter aux références
[119] [120] [121] qui traitent plus amplement de ce sujet.

La Figure 1lI-26 montre les droites obtenues pour une représentation en In J=f(E1/2)

conformément aux équations correspondantes aux effets Schottky (Eq. 1ll-14) et Poole-
Frenkel.

o 20°C
30°C
o 40°C
50°C
60 °C
70°C
80 °C

= S20K230) |
260 | 2é0 | 360
g2 (V1/2/m1/2)

Figure 111-26 : Représentation Ln J ( £ ?) & différentes températures — S20K230
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Les deux types de conduction (Schottky et Poole-Frenkel) peuvent étres toutes les
deux thermiquement activés. En revanche, le mécanisme de type Schottky est beaucoup
plus sensible a la température (d’un facteur T2). Si la conduction est contrblée par les
interfaces, (dans notre cas il s’agit des interfaces grains/joints de grain), le tracé de In (J/T?) =
f(1/T) devrait donner une droite. La représentation de la Figure IlI-27 laisse apparaitre une
droite dans ce systeme d’axe, ce qui semble appuyer I'hypothése d’une conduction de type
Schottky.

Figure 1lI-27 : Représentation In J/T? =f(1/T) =S20K230

Néanmoins un autre moyen permettant vérifier si la conduction est bien controlée
par un mécanisme de type Schottky consiste a calculer la permittivité relative du matériau a
partir du coefficient Bs. A partir des droites présentées dans la Figure IlI-26 on peut extraire

les pentes qui ont pour valeurs kﬁ—ST .et obtenir la permittivité a partir de la relation
B

3
Bs = (4;7) /2 Cependant la valeur de la permittivité calculée est << 1 ce qui n’est
ocr

physiguement pas conforme. Dans le cas de varistances, les interfaces a considérer sont les
interfaces grains/joints de grains alors que nous étudions le composant dans son ensemble.
Par conséquent le nombre d’interface a considérer est difficilement quantifiable, et nous
utilisons les dimensions réelles de notre échantillon (épaisseur, surface de métallisation).
Pour un mécanisme de type Schottky, la valeur de I'épaisseur a prendre en compte est
I’épaisseur effective associée a la zone de déplétion qui se forme aux interfaces de contact
des grains/joint de grains et non I'épaisseur totale.

Une autre maniere de vérifier le mécanisme de type Schottky est de changer la
nature des interfaces, ce qui provoquera une variation de ¢o. Intervenant dans
I’exponentielle, un changement dans la nature de l'interface peut entrainer des variations
importantes de la densité de courant traversant I’échantillon.
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En frittant des échantillons par deux procédés différents, nous pouvons considérer
que la nature des interfaces grains/joint de grains est différente et observer dans ce cas une
variation de ¢, conduisant a une variation du courant de fuite. La Figure 111-28 représente la
densité de courant en fonction du champ a température ambiante pour des échantillons
frittés par méthode conventionnelle et par SPS possédant des tailles de grains trés proches.
Elle montre bien une différence (> 1 décade a 1kV/cm) entre les deux varistances, ce qui
constitue également un argument pour ne pas rejeter le modéle de conduction de type
Schottky.

01— e
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"1 « Frittage SPS 3
1E-3 4
1E-4 4
_ 1E-54
e ]
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Figure 111-28 : Caractéristique J(E) de varistances frittées par méthode conventionnelle et SPS

La représentation dans un systeme d’axes [ln#, f(\/F)] permet d’obtenir la

valeur de ¢p a partir de la détermination de l'ordonnée a l'origine a différentes
températures (Figure 111-29).
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Figure 111-29 : Représentation ln# = f(VE)_en vue de la détermination de @ (a : frittage conventionnel ; b : frittage SPS)

Les hauteurs de barriere a champ nul, extrapolées pour une varistance frittée par
méthode conventionnelle et SPS, sont données dans le Tableau IlI-4.

. ;s . ] Do\ .
Il est possible de retrouver la valeur de I'ordonnée a I’'origine (lnm = —k—;) a partir

de la valeur de ¢, cette derniere étant supposée constante. L'ordonnée a I'origine estimée
est déduite a partir de la hauteur de barriére calculée a 50 °C pour les deux échantillons
(1,45 eV pour I'’échantillon fritté conventionnellement et 1,52 eV pour I'échantillon fritté par
SPS), puis calculée pour 25 et 100 °C.
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- Ordonnée a I'origine Ordonnée a I'origine

Température i -d!

(°C) mesurée estimée

'CDo/kT _(DO/kT
Frittage 25 -53,3 -56,5
conventionnel >0 -52,1 -52,1
100 -49,6 -45,1
25 -56,8 -59,2
Frittage SPS 50 -54,6 -54,6
100 -52,9 -47,3

Tableau llI-4 : Hauteur de barriére @, et pente a 25 °C

L’évolution en fonction de la température des valeurs estimées a partir de la mesure
a 50 °C est en bon accord avec I'expérience. Ceci permet a nouveau d’appuyer I’hypothése

d’un mécanisme de conduction de type Schottky.

Cependant, ce type de tracé est effectué en considérant que la constante de
Richardson A est indépendante du champ et de la température conformément au
mécanisme de conduction de type Schottky. Or, d’aprés la littérature (CHAPITRE Il - IV-1) les
valeurs de ¢g extrapolées a partir de la Figure IlI-29 paraissent élevées. En utilisant un
systeme d’axes en In (J/T?) f(1/T) il est possible, a partir de 'ordonnée a l'origine, de
déterminer la variation de la constante de Richardson en fonction du champ. L'ordonnée a

I’origine dans un tel systéme d’axes est alors donnée par In A.

La Figure Il1I-30 montre clairement la dépendance de la constante de Richardson avec le

champ appliqué.

0,1

Frittage conventionnel
Frittage SPS

L

1E-3

Constante de Richardson A (A/m#*/K?)

500

1000 1500

Champ (V/cm)

2000

Figure 111-30 : Variation de la constante de Richardson en fonction du champ électrique
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Ce chapitre met en évidence le fait que, malgré les nombreuses publications et les
différents travaux portant sur les varistances a base de ZnO, aucun protocole de
caractérisation n’est établi de maniere précise. Pourtant, a partir de quelques mesures
effectuées sur des varistances commerciales, nous avons quantifié les erreurs
d’appréciations du courant de conduction. Ceci nous a permis d’établir un protocole de
caractérisation plus proche des conditions réelles de fonctionnement des varistances
permettant un meilleur dimensionnement, notamment d’un point de vue thermique.

Nous avons ensuite exploité les résultats expérimentaux de conduction en vue d’une
modeélisation. L’analyse de ces résultats nous a amené a conclure que le modeéle de Schottky,
classiqguement proposé, ne pouvait étre écarté. Ces analyses ne constituent en rien une
véritable validation du modéle de Schottky, ce qui nécessiterait de nombreuses
investigations complémentaires, mais viennent appuyer son emploi pour la modélisation des
varistances.
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CHAPITRE IV :
PROPRIETES ELECTRIQUES DES

VARISTANCES A BASE DE ZyO ELABOREES

PAR SPARK PLASMA SINTERING (SPS)
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Chapitre 4 : Propriétés électriques des varistances a base de ZnO élaborées par Spark Plasma Sintering (SPS

Préambule

Ce chapitre sera consacré a |'étude des propriétés électriques des varistances a base
de ZnO élaborées par SPS. Pour étudier ces varistances frittées par ce nouveau procédsé, il
est impératif de pouvoir avoir des éléments de comparaison judicieux. C'est pourquoi des
varistances frittées de maniere conventionnelle et par SPS a partir de la méme poudre de
base ont été élaborées. La premiére étape consiste a obtenir des échantillons dont I'analyse
par diffraction des rayons X (DRX) présente les mémes phases apres frittage, ce qui fait
'objet de notre premiere partie. Dans notre cas, nous verrons qu’un recuit s’avere
nécessaire afin de réoxyder le bismuth qui est présent sous forme métallique a I'issue du
frittage SPS.

L'objet de notre deuxieme partie portera sur la comparaison des propriétés
structurales et électriques d’échantillons possédant sensiblement la méme taille de grains et
frittés par méthode conventionnelle et SPS.

Les mesures effectuées sous impulsions de courant et les disparités observées dans
les résultats nous amenerons a nous interroger sur I'influence du matériau d’encapsulation.
De plus, nous verrons que le critere de comparaison, consistant a comparer des échantillons
de dimensions géométriques différentes par une normalisation en J(E), doit étre soumis a
guelques critiques.

Enfin, la derniére partie de ce chapitre sera consacrée a I'étude de l'influence de la
taille des grains de ZnO sur les parametres maximaux du composant tels que le courant
maximum et I’énergie maximale admissible.

123
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| ) ELABORATION DES VARISTANCES ET MESURES PRELIMINAIRES

L’élaboration des varistances a consisté a la mise en forme d’une poudre
commerciale fournie par la société TRIDELTA PARAFOUDRES S.A., partenaire du projet
PREFACE. La mise en forme du matériau est effectuée au Centre Inter universitaire de
Recherche et d’Ingénierie des MATériaux (CIRIMAT). Dans ce qui suit les mesures de
densification, de diffraction des rayons X (Annexe E) sont réalisées par le CIRIMAT. Des
varistances sont frittées par une méthode conventionnelle et par Spark Plasma Sintering (ou
frittage flash) en vue d’effectuer une comparaison entre ces deux procédés de frittage a
partir d'une méme poudre. Cette poudre, dont la formulation est optimisée, est utilisée pour
la réalisation de parafoudres utilisés dans la protection des réseaux électriques de
distribution moyenne et haute tension.

I-1) Poudre de base et mise en forme

I-1-1) Poudre initiale

La poudre commerciale est composée d’oxyde de zinc et de divers dopants dont le
pourcentage en masse des éléments principaux est donné Tableau IV-1.

Eléments Zn0 Sb203 BizOg C0304 NiO Mn203

% massique 91.6 3.1 1.9 1.8 1.2 04

Tableau IV-1 : Formulation de la poudre de base

La diffraction des rayons X (DRX) de la poudre (Figure IV-1) met en évidence I'oxyde
de zinc et les dopants a I'exception du Mn,03 qui n’est pas observable car sa quantité est
inférieure a la limite de détection de I'appareil (inférieure a 1 % en masse).

Figure IV-1 : Diffractogramme des rayons X (échelle log) de la poudre initiale
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La micrographie de la poudre initiale met en évidence une granulométrie
inhomogene. La dispersion de la taille des grains qui varie de 0.3 a 1 um est liée au mélange
des différents composés.

Figure IV-2 : Micrographie de la poudre initiale fournie par TRIDELTA S.A.

I-1-2) Caractéristique structural du composant commercial issu de la poudre de base

Le composant commercial TRIDELTA PARAFOUDRES S.A (diametre: 30 mm,
épaisseur : 6 mm) est fritté suivant une méthode propre a I'entreprise (1150 °C pendant 2
heures) dont la poudre initiale correspond a celle présentée dans le paragraphe précédent
(Figure 1V-3).

Figure 1V-3 : Composant fritté par TRIDELTA PARAFOUDRES S.A.

L'analyse par diffraction des rayons X (DRX) effectuée a la surface de la céramique
met en évidence I'existence de 3 phases : une phase majoritaire ZnO, une phase y-Bi,03 et
une phase Zn;Sb,01, (Figure IV-4).
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Figure IV-4 : Diffractogramme des rayons X (échelle log) de la varistance frittée suivant le cycle de la société TRIDELTA
PARAFOUDRE S.A

L'observation par image MEB (Microscopie Electronique a Balayage) d’une fracture
de la varistance (Figure IV-5) met en évidence les 3 phases composées des grains principaux,
des grains de taille plus petite (grains de phase secondaire) et une phase localisée aux joints
de grains (en blanc). La taille des grains principaux est comprise entre 10 et 20 um, celle des
grains plus petit est comprise entre 1 et 3 um. On notera la présence d’une légére porosité
fermée. La densité relative (mesurée par poussée d’Archiméde) est de 98 %.

Figure IV-5 : Image MEB d’une fracture de la varistance frittée suivant le cycle de la société TRIDELTA PARAFOUDRES S.A.

L'analyse de I’échantillon par dispersion d’énergie (EDS) montre une forte présence
de I'élément Zinc dans les grains principaux, une forte présence des éléments Zinc et

Antimoine dans les grains plus petits ainsi qu’une forte présence de I'élément Bismuth aux
joints de grains (Figure 1V-6).

En corrélation avec I'analyse par diffraction des rayons X, les grains principaux
correspondent donc a la phase ZnO, les grains plus petits (grains de phase secondaire)

correspondent a la phase Zn;Sb,01, et la phase localisée aux joints de grains correspond a y-
Bi,Os.
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Figure IV-6 : Analyse EDS de la varistance frittée par la société TRIDELTA PARAFOUDRES S.A.
(a) : Grain principal, (b) : Petit grain, (c) : joint de grain

I-1-3) Elaboration par frittage conventionnel

Afin de pouvoir comparer les propriétés de varistances frittées par Spark Plasma
Sintering, le cycle de frittage par voie conventionnelle a été optimisé. Les céramiques
réalisées servent ainsi de références.

Les crus sont préparés a I'aide d’un liant organique, le Rhodoviol, dont le role est
d’apporter une tenue mécanique aux pastilles lors de leur manipulation. La pate ainsi
obtenue est séchée a I'étuve a 80 °C. Le mélange obtenu (poudre + liant) est compacté a
température ambiante sous une pression uniaxiale de 280 MPa dans une matrice en acier.
Les crus obtenus sont ensuite frittés sous air statique dans un four a moufle. Les cycles de
frittage conventionnel réalisés contiennent tous un palier de 2 heures a 450 °C permettant
I’élimination du liant organique.

Des travaux antérieurs [122] ont montré 'intérét de recouvrir les pastilles d’un lit de
poudre initiale afin de limiter la vaporisation de Bi,O3. Dans un premier temps, c’est donc en
vérifiant cet aspect que les parametres du frittage conventionnel ont été optimisés
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(température, temps de palier). En effet, différents cycles de frittage (Figure IV-7) ont
montré que méme en présence d’un lit de poudre, la phase Bi,0s; était absente ou en
quantité trop faible. C’'est donc en se basant sur deux criteres principaux que l'influence de
la température de frittage et du temps de palier ont été étudiés :

- Une densification maximale
- Une composition de varistance frittée a partir de la poudre de base par le procédé

industriel correspondant a ZnO + Zn;Sb,01, + y-Bi,0s.

Figure IV-7 : Exemple de cycles de frittage conventionnels réalisés

Les diffractogrammes de pastilles frittés a des températures allant de 900 a 1100 °C,
sans palier, avec une vitesse de montée en température de 100 °C/h ainsi que les taux de

densification associés sont donnés dans la Figure 1V-8.

Figure IV-8 : Diffractogramme des rayons X (échelle log) de la poudre initiale ainsi que des céramiques frittées a différentes
températures sans palier et taux de densification
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La température de 900 °C ne permet pas d’obtenir une diffusion totale du cobalt et
du nickel, ce n"est qu’a partir de 950 °C que celle-ci se produit mais avec une densification de
86 % seulement. En revanche, a partir d’'une température de frittage de 1000 °C, la
céramique présente la composition recherchée (ZnO + Zn,;Sb,0;, + y-Bi,03) et une
densification de 97 %. Les oxydes ne sont plus visibles en DRX car ils ont totalement diffusé
dans les grains et joints de grain.

I-1-4) Elaboration par frittage flash (SPS)

Le frittage par SPS des céramiques a été effectué a la Plateforme Nationale de
Frittage Flash (PNF2) du CNRS a Toulouse.

Dans le cas du frittage flash, la poudre est directement placée dans une matrice en
graphite conductrice électriquement. En effet, dans le cas de varistances ZnO, la poudre
présente un caractere isolant ce qui implique un frittage flash par effet Joule a travers la
matrice qui devra supporter des températures élevées. Afin d’assurer un meilleur
démoulage de I'échantillon aprés le cycle de frittage, des feuilles de papyex (graphite)
entourent I’échantillon.

Un des atouts du frittage flash est de pouvoir fritter a des températures plus basses
que le frittage conventionnel afin de limiter la croissance des grains. De plus, une meilleure
densification est espérée. Le CIRIMAT a donc réalisé une cartographie de frittage en faisant
varier les conditions expérimentales suivantes :

- Température de frittage de 700 a 1100 °C

- Palierde 0 a 15 minutes

- Pression de compactage de 50 a 130 MPa

- Compactage a froid ou a chaud

- Frittage sous vide ou atmospheére d’Argon

- Vitesse de montée en température : 100 ou 200 °C/min.

Nous avons mesuré la densification des céramiques en fonction de la température de
frittage. Les résultats sont donnés dans la Figure 1V-9.
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Figure IV-9 : Evolution du taux de densification des céramiques frittées par frittage flash avec la température de frittage

Les meilleures densifications (de I'ordre de 99-100 %) sont atteintes pour une
température de frittage se situant a 870 °C.

L'analyse par diffraction des rayons X d’un échantillon fritté a 870 °C sous vide, sans
palier avec une vitesse de montée en température de 100 °C/min et une pression de 100
MPa est présentée Figure IV-10. La présence de 4 phases est relevée : ZnO, Zn;Sb,04,, NiO et
du Bismuth sous forme métallique. Toutes les pastilles issues du frittage SPS présentent le
méme type de diffractogramme.

Figure IV-10 : Diffractogramme de diffraction des rayons X (échelle log) d’une céramique frittée par SPS a 870 °C sous vide
sans palier avec une pente de 100 °C/min et une pression de 100 MPa appliquée d froid

L'utilisation des matrices conductrices en graphite impose de travailler a faible
pression partielle d’oxygéne (sous vide ou atmospheére neutre) afin d’éviter leur dégradation
a haute température. Ces conditions ont pour effet d’entrainer la réduction de Bi,03 en
bismuth métallique dont la présence n’est pas souhaitable dans la formulation, et a pour
effet de rendre la céramique conductrice (Figure IV-11).
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Figure IV-11 : Caractéristique I(V) (échelle log) de 5 céramiques frittées par SPS entre 800 et 1000 °C

Afin de réoxyder le bismuth métallique en Bi,Os, il est nécessaire de réaliser un
traitement de recuit sous air ne faisant pas varier les propriétés structurales du composant
fritté par frittage flash.

La céramique frittée a 870°C sous vide sans palier avec une pente de 100°C/min et
une pression de 100 MPa appliquée a froid présente une taille de grains d’oxyde de zinc
d’environ 2 um (Figure IV-12). Aucune porosité n’est observée sur cette varistance
contrairement a celle frittée par le procédé industriel.

Figure IV-12 : Image MEB d’une fracture de céramique frittée a 870 °C sous vide sans palier avec une pente de 100)°C/min et
une pression de 100 MPa appliquée a froid

I-2) Caractéristiques I(V) préliminaires d’échantillons frittés par SPS

I-2-1) Influence du recuit

Les recuits sous air réalisés sur les échantillons frittés par SPS sont effectués a une
température de 650 °C (inférieure a la température de frittage) avec une vitesse de montée
en température de 100 °C/h. L’échantillon est maintenu a cette température pendant un
palier de 10 h afin de permettre une complete réoxydation de la céramique (Figure IV-13).
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Figure IV-13 : Cycle de recuit sous air

Apres un recuit a 650 °C sous balayage d’air dans un four tubulaire, I'analyse par
diffraction des RX (Figure IV-14) ne fait plus apparaitre la phase de Bismuth métallique et les
phases présentes sont : ZnO, Zn;Sb,0, et y-Bi,03 (et quelques traces de NiO).

Figure IV-14 : Diffractogramme de diffraction des rayons X (échelle log) de la céramique frittée par SPS a 870 °C et recuite a
650 °C sous air.

Le cycle de recuit n’a pas d’influence sur la taille des grains observée : la céramique
recuite sous air balayé a 650 °C présente en effet une taille de grains de ZnO d’environ 2 um,
identique a celle estimée avant recuit.

I-2-2) Type et durée de recuit

Nous avons réalisé un recuit sous air statique sur un échantillon fritté par SPS a
870 °C avec un temps de palier de 2 minutes, puis nous avons procédé a sa caractérisation
I(V) bas niveau. Ce méme échantillon a ensuite été recuit une nouvelle fois mais cette fois
sous balayage d’air. Les deux recuits sont effectués a la méme température pendant le
méme temps soit 750 °C et 20 heures. Les caractéristiques (V) en échelle linéaire et
logarithmique sont représentées sur la Figure IV-15 et les parametres électriques associés
dans le Tableau IV-2.
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Figure IV-15 : Caractéristique I(V) (a) et J(E) (b) (échelle log) d’un échantillon fritté par SPS recuit sous air statique et balayé
AK 926 - 25°C Recuit sous air statique | Recuit sous air balayé
Tension de seuil (V) 735 1640
Champ de seuil (V/cm) 3340 8631
0l1-10mA 22.5 32
I (A) 2.07*107 2.68*107
Tableau IV-2 : Tension, champ de seuil, coefficient de non-linéarité et courant de fuite a température ambiante pour un

échantillon fritté par SPS recuit sous air statique et sous air balayé

Le recuit sous air balayé semble permettre une meilleure réoxydation du bismuth, ce
phénomeéne est particulierement sensible a la concentration en oxygene a la surface de la
céramique durant le recuit. En effet, méme si le composant présente un comportement
« varistance », le courant est supérieur d’une demi-décade environ lors du recuit sous air
statique dans la zone de pré-avalanche pour atteindre 3,5 décades a 1 mA. Le champ de seuil
est plus de deux fois supérieur et le coefficient de non-linéarité plus élevé avec un recuit

sous air balayé.
Un temps de recuit de 10 heures est suffisant afin de réoxyder de maniere maximale

les résidus de bismuth métallique et obtenir un comportement varistance comme le montre
la Figure IV-16. L’échantillon caractérisé sur cette courbe a été recuit 10 heures sous air

balayé a 750 °C dans un premier temps. Apres relevé de sa caractéristique courant-tension,
un deuxiéme recuit de 10 heures a été réalisé dans les mémes conditions sans variation

significative de la caractéristique.
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Figure IV-16 : Caractéristique J(E) a température d’un échantillon fritté par SPS recuit 10 heures puis 20 heures

Il ) COMPARAISON DES CERAMIQUES OBTENUES PAR FRITTAGE
CONVENTIONNEL ET PAR SPS POSSEDANT UNE TAILLE DE
GRAINS DE Z,O IDENTIQUE

L'objectif de cette partie et d’étudier les propriétés de varistances possédant des
tailles de grains similaires mais frittées par méthode conventionnelle (FC1100P6-1) et par
frittage flash (AJ940). Le Tableau IV-3 présente les parametres de frittage utilisés et les
caractéristiques géométriques des échantillons.

Temp?rature Vltess’e de Temps de Température de | Diameétre | Epaisseur
de frittage montée en palier .
o , . recuit - Temps (mm) (mm)
(°C) température (min)
FC1100 P6-1 1000 100 °C/h 6 17.35 3.27
AJ940 870 100 °C/min 1 750°C-10h 20.2 2.17

Tableau IV-3 : Paramétres de frittage et dimensions des échantillons possédant la méme taille de grains

II-1) Comparaison des microstructures

Les images MEB (Figure IV-17 et Figure IV-18) mettent en évidence des tailles de
grains de ZnO de 2 a 4 um pour les 2 céramiques. On note la présence d’une petite porosité
fermée pour la céramique frittée conventionnellement. Les densifications sont de 97% pour
celle frittée classiquement et de 99% pour celle frittée par SPS.
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10pm ¥ -~
Figure IV-17 : Image MEB d’une fracture de la céramique Figure IV-18 : Image MEB d’une fracture de la céramique
fritté par la méthode conventionnelle frittée par SPS

Pour ces 2 céramiques (Figure IV-19), la diffraction des rayons X met en évidence la
présence des 3 mémes phases : Zn0O, y-Bi,03 et Zn;Sb,01,. Il s’agit également des 3 mémes
phases que celles observées pour la varistance élaborée par TRIDELTA Parafoudres S.A.

Figure IV-19 : Diffractogramme des rayons X (échelle log) de la céramique frittée par la méthode conventionnelle (FC en
bleu) et par frittage flash (SPS en rouge)

11-2) Comparaison des mesures de spectroscopie d’'impédance

11-2-1) Impédance et phase

La Figure IV-20 représente la réponse en impédance et phase des deux échantillons.
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Figure IV-20 : Impédance et phase a différentes températures en fonction de la fréquence pour des échantillons possédant la
méme taille de grains frittés par méthode conventionnelle (a) et par SPS (b)

Ce tracé nous permet dans un premier temps de constater que les deux échantillons
ont sensiblement le méme comportement fréquentiel. Les deux structures présentent un
comportement quasi-capacitif (pente d’environ -20 dB/décade et phase = -90°) a 25 °C de
0,1 Hz a 1 MHz. En revanche, pour une température de 100 °C, ce comportement n’est
observable qu’a partir de 10 Hz seulement et est surtout observable pour I'échantillon fritté
par SPS. Lorsque la température est de 200 °C le comportement quasi-capacitif n’est observé
gu’a partir de 1 kHz. En effet, pour les deux échantillons a 200 °C, on distingue nettement le
mécanisme de conduction présent jusqu’a 100 Hz. De maniere classique, ce phénomene de
conduction se décale vers les fréquences élevées avec I'augmentation de la température.

11-2-2) Permittivité et pertes diélectriques en fonction de la fréquence

Les courbes de la permittivité et des pertes diélectriques en fonction de la fréquence
a différentes températures pour les deux échantillons possédant la méme taille de grains et
frittés différemment sont représentées dans la Figure 1V-21.
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Figure IV-21 : Permittivité et pertes diélectriques en fonction de la fréquence pour respectivement les échantillons frittés par

méthode conventionnelle (a, b) et par SPS (c, d)

On remarque que le mode de frittage n’influence globalement pas la permittivité du

matériau et par conséquent la valeur de sa capacité. Concernant les pertes diélectriques, le

comportement et les valeurs mesurées en fonction de la fréquence et de la température

sont assez proches. On peut noter cependant un moins bon comportement en trés basse

fréguence (comportement proche de la conduction), et ceci d’autant plus que la

température est élevée, des varistances frittées par SPS. Le mode de frittage n’impacte donc

pas directement les propriétés diélectriques des joints de grains. Ces courbes confirment

I’hypothése que nous avons émise au CHAPITRE IlI.

1I-3) Comparaison des caractéristiques électriques DC aux courants faibles

11-3-1) Caractéristiques J(E) a température ambiante

Le relevé des caractéristiques J(E) a température ambiante pour les deux échantillons

est représenté Figure IV-22, et les parameétres électriques aux courants faibles en sont

extraits dans le Tableau IV-4.
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Figure IV-22 : Caractéristique J(E) a température ambiante d’une varistance frittée conventionnellement (noir) et par SPS
(rouge) possédant la méme taille de grains de ZnO

Es If
a (0 51
Echantillon | (kV/cm) (1-10mA) (nA)
[J=1mA/cm?] [E/2]
FC1100 P6-1 3.2 50 9.37
AJ940 5 50 1.42

Tableau IV-4 : Paramétres électriques a température ambiante d’une varistance frittée conventionnellement et par SPS
possédant la méme taille de grains de ZnO

Les deux échantillons possédent tous les deux un coefficient de non-linéarité
relativement élevé et similaire. En revanche, I’échantillon fritté par SPS posséde un champ
de seuil de I'ordre de 50% plus élevé que I'échantillon fritté par voie conventionnelle. Il est
cependant nécessaire de rappeler que les échantillons possédent une épaisseur différente,
I’échantillon fritté par SPS ayant une épaisseur équivalente a 66% de celle de I’échantillon
fritté conventionnellement. Pour des échantillons frittés a partir de la méme poudre de base
et possédant une taille de grains de ZnO sensiblement identique, I'écart observé concernant
leurs champs de seuil s’avere relativement important.

Une des hypothéses pour expliquer cet écart est de considérer une hétérogénéité
importante de la distribution de la hauteur de barriére dans les varistances comme évoqué
dans le CHAPITRE Il - 1lI-5). Le courant choisira alors le chemin le plus facile énergétiquement
a traverser, c’est-a-dire qu’il traversera les barrieres les plus basses. Ce chemin préférentiel
n’étant pas une droite, le nombre réel de joints que le courant doit traverser s’avere
important et pourrait expliquer la différence de champ de seuil observé. Cet effet peut
également étre renforcé du fait que les phases riches en élément Bismuth peuvent
engendrer des contraintes mécaniques qui accroissent la courbure de la bande d’énergie aux
joints de grains [123]. Ceci entrainant une augmentation de la hauteur des barriéres aux
joints multiples, ol la présence des phases riches en Bismuth est importante. |l a été
démontré que la coexistence de spinelle avec ces phases dans I’échantillon fortement dopé
par Sb,0 peut intensifier cet effet [124].
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11-3-2) Caractéristiques J(E) en température

Les deux échantillons ont été caractérisés sur une gamme de température allant de
-50 °C a 200 °C (Figure IV-23).
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Figure IV-23 : Caractéristique J(E) a différentes températures (échelle log) pour I’échantillon fritté conventionnellement-(a) et
par SPS (b)

La variation du champ de seuil, du coefficient de non-linéarité et du courant de fuite
en fonction de la température sont représentés dans la Figure 1V-24. Les valeurs exprimées
en pourcentage sont calculées par rapport a leurs valeurs a température ambiante. Les
parametres de [’échantillon fritté par SPS s’averent beaucoup plus sensibles a Ia
température que I'échantillon fritté de maniere conventionnelle. En effet, concernant ce
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dernier sa tension de seuil chute de moins de 10 % pour une température de 200 °C. Son
coefficient de non-linéarité atteint moins de 10 % de variation jusqu’a une température de
150 °C et perd 40 % de sa valeur a température ambiante a une température de 200 °C. Ces
plages de variations se situent dans ce que nous pouvons observer sur certaines varistances
commerciales, bien que leurs préconisations d’utilisation dépassent rarement les 85 °C.
Cette limite en température est essentiellement due au fait que les électrodes, les brasures
des connectiques ainsi que leurs encapsulations ne supportent pas ces contraintes.

Concernant I’échantillon fritté par SPS, ses parametres électriques s’avérent tres
sensibles a la température et se dégradent rapidement a partir de 50 °C. A 200 °C, son
champ de seuil a diminué de 50 % et son coefficient de non-linéarité est de 5 et perd alors
90 % de sa valeur a 25 °C.
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Figure IV-24 : Variation des paramétres électriques sous faible champ DC pour deux échantillons avec une taille de grain
similaire (a) : champ de seuil ; (b) : coefficient de non-linéarité ; (c) : coefficient de non-linéarité en %

Bien que partant de la méme poudre de base, I'influence du procédé de frittage est
importante sur les parametres électriques a faible champ DC notamment lorsque la
température dépasse 50 °C. La température de frittage est un parametre essentiel dans la
réalisation de varistances ZnO, or un des intéréts du frittage SPS et de fritter a des
températures plus faibles qu’une méthode conventionnelle tout en obtenant des
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densifications élevées. Un abaissement de cette température peut toutefois induire de
multiples changements notamment dans la répartition et la migration des dopants. D’apres
la bibliographie, leurs concentrations jouent un role sur la hauteur de la barriere de
potentiel ; une augmentation de celle-ci étant associée a I'effet des charges de surface (N;)
plutét que par les charges dans les grains de ZnO (Ng) [69] [51] [125] [126] [127].

Dans notre cas, les méme taux de concentrations des dopants (initiaux) sont utilisés
puisque nous utilisons la méme poudre de base. Cependant, nous avons montré dans le
CHAPITRE 1ll que nous obtenions deux valeurs différentes pour la hauteur de barriére a
champ nul (@o £c=1,45 eV et @ sps=1,52 eV). La température de frittage plus faible par SPS
(870 °C) et la rapidité de la montée en température (100 °C/min) ainsi qu’un palier court
(1min) induisent une différence dans la répartition et la migration des dopants par rapport a
un frittage conventionnel plus lent. Dans une prochaine partie, des échantillons SPS élaborés
avec différents temps de paliers seront présentés. (voir Partie /V ) Influence de la taille des
grains sur I’énergie maximale admissible)

1I-4) Caractéristique I(V) sous impulsions de courant

Afin de pouvoir caractériser les échantillons sous régime impulsionnel 8/20 ps, il est
nécessaire de déposer une électrode ou sera brassée la connectique du composant (Annexe
F-1/2). Nous avons vérifié que ces deux étapes n’apportent pas de modification sur la
caractéristique sous champ faible J(E) de la varistance. Ceux-ci sont également encapsulés
avec de la résine EPOXY (Annexe F-3.a). L'encapsulation a pour objectif de protéger et offrir
une résistance au contournement afin de procéder a des mesures sous impulsions et ceci
sans faire varier ou détériorer les propriétés du composant obtenu.

Le courant de décharge en court-circuit est incrémenté progressivement jusqu’a la
destruction de la varistance. Afin d’observer I'évolution de la tension (champ) de seuil,
courant (densité) et coefficient de non-linéarité, des mesures sous faibles champs continus
seront effectuées entre certaines impulsions de courant.

Les caractéristiques I(V) et J(E) compléetes (DC + impulsion) pour les deux échantillons
sont représentées sur la Figure IV-25.

Les parameétres maximaux obtenus sous régime impulsionnel 8/20 ps sont résumés dans le
Tableau IV-5. L’échantillon fritté par méthode conventionnelle supporte une densité de
courant un peu plus importante que I"échantillon fritté par SPS, respectivement 1160 A/cm?
et 980 A/cm?. En revanche, les densités d’énergies maximales admissibles sont identiques
pour les deux échantillons (120 Jfemd).
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Figure IV-25 : Caractéristiques complétes I(V) (a) et J(E) (b) des échantillons avec la méme taille de grains frittés par méthode

conventionnelle (courbe noir) et par SPS (courbe rouge)
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U £ | ] Energie | Densité d’énergie
max max max max MaX, MaX.

(V) (V/cm) (A) (A/cm?)

() (J/em?)
FC1100P6-1 | 1780 | 5680 | 2340 | 1160 92 120
AJ940 1940 | 8940 | 1969 | 980 99 120

Tableau IV-5 : Relevé des parameétres maximaux sous régime d’impulsions avant dégradation des varistances

1I-5) Reproductibilité

Afin de s’assurer de la reproductibilité du procédé d’élaboration des varistances et
des résultats obtenus, 2 échantillons frittés par voie conventionnelle et 3 échantillons frittés
par SPS sont élaborés avec le méme procédé (voir Tableau IV-3). Le procédé d’encapsulation
reste identique a celui effectué précédemment.

Remarques : Lors des mesures sous faibles champs continus a une température de 200 °C,
un des échantillons frittés par la méthode conventionnelle a présenté des signes
d’échauffement conséquent. De plus, sa brasure n’étant pas suffisamment recouverte de
résine époxy, cette derniere se trouve a la surface du composant. Les résultats de ce
composant seront présentés uniquement pour les mesures sous faibles champs continus.
Lorsque les composants sont encapsulés, les mesures en température sont la plupart du
temps limitées a 80 °C. En effet, nous cherchons a déterminer les paramétres maximaux que
peuvent supporter les varistances sous régime impulsionnel. De ce fait, les mesures
intermédiaires (variation du champ de seuil, courant de fuite, coefficient de non-linéarité et
comportement de la hauteur de barriere) éventuelles entre des impulsions de courant,
doivent apporter une indication sur la dégradation des varistances sans participer elles-
mémes a une éventuelle dégradation.

Les caractéristiques compléetes concernant ces varistances sont représentées dans la
Figure IV-26.

Pour un champ inférieur a 1kV/cm, I'écart de la densité de courant entre les
échantillons est inférieur a une demi-décade. Les champs de seuil et coefficient de non-
linéarité sont plus élevés pour les échantillons frittés par SPS avec un courant de fuite quasi-
identique aux échantillons frittés par la méthode conventionnelle.

Concernant les essais sous onde 8/20 ys, les résultats montrent de grandes disparités
dans le Tableau IV-6. L'échantillon AL437 fritté par SPS est détruit lors de la premiére
impulsion. Les courants maximaux admissibles sous onde de courant 8/20 us par les
varistances frittés par la méthode conventionnelle s’étendent de 368 A a 2340 A (leurs
dimensions étant sensiblement identiques), leurs tensions maximales étant voisines. Un
facteur d’environ 2 est obtenu concernant leurs densités d’énergie maximale admissible.

Les disparités sont également importantes concernant les échantillons frittés par SPS.
La premiere hypothese pour expliquer la disparité de ces résultats serait de considérer une
microstructure de varistances qui ne serait pas homogéne et présentant des défauts

144



Chapitre 4 : Propriétés électriques des varistances a base de ZnO élaborées par Spark Plasma Sintering (SPS

localisés. Sous faible champ, ces défauts n’auraient pas d’influence sur les paramétres
électriques et ne serait pas détectables par une simple mesure I(V). La deuxiéme hypothese
est que I'encapsulation pourrait jouer un réle sur le comportement du composant aux
impulsions de courant. L'étude de l'influence de I’encapsulation fait I'objet de notre
prochaine partie.
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Figure IV-26 : Caractéristique I(V) (a) et J(E) (b) d’échantillons frittés par frittage conventionnelle (noir, gris) et SPS (rouge,
bleu, vert,
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Champ Faible continu Impulsions de courant 8/20 ps
T Densité
. V E o I I U J E d’énergie
E h t ” S S 1 f max max max max
SRS ) | (v/em) | (z-toma) | () | (&) | W) 'V:Ja)" (Afem?) | (v/em) | Max.
(J/em’)
FC1100 P6-1-2 | 761 | 2630 37 250 | 368 | 1930 37 325 6655 60
FC1100 P6-1-3 | 680 | 2340 30 322
AL 437 540 | 3880 42 2451 730 | 1160 5 360 8500 11
AL 438 710 | 5218 42 300 | 2376 | 1050 37 1540 | 7830 85.3
AL 474 510 | 3220 37 255 | 4000 | 1300 85 2500 | 8220 166

Tableau IV-6 : Résumé des principaux parametres électriques sous faible champ et sous impulsions de courant

I1l) INFLUENCE DU TYPE D’ENCAPSULATION

Cette partie traitera du role que peut avoir I'encapsulation sur la caractéristique
d’une varistance. Dans un premier temps, nous présenterons des essais de vieillissement
réalisés par TRIDELTA PARAFOUDRE S.A. sur deux composants frittés par SPS, I'un encapsulé
avec de la résine époxy, I'autre sans encapsulation. Ces composants sont frittés avec les
mémes parametres de frittage que précédemment. Puis, les résultats de mesures sur
différents types d’encapsulations réalisés sur des varistances commerciales seront
présentés. Les varistances commerciales présentent |'avantage d’avoir des résultats trés
reproductibles et ainsi de s’affranchir des problémes de microstructure pouvant étre liés au
procédé de fabrication.

l1l-1) Essai de vieillissement sur des composants frittés par SPS

Les essais en vieillissement ont pour objectif d’accélérer le vieillissement de
I’échantillon en le maintenant sous une contrainte électrique continue (généralement
0,9*V,) a une température de 85 °C. Dans notre cas, cette tension sera adaptée.

II-1-1) Vieillissement avec encapsulation EPOXY

La varistance frittée par SPS encapsulée époxy (réf AL 475) a une tension de seuil de
700 V. Il a été observé une augmentation du courant (emballement thermique) sous une
contrainte de 0,8*V, apres une vingtaine d’heures (Figure IV-27).
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Figure IV-27 : Relevé du courant traversant la varistance a 85 °C sous une contrainte de 0,8*V, pour la varistance AL475
encapsulé Epoxy (TRIDELTA PARAFOUDRES S.A.)

Devant le phénomeéne d’emballement thermique relativement précoce observé, des
mesures sous contraintes inférieures a 0,75*V, ont été réalisées (Figure 1V-28).

Figure IV-28 : Relevé du courant traversant la varistance a 85 °C sous une contrainte de 0,75*V, pour la varistance AL475
encapsulé Epoxy (TRIDELTA PARAFOUDRES S.A)

Le phénomeéne d’emballement thermique apparait pour un temps beaucoup plus
long. Des essais a 0.5*Vs, 0.6*Vs et 0.7*Vs n’ont pas montré de phénomene d’emballement
thermique. La limite de cette varistance semble étre comprise entre 0.7 et 0.75*Vs.

11I-1-2) Vieillissement sans encapsulation

Afin de statuer sur l'influence de I’'enrobage, un nouvel essai de vieillissement a été
mené sur un échantillon brasé avec connectiques seules (sans enrobage) (AL517, tension de
seuil de 740V).
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Les mesures effectuées sont les suivantes :

- 0.75*Vs =560V

- 0.8*Vs =590V
- 0.85*Vs=630V
- 0.9*Vs=670V

Pour toutes ces mesures, les consommations relevées se sont avérées inférieures a
10 pA (limite de mesure de I'appareillage TRIDELTA), confirmant ainsi I’hypothése que
I’encapsulation époxy participe a I'effet d’emballement thermique.

Le choix d’'une autre méthode d’encapsulation s’avere donc nécessaire afin de
pouvoir répondre a des critéres de vieillissement du composant acceptable mais également
que le matériau d’encapsulation ne participe pas a sa dégradation.

l1l-2) Caractérisations de varistances commerciales sous divers matériaux

d’encapsulation

Afin d’étudier linfluence de I’encapsulation sur les varistances, nous avons
caractérisé des échantillons commerciaux dont I’encapsulation d’origine a été remplacée par
3 matériaux d’encapsulation que nous avons choisis. Les varistances commerciales
présentent I'avantage d’avoir une trés grande reproductibilité de leurs caractéristiques aussi
bien a champs faibles qu’a des champs élévés. La destruction des varistances commerciales
s’effectue de maniere reproductible autour de la valeur du courant maximum spécifié pour
une onde 8/20 ps (légérement au-dessus dans la plupart des cas que nous avons observés).
Les composants choisis sont des varistances courantes de marque EPCOS et de référence
S20K230.

111-2-1) Présentation des varistances S20K230 et choix d’encapsulation

Les données constructeur des varistances S20K230 sont données dans le Tableau
IV-7. Ces varistances supportent un courant maximum sous onde 8/20 ps de 8 kA. Leurs
capacités d’absorption d’énergie sont données pour une onde de type rectangulaire de 2 ms.

Maximum Rating (85°C) Characteristics (25°C)
. Max clamp .
. ) Varistor Voltage Typical
Continous Transient voltage .
at ImA DC capacitance
(8-20ps)
Vv Ve, Ctyp
) VRMS | VDC| Imax |Wmax(2ms) AVv . Ic
Réf. V) W) | (8/20ps) 0] Pmax | (1mA) (1mA) max(ic) [A] (f=1kHz)
us m
(V) vl [pF]
S20K230{ 230 | 300 8000 130 1 360 10% 595 (100 760

Tableau IV-7 : Caractéristiques des varistances commerciales S20K230
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L’énergie maximale admissible sous onde 8/20 ps est calculée suivant I’Annexe C.
D’apreés les courbes du constructeur, sous un courant maximum de 8 kA la tension maximale
aux bornes de la varistance sera de 1000 V soit :

E(B—ZOMS) = I/C' Ip. Kl' TSIJ.S + I/C' Ip. Kz. TZO—SIJS (Eq IV‘].)

Eg_20us) = 1000 * 8000 * 0.5 * 8 = 107° 4+ 1000 * 8000 * 1.4 « (20 — 8) * 107°
E(g—20us) = 166.4 Joules

Les varistances commerciales ont été polies afin de pouvoir procéder a nos solutions
d’encapsulation. Les désignations, caractéristiques géométriques, et types d’encapsulation
des échantillons sont reportés dans le Tableau IV-8. L'échantillon S20K230 0 correspond a
notre échantillon de référence avec son matériau d’encapsulation d’origine.

Diameétre . Diametre
- . . . Epaisseur ST, ) .
Désignation | échantillon métallisation | Type d’encapsulation Annexes
e (mm)

¢éch (mm) ¢met (mm)
S20K230_0 20 1.614 16 « EPCOS »
S20K230_1 18 1,329 14 Résine Epoxy Polytec Annexe F-3.b
S20K230_2 18 1,310 14 Epoxy Araldite 2011 Annexe F-3.c
S20K230_3 18 1,3 14 Résine Epoxy Polytec Annexe F-3.b
S20K230_4 17,7 1,28 14 Epoxy Araldite 2011 Annexe F-3.c
S20K230_5 17.8 1.12 14 Gel Silicone Wacker
S20K230_6 18 1.15 14 Gel Silicone Wacker Annexe F-3.d
S20K230_7 17.7 1 14 Gel Silicone Wacker

Tableau IV-8 : Caractéristiques géométriques et types d’encapsulations des varistances commerciales étudiées

Par précaution nous avons vérifié que les caractéristiques J(E) sous faibles champs
continus obtenues avant et apres encapsulation sont bien identiques.

111-2-2) Caractéristiques complétes (V) et J(E)

Les caractéristiques compléetes (sous faible champ continu a température ambiante
et sous impulsions de courant 8-20us) sont présentées sur la Figure 1V-29.
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Figure IV-29 : Relevé des caractéristiques I(V) et J(E) complétes (a) et (c) pour des échantillons commerciaux avec différents

types d’encapsulations (zoom sur les mesures sous impulsions de courant I(V) (b) et J(E) (d)

D’aprés ces courbes, on remarque que la normalisation traditionnellement utilisée et

qui consiste a comparer des échantillons de tailles différentes en observant les densités de

courant et champ ne peut s’avérer étre un critere objectif. Bien qu’a faible champ le role de

I’épaisseur peut étre négligé en regard de la tolérance du fabricant de 10% (Tableau IV-9), ce

qui n’est plus le cas a des champs élevés.

Champ de seuil
Echantillons [J=1mA/cm?]
(kV/cm)
S20K230_0 2,16
S20K230_1 2,34
S20K230_2 2,32
S20K230_3 2,47
S20K230_4 2,46
S20K230_5 2,62
S20K230_6 2,62
S20K230_7 2,58

Tableau IV-9 : Champs de seuil pour des échantillons commerciaux de différentes épaisseurs
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En effet, pour un champ élevé constant, la densité de courant traversant I’échantillon
augmente avec son épaisseur. Ainsi, une différence pouvant atteindre une décade peut étre
observé. Cette observation rejoint une hypothése que nous avions déja effectuée dans la
partie II-3-1). Plus I'épaisseur de I’échantillon sera importante et plus le courant aura la
possibilité de trouver des chemins préférentiels les moins résistifs.

De plus si on observe les parameétres électriques maximaux sous impulsions de
courant, les échantillons possédant la plus faible épaisseur sont ceux qui possedent les
parameétres maximaux nettement inférieurs a ceux dont I'épaisseur est la plus élevée. Le
calcul de la densité d’énergie maximale admissible, pourtant ramenée au volume du
matériau, montre clairement cette tendance (Tableau IV-10).

Dans ces conditions, il parait toutefois difficile de faire un choix du matériau
d’encapsulation idéal. Cependant, les échantillons 1 a 4 possédent des épaisseurs
relativement proches, et pour deux d’entre eux la densité de courant maximal ainsi que la
densité d’énergie maximale admissible s’averent plus importants que pour I'échantillon de

référence.
Impulsions de courant 8/20 ps

| U Energie | E Densité d’énergie

max max max max A H

@A | ) Max. (kAfem?) | (kv/em) Max-; Mode de dégradation

(0)] (3/em’)

S20K230 0| 7,6 | 1,03 | 117.6 3,8 6,1 232 Fracture
S20K230_1 | 6,8 | 0,94 | 80.98 4,4 7,1 239 Fracture
S20K230_2 | 8,3 | 1,05 | 117.17 5,4 8 351 Perforation
S20K230_3 | 6,8 | 1,01 | 98.44 4,4 7,8 298 Fracture
S20K230_4 | 7,7 | 1,06 | 111.77 5,0 8,3 355 Perforation
S20K230_ 5 | 2,5 | 0,8 46.5 1,6 7,6 167 Fracture
S20K230_6 | 2,9 | 0,9 53.6 1,9 7,9 183 Perforation
S20K230_7 | 3,3 | 0,8 | 44.64 1,3 8,2 181 Perforation

Tableau IV-10 : Bilan des paramétres électriques maximaux sous impulsions de courant pour des échantillons commerciaux

Notre choix se porte donc sur l’encapsulation avec I'époxy Araldite 2011. Les
échantillons frittés par SPS présentés dans la suite de ce manuscrit seront encapsulés avec
ce matériau.

Les dimensions géométriques des échantillons ont donc une influence sur la tenue
aux impulsions de courant. Nos premieres mesures sous impulsions de courant sur des
échantillons frittés par SPS étaient consacrées a des échantillons possédant une tres faible
taille de grains de ZnO (de I'ordre de 2 um). Nous avons émis I’hypothése que le matériau
d’encapsulation pouvait participer a la dégradation de la varistance en regard des
dispersions observées. Notre choix de matériau d’encapsulation étant effectué, I’hypothese
d’une disparité dans les différentes mesures inhérentes au procédé de frittage n’est tout de
méme pas a négliger.
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IV) INFLUENCE DE LA TAILLE DES GRAINS SUR L'ENERGIE
MAXIMALE ADMISSIBLE

Dans cette partie, des échantillons frittés par SPS avec des temps de paliers différents
sont élaborés. L'intérét est de déterminer I'influence de la taille de grains sur les parameétres
maximaux admissibles par les varistances.

IV-1)Echantillons et microstructures

Les paramétres de frittages sont identiques a ceux utilisés précédemment seul le
temps de palier varie (1, 15 ou 60 minutes). Le Tableau IV-11 présente les temps de palier,
caractéristiques géométriques et taille de grains estimés de chaque échantillon.

Temps o . Taille de grains
de palier Diametre | Epaisseur estimée
_p__ (mm) (mm) = =
(min) (nm)
AL530 1 20.3 2.1 2
AL531 1 204 2.05 2
AL532 1 20.3 2.09 2
AL533 1 20.3 2.1 2
AL963 15 20.28 2.07 5
AL964 15 20.2 2.08 5
AL959 60 20.1 2.04 20
AL960 60 20.2 2.12 20

Tableau IV-11 : Caractéristiques géométriques, temps de paliers et taille de grains associées

Les images MEB d’échantillons réalisés avec ces trois temps de palier différents sont
présentées dans la Figure 1V-30.

152



Chapitre 4 : Propriétés électriques des varistances a base de ZnO élaborées par Spark Plasma Sintering (SPS

SEI  20kV WD12mm SS40 x2,500 10pm S — SEI  20kV WD12mm SS30 x2,500 10pm
AL519 0003 06 Sep 2012 AL8B07R750 0007

SEI  20kV WD10mm  SS40
AL961

Figure IV-30 : Image MEB de trois échantillons SPS _avec temps de palier de 1 minute (a), 15 minutes (b) et 60 minutes (c)
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IV-2)Caractéristiques et parameétres électriques

Le relevé des caractéristiques completes sous faibles champs continus et sous
impulsion de courant pour les échantillons frittés par SPS avec des temps de paliers
différents est présenté dans la Figure 1V-31.
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Figure 1V-31 : Caractéristiques J(E) completes d’échantillons frittés par SPS avec temps de palier différents

Les échantillons frittés avec des temps de paliers de 1 minute possédent des
caractéristiques similaires pour des champs inférieurs a 1 kV/cm. Au-dessus de cette valeur
seulement deux échantillons possedent une caractéristique semblable (AL532 et AL533).
Concernant les échantillons frittés avec un temps de palier de 15 minutes, les
caractéristiques peuvent étre considérées comme assez proches. Cependant sous forts
champs le décalage des deux courbes atteint une décade. Quant aux échantillons frittés avec
un temps de palier de 60 minutes, leurs caractéristiques sont décalées de I'ordre d’une
décade au maximum jusqu’a 500 V/cm, puis atteint 2 décades jusqu’a 2kV/cm.

D’une maniere générale les échantillons possédant des temps de paliers court d’une
minute (donc des tailles de grains plus petites) présentent un champ de seuil plus important.
Par conséquent les échantillons possédant un temps de palier plus long devraient voir leurs
champs de seuils diminuer. Globalement, on retrouve ce comportement, hormis pour
I’échantillon AL960, fritté avec un temps de palier de 60 minutes, qui posséde un champ de
seuil proche des varistances frittés avec un temps de palier de 15 minutes.
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Les parameétres électriques sous faibles champs continus pour chacune des
varistances sont présentés dans le Tableau I1V-12.

Parameétres électriques sous champs faibles continus
HELELILRE (\\I/s) (kviim) (1-:(1):11A) (r:lf-\)
AL530 812 3,8 43 466
AL531 622 3 39 342
AL532 1000 4,8 43 410
AL533 928 4,5 41 450
AL963 342 1,6 30 770
AL964 426 2 30 1635
AL959 240 1,2 21 2279
AL960 372 1,7 26 991

Tableau IV-12 : Paramétres électriques sous faibles champs continus

Concernant les parametres électriques maximaux sous impulsion d’onde 8/20 ps, les
varistances possédant des tailles de grains de I'ordre de 2 um supportent un courant tres
inférieur a celles ayant une taille de grains plus élevée. La tendance va clairement dans le
sens d’une taille de grains plus élevée, ou comme le montre le Tableau IV-13, une densité
d’énergie maximale admissible de 327 J/cm?® est obtenue pour la varistance AL960 possédant
une taille de grains de ZnO de 'ordre de 20 um.

Impulsions de courant 8/20 ps
Energie Densité d’énergie

o | | Max | e | ey | Max

v) (/cm’)
AL530 | 3,2 | 1,6 118 1,6 7,8 174
AL531 | 2,7 1,2 76 1,3 6,2 113
AL532 | 2,7 | 1,7 61 1,3 8,2 90
AL533 | 1,2 1,5 44 0,5 7,6 64
AL963 | 9 1,3 177 4,5 6,6 265
AL964 | 59 | 1,2 111 3 5,7 166
AL959 | 10,1 1 210 5 51 320
AL960 | 10 | 1,3 222 5,3 6,4 327

Tableau IV-13 : Paramétres électriques sous impulsions de courant

Certains auteurs ont émis I’hypothése que la diminution de la taille des grains de
Zn0O, nécessaire pour obtenir des champs de seuil élevés, entrainait un plus grand nombre
de barrieres qui pouvait supporter plus d’énergie apportée par les chocs [83], ce qui ne
semble pas étre le cas. Nous ne pouvons cependant pas affirmer que la tenue en énergie de
ces varistances soit étroitement liée a la taille des grains de ZnO. En effet, les temps de palier
plus longs ont peut étre assuré une meilleure répartition et migration des différents
dopants.
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Les caractéristiques J(E) des échantillons frittés par SPS possédant le méme temps de
palier présentent des disparités bien que le procédé de frittage soit strictement identique. Il
faut cependant faire remarquer que la détermination de la taille des grains de ZnO s’effectue
sur un échantillon vierge de toute mesure et fracturé avant d’étre observé sous MEB. Ainsi,
I’estimation de la taille des grains de ZnO peut étre faussée par rapport a I'échantillon réel
gue nous caractérisons. C'est d’ailleurs ce que montre la courbe de la permittivité effective
relative en fonction de la fréquence (Figure IV-32) réalisée avant les mesures courant-

tension.
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Figure 1V-32 : Courbe permittivité effective relative en fonction de la fréquences pour des varistances SPS frittées avec
différents temps de palier

La permittivité effective relative tracée est reliée a la capacité, directement en lien
avec la taille des grains et par conséquent au champ de seuil. Cette permittivité effective
relative suit la méme évolution que celle des tensions de seuils observées dans la Figure
IV-31 et le Tableau IV-12 laissent penser a une disparité dans la taille des grains de ZnO

V) BILAN

Nous avons montré qu’en partant d’'une méme poudre de base, le frittage SPS
permettait d’obtenir des varistances possédant des champs de seuil beaucoup plus
importants. Le frittage de ces varistances doit cependant étre suivi d’'un cycle de recuit
(n’ayant pas d’influence sur la taille des grains de ZnO), afin de réoxyder le bismuth
métallique formé par I'atmosphere réductrice du frittage SPS.

Le choix du matériau d’encapsulation doit s’effectuer avec certaines précautions
puisqu’il est capable de provoquer un échauffement de I’échantillon pouvant conduire a un
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emballement thermique. De plus, sur certains matériaux que nous n’avons pas présenté
dans ce manuscrit, I’encapsulation a entrainé un changement de la caractéristique courant-
tension, certainement lié a un phénomeéne de conduction au sein méme de celui-ci. Aux vues
des différentes observations il est également possible que celui-ci conditionne en partie le
mode de dégradation des varistances (perforation ou fracture).

Dans la continuité du chapitre 3 concernant la caractérisation des varistances, nous
avons prété une attention particuliére au procédé de comparaison consistant a utiliser la
densité de courant et le champ afin de s’affranchir des conditions géométriques des
échantillons et fait remarquer qu’elle n’était pas judicieuse pour des varistances. Cependant,
elle nous permet toutefois d’affirmer que pour des varistances commerciales d’'une méme
gamme possédant une méme taille de grains, les caractéristiques géométriques sont liées
aux parametres électriques maximaux qu’elles pourront admettre sans toutefois pouvoir les
guantifier. Ce constat ne peut s’affirmer avec certitude concernant les varistances frittés par
SPS pour le moment.

Cependant, la taille des grains de ZnO influe fortement sur les propriétés
d’absorption de I'énergie des varistances frittées par SPS. Les disparités concernant les
échantillons frittés par SPS avec le méme procédé amene a considérer que la poudre de base
utilisée dans notre étude n’est pas adaptée pour un frittage rapide.
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CONCLUSION ET PERSPECTIVES

Les travaux de thése synthétisés dans ce mémoire traitent des propriétés électriques
de varistances issues d’un procédé de frittage rapide : le frittage SPS. S’inscrivant dans le
cadre du projet PREFACE (PRojet d’Etude Foudre sur Avion Composite Plus Electrique), les
travaux présentés reposent plus particulierement sur une collaboration entre le Centre Inter
universitaire de Recherche et d’Ingénierie des Matériaux (CIRIMAT), la société TRIDELTA
PARAFOUDRES S.A. et le Laboratoire Plasma et Conversion d’Energie (LAPLACE).

La premiere partie du mémoire présente le contexte dans lequel se situent ces
travaux. Les varistances étant largement utilisées comme moyen de protection contre les
surtensions ayant pour origine la foudre, c’est donc naturellement que nous nous sommes
intéressés a ce phénomene. Tout d’abord, nous avons effectué un rappel historique portant
sur la foudre qui nous a permis d’aboutir aux connaissances actuelles. Puis nous avons
abordé ce phénoméne dans un contexte aéronautique, ou nous avons montré que le
foudroiement d’un avion n’est pas exceptionnel. Nous avons finalement présenté la
réglementation internationale en vigueur.

L'avenement des matériaux composites couplés a I'orientation des avionneurs vers le
« plus électrique » induisent de nouvelles contraintes face au besoin incontournable de
robustesse a la foudre. Les solutions actuelles a base de silicium limitent les perspectives
d’évolution notamment en terme de densité d’absorption énergétique. En revanche, le
composant varistance présente l'avantage de posséder une densité d’absorption
énergétique bien meilleure. Couplé aux perspectives que laisse présager une méthode de
fabrication par frittage SPS, qui permet trés probablement d’accroitre les cinétiques de
densifications des matériaux, ce composant laisse envisager des performances électriques
optimisées pour une compacité maximale.

La deuxieme partie de ce manuscrit, a porté sur les généralités concernant les
varistances a base de ZnO et dans un premier temps sur les différentes grandeurs
électriques qui leurs sont associées. De leurs constitutions a leurs structures, une description
de ce composant multi-matériau est effectuée avant une revue des différentes théories qui
se sont succédées afin d’expliquer leur mécanismes de conduction. Bien que dans notre
étude la composition de la poudre, issue des applications TRIDELTA PARAFOUDRES S.A,, ne
sera pas modifiée, le role des différents constituants est nécessaire a la compréhension des
propriétés et du comportement des varistances. Enfin, nous avons présenté la méthode de
frittage SPS mise en ceuvre dans le projet et ses potentialités.

La plupart des travaux étudiant les mécanismes de conduction dans les varistances
reposent sur la théorie des bandes d’énergies que I'on retrouve traditionnellement pour des
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matériaux isolants ou diélectriques. Dans ce cas l'interface électrode/isolant devient par
analogie une interface grain/joint de grain. Par ailleurs, il faut noter que nous avons étudié le
composant dans son ensemble de grains et joints de grain sans se focaliser sur une interface
unique peu représentative. Cependant, malgré les nombreux travaux effectués depuis la
découverte des varistances a base de ZnO, aucun protocole strict de caractérisation ne
ressort et ce particulierement dans la zone des champs faibles. Bien que cette zone de
fonctionnement ne soit souvent que partiellement représentée pour des varistances
commerciales, son obtention se doit d’étre soumise a plusieurs commentaires. En effet,
nous avons quantifié les erreurs d’appréciations du courant de conduction et de ce fait
montrer I'importance du choix du temps de polarisation. Ce parametre dont l'influence a été
démontrée n’est que trop rarement précisé dans la littérature et se doit d’étre choisi de
maniére judicieuse afin de pouvoir analyser les mécanismes de conduction en toute rigueur.
Nous avons vérifié par ailleurs que le modéle de conduction de type Schottky ne pouvait étre
écarté. L'originalité de cette démonstration réside en la comparaison d’échantillons frittés
de maniére conventionnelle et par SPS possédant la méme taille de grain et obtenus a partir
d’'une méme poudre.

Cette comparaison a taille de grains identique montre également les avantages que
nous pouvons obtenir par ce procédé. En effet, pour un échantillon fritté par SPS, un champ
de seuil de I'ordre de 50% plus élevé et un courant de fuite 5 a 7 fois plus faible ont été
obtenus, pour une épaisseur moindre par rapport a une varistance frittée de maniére
conventionnelle. Ceci présente I'avantage d’un gain en volume ainsi qu’un vieillissement
moindre puisque lié a la circulation d’un courant de fuite plus faible. Un autre avantage du
frittage par SPS est la possibilité de fritter des échantillons possédant de faibles taille de
grains ce que permet de limiter la valeur de la capacité maximale autorisée dans certaines
applications et notamment dans |’aéronautique.

Dans la continuité de notre revue critique sur la caractérisation des varistances ZnO,
nous avons montré que normaliser les caractéristiques en densité de courant et en champ
afin de s’affranchir des différences géométriques des échantillons, n’était pas approprié.
Sans entrer dans une étude compléte sur les matériaux d’encapsulation, nos travaux
mettent en évidence l'importance et l'influence que celui-ci peut avoir, tant sur la
caractérisation que sur sa dégradation et son vieillissement.

L'augmentation du temps de palier de frittage SPS (donc de la taille des grains)
permet d’augmenter considérablement la tenue aux impulsions de courant. Des courants de
10 kA maximum sont obtenus pour des varistances possédant une taille de grains de 20 um
contre des valeurs entre 1,2 kA et 3,2 kA pour des varistances avec une taille moyenne de
grains de 2 um (avec un méme matériau d’encapsulation). Ainsi, les densités d’énergies
maximales admises pour des varistances frittées par SPS avec une taille de grains de 20 um
atteint les 320 J/cm?.
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Les potentialités offertes par les différents parametres de réglage (température,
pression, vitesse de montée/descente en température, temps de palier) du procédé de
frittage par SPS permettent notamment I'obtention de composants plus fins pour des
performances électriques identiques voire supérieures aux composants frittés
conventionnellement. Les travaux passés et en cours sur le frittage SPS permettent petit a
petit de mieux appréhender les mécanismes liés au mode de frittage. Dans notre cas, et
grace aux travaux effectués par le CIRIMAT, une température de frittage permettant
d’obtenir une densification optimum a été identifiée. Cependant nos travaux aménent a
différentes questions et perspectives concernant ce procédé :

- Notre poudre de base est issue d’applications dont les composants sont frittés de
maniere conventionnelle, on peut donc naturellement s’interroger si sa
composition est optimisée pour réaliser des composants issus de cycle de frittage
rapide

- Larépartition et la migration des dopants ne s’effectue peut-étre pas correctement
notamment pour des vitesses de montée en température rapide (100 °C/min) et un
temps de palier tres court (1min). Ceci expliquerait I'importante disparité que nous
avons obtenue pour des échantillons frittés par SPS avec les mémes parametres de
frittage. Ainsi, des essais avec différentes vitesses de montée (et descente) en
température permettrait d’éclairer la relation entre cinétique de densification,
diffusion et propriétés électriques

- D’un point de vue industriel, ce procédé de frittage offre la possibilité de fritter une
varistance en une dizaine de minutes contre une dizaine d’heures pour un frittage
conventionnel si I'on s’affranchi du probleme de recuit lié a l'utilisation de matrice
en graphite. En effet, l'utilisation de ce matériau nécessite de travailler sous vide ou
sous atmosphére neutre car en présence d’oxygene la matrice se dégraderait a
haute température. S’affranchir de ce recuit est donc une perspective intéressante
dans un contexte industriel (frittage SPS sous air)

- L'élaboration de barreau par frittage SPS serait également intéressante pour
I'industrie. En effet, elle permettrait d’obtenir une série de pastilles identiques
apres découpe en un seul cycle de frittage. Néanmoins des travaux supplémentaires
devront s’assurer de ’lhomogénéité structurale, microstructurale et physique dans
tout le volume du matériau.
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Conclusion et perspectives

Concernant les varistances élaborées par SPS, les mesures sous impulsions de
courant ont toujours été effectuées de maniére progressive en incrémentant le courant de
charge. Cependant, d’autres essais sont nécessaires afin de mieux appréhender leurs
phénomeénes de vieillissement et de dégradation : série d’impulsions, tenue énergétique liée
a l'application d’ondes de formes différentes (plus longues et donc plus contraignantes),
vieillissement sous champ constant en température, durée de vie, mode de destruction
privilégié et influence (circuit ouvert/fermé), ...

Pour les varistances en général, une étude sur le matériau d’encapsulation devrait
permettre de déterminer le r6le que celui-ci peut avoir sur les phénomenes de vieillissement
et de dégradation. On peut ainsi imaginer qu’une encapsulation optimisée puisse permettre
de réduire la contrainte thermique lors d’'une impulsion de courant.

Enfin une étude plus précise des courants transitoires dans les varistances
notamment des courants de polarisation et de dépolarisation pour des champs inférieurs a
la tension de basculement d’un joint de grain a son champ de seuil pourrait nous renseigner
sur son origine. Idéalement étudiée sur un nombre de grains et de joints de grain connu,
celle-ci pourrait montrer l'influence du réseau (série-paralléle) d’interfaces grain/joints de
grain formant une varistance.
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Annexe A
Le phénomene foudre

| ) TYPES D’ORAGES ET REPARTITION

Bien que I'on observe parfois des éclairs dans les tempétes de sable, de neige ou dans les
nuées des éruptions volcaniques, le principal générateur d’orage est le cumulo-nimbus. Il
differe des autres nuages d’averses de par son échelle d’extension tant verticale
gu’horizontale mais surtout par son aptitude a donner naissance a des phénomeénes
électriques. Ce nuage orageux posséde une base plate, qui se situe généralement a une
altitude comprise entre 500 et 2000 m, tandis que son sommet, a la forme d’une enclume,
peut se situer a une altitude variant entre 6 et 18 km.

I-1) Types d’orages

Il existe plusieurs types d’orages que I'on classe suivant leurs origines. On distingue
notamment les orages de types frontaux, les orages orographiques et les orages thermiques
ou de chaleur (Figure A-1).

a) Les orages frontaux

Ces types d’orages sont issus de la rencontre de deux masses d’air dont les
températures et les taux d’humidité présentent des différences plus ou moins importantes.

b) Les orages orographigues

Ces types d’orage sont généralement causés par un écoulement instable d’air chaud
et humide vers le haut, généralement di a la topographie de la région (montagne en
général). lls éclatent souvent sur les reliefs, notamment pendant les périodes chaudes et
sont susceptibles de rester au méme endroit.

c) Les orages thermiques

Ces orages apparaissent lorsque les sols sont surchauffés, comme aux tropiques par
exemple, ou la chaleur au sol atteint des valeurs importantes.
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Figure A-1 : Principaux types d’orages

I-2) Répartition des orages

La répartition des orages et leur sévérité nécessite de comptabiliser le nombre de
jours d’orage en un lieu et sur une période donnée : c’est ce que I'on appelle le niveau
kéraunique. Les météorologues considérent que lorsque le tonnerre a retenti au moins une
fois, il s’agit d’'un jour d’orage. Par définition, le niveau kéraunique correspond au nombre de
jours par an ou le tonnerre a été entendu au moins une fois. Cette donnée ne donne aucune
indication quant a la densité de foudroiement d’un lieu mais permet néanmoins
I’établissement de statistiques [128] [129].

En France, le niveau kéraunique moyen est de 20. Ce niveau dépend de la
morphologie du terrain : il peut étre supérieur a 30 dans certaines régions montagneuses ou
compris entre 10 et 20 dans les régions cétieres de la Manche et de I’Atlantique. Une carte
de niveau kéraunique a été réalisée pour la France sans que la source du document soit
précisée, elle est cependant utilisée dans le cadre de norme de protection contre la foudre
(Figure A-2).
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Figure A-2 : Carte des niveaux kérauniques en France

Dans d’autres régions du globe, ce niveau peut étre plus élevé : Il est de I'ordre de
100 en Floride (Etats-Unis), peut dépasser les 200 en Ouganda, en Indonésie, ou dans la forét
amazonienne et peut étre faible dans les zones de hautes pressions océaniques.

La notion de niveau kéraunique est peu adaptée quand il s’agit de donner une
mesure utilisable de la sévérité orageuse. La sévérité orageuse se définit précisément par la
densité de coups de foudre au sol, exprimée par kilometre carré et par an. Les moyens
actuels de détection (moyens matériels, nombres de capteurs, durée totale de
fonctionnement, ...) permettent d’avoir des valeurs nettement plus précises, notamment sur
I'amplitude des coups de foudre. Deux principaux systémes de détection de la foudre
existent aujourd’hui en France : Météorage et Safir.

Météorage détecte les impacts foudre nuage-sol grace a des capteurs situés au sol a
partir de I'onde électromagnétique émise et envoient leurs informations en temps réel.

Le systeme Safir (Surveillance des orages et Alertes Foudre par Interférométrie
Radioélectrique) permet de détecter I'activité électrique des nuages, en particulier les éclairs
intra-nuageux qui précedent les coups de foudre au sol.

Plusieurs relations empiriques plus ou moins complexes ont été établies entre la
densité de foudroiement au sol N; et le niveau kéraunique Ni. Pour la France, une formule
simple donnant satisfaction pour les conditions orageuses existantes est donnée par [130] :
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NS_10

(Eq. A-1)

Avec cette formule, pour un niveau kéraunique de 20, on obtient une densité de
foudroiement d’environ 2 coups de foudre par an et par kilometre carré. Cependant, il faut
noter que cette valeur ne représente qu’une moyenne, qui ne prend pas en compte les
particularités topographiques.

1) LA NAISSANCE D’'UN ORAGE

L’atmosphére est toujours proche d’un équilibre global. Comme nous I'avons abordé
dans le paragraphe CHAPITRE II-2), la formation de cumulo-nimbus est toujours liée a la
présence d’air instable, humide et chaud, avec, par conséquent, d’'importants gradients de
température sur de grandes épaisseurs.

Le processus d’électrification du nuage, la répartition et la séparation des charges
résultent de phénomeénes complexes. De multiples hypothéses ont été avancées pour tenter
d’expliquer ces phénomeénes. Les mesures pour étayer les différentes hypothéses sont
difficiles a réaliser voir irréalisable a I'heure actuelle. Cependant, les théories reposant sur
les principes fondamentaux de la gravitation ou de la convection, semblent aujourd’hui
admis par la majorité de la communauté scientifique [1] [2] [3].

Les vents forts et violents, ascendants et descendants, présents au sein d’un nuage
orageux typique provoquent la collision de particules de différents types d’hydrométéores
(grélons, eau surfondue, neige, cristaux de glace,...). C'est le frottement entre ces particules
qui entraine I'électrification du nuage et la séparation des charges. Les particules les plus
lourdes (gouttes d’eau) chargées négativement se retrouvent dans le bas du nuage par des
effets gravitationnels, alors que les particules les plus légéres (cristaux de glace) chargées
positivement sont attirées vers le haut du nuage par des effets convectifs. Souvent, un flot
de charges positives est inséré dans la masse négative, phénomene certainement dd aux
recombinaisons possibles « ions-gouttelettes ». Cette distribution de charge dans un orage
est représentée sur la Figure A-3.

Ce nuage orageux posseéde donc une structure électrostatique proche d’un dipdle
formé de deux poches de charges de signes opposés évalués a plusieurs dizaines de
Coulombs et pouvant atteindre plusieurs centaines de Coulombs.

Le nuage fait apparaitre sur la terre, par influence électrique, une charge de signe
opposé et créé ainsi deux véritables dipoles électriques :

- Undipéle interne généré entre les poles positif et négatif du nuage,
- Un dipole externe, entre la base du nuage et la surface de la terre.
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Figure A-3 : Répartition des charges a l'intérieur d'un nuage orageux et variation du champ électrique (adapté de[2])

Lorsque le champ électrique de claquage dans l'air est atteint, une décharge
électrique peut apparaitre soit entre deux zones du nuage (éclair), soit entre le nuage et le
sol (foudre). Le type de décharge la plus fréquente est la décharge intranuage (elle se
produit a l'intérieur du nuage). Plus rarement, des décharges peuvent se prolonger dans
I'air, a I'extérieur du nuage, mais elles s’interrompent. Parfois, une décharge initiée d’un
premier nuage peut atteindre la charge opposée d’un second nuage, on parle alors de
décharge internuageuses. La décharge au sol s’initie dans la partie inférieure du nuage ou
s’accumulent les charges positives. Cependant, elle peut avoir pour origine la charge
négative médiane, et plus rarement, par la charge positive supérieur du nuage. La Figure A-4
illustre ces différents types de décharges de foudre.
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Figure A-4 : Différents types de décharges de foudre (1: décharge intranuage; 2: décharge dans l'air; 3: décharge internuage;
4: décharge au sol [2]

Au niveau du sol, le champ électrique par beau temps et sur sol plat est de I'ordre de
100V/m et dirigé vers la terre (par convention, le champ est négatif lorsque le sol est positif
par rapport a I'atmosphére). Au moment de la formation ou de I'approche des nuages
fortement chargés négativement a leurs bases, le champ électrique au sol commence a
s’inverser puis croitre pour atteindre des valeurs de I'ordre de -10 a -15 kV/m. On peut alors
dire qu’une décharge au sol est imminente.

Les valeurs de champs électriques indiquées précédemment supposent un sol
horizontal plat (champ uniforme). Les reliefs ou aspérités modifient fortement cette
situation et par un effet de concentration des lignes de champ électrique, vont renforcer
considérablement le champ local a leurs surfaces : c’est I'effet de pointe (Figure A-5). On
peut calculer qu’au sommet d’une demi-sphéere posée sur un plan, le champ est le triple du
champ de référence. Mais pour une demi-ellipsoide pointue, cet effet s’accentue encore et
le champ peut étre multiplié par 300 [131]. Le seuil d’ionisation de I'air atmosphérique étant
de l'ordre de 30 kV/cm, il suffit d’'un champ ambiant d’une dizaine de kilovolts par meétre
dans ces conditions pour atteindre les conditions d’apparition d’une décharge. Ce
phénoméne appelé effet couronne peut se manifester sous forme d’effluves bleutées et de
crépitements. Bien connu des marins et des alpinistes sous le nom de feu de Saint-Elme, ce
phénomeéne est signe de danger immédiat et il convient de s’éloigner rapidement des cimes.
Ceci rend compte du risque majeur en milieu accidenté et explique pourquoi la foudre
frappe en général les endroits et installations les plus pointus (tours, montagnes, arbres,
pylones ...).
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Figure A-5 : lllustration de I'effet de pointe, renforcement du champ électrique en présence d'aspérité [131]

Il ) MECANISMES ET DEROULEMENT D’UN COUP DE FOUDRE

La différence de potentiel entre le nuage et le sol, bien que trés élevée, ne permet
pas d’emblée la formation d’un arc électrique. Elle va créer une ionisation progressive de
I'atmosphére. Cette prédécharge appelée traceur par bond (stepped leader) se déplace par
bonds avec une vitesse proche de 10° m/s. La distance parcourue entre chaque bond est en
moyenne d’une dizaine de metres. Le traceur est une décharge préliminaire peu lumineuse
qui se produit entre la terre et le nuage, préparant le chemin au canal de foudre. Les coups
de foudre sont classifiés selon le sens du développement du traceur, ainsi on distingue :

- Les coups de foudre descendants : développement du traceur a partir du nuage
- Les coups de foudre ascendants : développement du traceur a partir du sol.

De plus, on classe les coups de foudre selon le sens d’écoulement du courant principal. Par
convention on définit :

- Le coup de foudre négatif : la partie négative du nuage se décharge
- Le coup de foudre positif : la partie positive du nuage se décharge.

L'illustration de la classification des courants de foudre est donnée Figure A-6.
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Figure A-6 : Classification des décharges de foudre au sol [132]

Les coups de foudre positifs (ascendant ou descendant) représentent environ 10 %
seulement des foudroiements. Pour qu’un coup de foudre ascendant se produise, il doit y
avoir la présence d’une aspérité importante telle qu’une tour, un immeuble ou une
montagne. Ce type de coup de foudre se produit généralement en région montagneuse.
Dans les régions a climat tempéré, il a été observé que 80 a 90 % des coups de foudre sont
de type négatif descendant. Dans I'étude qui suit nous nous intéresseront plus
particulierement au coup de foudre négatif descendant, et plus succinctement aux autres
types de coup de foudre, ceux-ci étant plus rares.

Rappelons également que le terme "coup de foudre" caractérise uniquement les
décharges de type nuage-sol.
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lll-1) Mécanisme du coup de foudre négatif descendant

La premiere phase d’un coup de foudre négatif descendant est la naissance d’un
traceur (négatif) qui progresse du nuage vers le sol par bonds successifs (traceur par bonds
ou stepped leader). Les temps d’arréts de chaque bonds sont estimés entre 40 et 100 ps,
donnant une vitesse moyenne de propagation de I'ordre de 0.15 a 0.50 m/us. Lors de la
phase de propagation du traceur (Figure A-7), on observe des ramifications ainsi qu’une
augmentation de sa luminosité. Des que le traceur descendant s’approche suffisamment du
sol, il favorise les effets de pointe sur les aspérités, qui vont donner naissance a des traceurs
ascendants : c’est le processus d’attachement. Ces derniers vont progresser jusqu’au traceur
descendant pour le rejoindre, formant ainsi un canal conducteur entre le nuage et le sol
permettant le passage d’un courant de forte intensité, I'arc en retour. Ce courant produit
une forte intensité lumineuse, et progresse du sol vers le nuage a une vitesse estimée a
108 m/s. Ce courant est constitué de charges positives du sol, qui en remontant le canal
ionisé formé par la rencontre des deux traceurs, vont neutraliser les charges négatives du
traceur descendant. Cette onde produit un courant dont la valeur créte est en général
autour d’une dizaine de kA mais peut atteindre parfois jusqu’a plusieurs centaines de kA.
Durant la propagation du premier arc en retour, la température trés élevé dans le canal
(autour de 30 000 °C) crée une dilatation de I'air du canal de foudre et une élévation de la
pression dans le canal. La disparition brutale de cette surpression (quand I'éclair s’éteint)
provoque une onde de choc qui se propage sous forme d’onde acoustique : le tonnerre.

« 3 Sl 4
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point de

rencontre are en retour

\
&
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Figure A-7: Processus caractéristique d'un coup de foudre néqgatif descendant [132]

Dans la majorité des cas, aprés cette décharge principale, le nuage n’est pas
complétement déchargé et donne naissance a des arcs subséquents. Il se forme alors au sein
du méme canal fortement ionisé (donc conducteur) un nouveau traceur continu (dark
leader), beaucoup plus rapide qu’un traceur par bonds. A son tour, il va donner naissance a
un arc en retour. En moyenne un coup de foudre dure entre 0.2 et 2 s et comporte 4 arcs en
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retour. Notons que ces arcs en retour subséquents n’empruntent pas nécessairement a
I'identique la trajectoire de la décharge principale. Environ la moitié des coups de foudre
négatifs engendrent plus d’'un impact au sol, deux impacts pouvant étre séparés d’une
dizaine de kilomeétres. L'amplitude des courants des arcs subséquents est souvent inférieure
a celle du premier arc en retour, alors que leurs temps de montée sont beaucoup plus
courts. Il existe cependant un faible courant qui continue a s’écouler dans le canal ionisé
entre deux décharges subséquentes : c’est le courant persistant d’une valeur d’une centaine
d’ampéres écoulant une partie non négligeable de la charge totale d’'un coup de foudre
(Figure A-8).

Figure A-8: Allure du courant au sein du canal ionisé

111-2) Coup de foudre descendant positif

Il se déroule de maniére identique a un coup de foudre descendant négatif mais n'est
constitué que d’un seul arc en retour, d’'une durée plus longue. Ce type de coup de foudre
ne représente que 10 % des décharges se produisant au sol. Il aurait tendance a se produire
I’hiver dans les zones tempérées ou toute I'année dans les régions de latitudes élevées telles
que les régions polaires ou la partie positive du nuage est plus proche du sol. Dans ces
conditions, les statistiques des décharges aux sols montrent que les décharges positives ont
autant de chance de se produire que les décharges négatives.

111-3) Coup de foudre ascendant positif et négatif

Comme nous I'avons évoqué précédemment, la présence de toute aspérité au niveau
du sol provoque une augmentation du champ électrique superficiel local, pouvant créer un
effet de couronne en son sommet. Dans certains cas, favorisé par les dimensions de
I'aspérité (tour élevé par exemple), la décharge peut se développer suffisamment loin pour
atteindre le nuage. Les phénomenes sont identiques a un coup de foudre descendant
négatif, sauf que le premier traceur se développe a partir de I'aspérité avant d’intercepter le
traceur descendant issu du nuage orageux. Ce mécanisme reste le plus probable en
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décharge positive, c'est-a-dire quand les charges induites par le nuage orageux sont positives
aux sommets des aspérités.

lll-4) Décharges inter et intra-nuageuses

Ces deux autres types de décharges ne sont pas classifiés dans la catégorie des coups
de foudre. Elles représentent environ deux tiers des décharges foudres produites sur terre.
Leur caractérisation est délicate et met en jeu des zones chargées positivement et
négativement éloignées de plusieurs kilomeétres. C'est entre ces zones que va se développer
le traceur, engendrant les mémes phénomenes que ceux décrits précédemment : |'arc
électrique se propage d'une zone a l'autre créant un courant important et provoquant ainsi
des variations du champ électromagnétique.
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Annexe B
Formes d’ondes test a appliquer en entrée d’équipement (effet

indirect)

Dans le cadre de ces tests, les transitoires sont appliqués au niveau de l|’entrée de
I’équipement ou bien au niveau des cablages associés a I'équipement. Les agressions de type
groupe de forme d’onde a décharges multiples et a trains d’impulsions sont également
prises en compte au niveau des tests sur équipements (non représentés).

Waveform 1

Waveform 2

Tl T2 T1 T2
6.4 us (£ 20%) 69 us (£ 20%) 100 ps (max) 6.4 us (£ 20%)
Waveform 3 Waveform 4
T1 T2
6.4 us (£ 20%) 69 us (£ 20%)
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Waveform 5

5A

5B

T1

T2

T1

T2

40 ps (+ 20%)

120 us (+ 20%)

50 ps (£ 20%)

500 ps (+ 20%)

Outre la forme d’onde et le type de test, le niveau de sévérité de I'agression a appliquer est
définit dans les normes comme suit :

- Niveau 1: équipement et cablages d’interconnexion placés dans un
environnement bien protégé.
- Niveau 2: équipement et cablage d’interconnexion placés dans wun
environnement partiellement protégé.
Niveau 3: équipement et cablage d’interconnexion placés dans un
environnement modérément exposé.
Niveau 4 et niveau 5 : équipement et cablage d’interconnexion placés dans un
environnement électromagnétique sévere.
Le tableau suivant montre les formes d’onde et leurs différents niveaux a appliquer :
Waveform
Niveau 3 4 5
VCO/ Icc VCO/ Icc VCO/ Icc
1 100/4 50/10 50/50
2 250/10 125/25 125/125
3 600/24 300/60 300/300
4 1500/60 750/150 750/750
5 3200/128 1600/320 1600/1600
Vco: Tension de circuit ouvert ; I : Courant de court-circuit.
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Annexe C
Evaluation de I’énergie dissipée dans une varistance au cours d’un

choc de courant

N (. )« . . . t .
D’une maniére générale I'énergie est donnée par la relation : E = fo v(t).i(t).dt

En fonction de I'onde de courant appliquée cette relation devient :
t

E = j Vo(®).1,(t).K.dt = V..I,.K.T
0

avec V¢ tension maximale d’écrétage, Ip courant maximum dépendant de la forme d’onde,
K coefficient fonction du type d’onde et T durée de I'impulsion.

Forme d’onde Equation K
T
I, sin(=t) 0,637
T
le— T | 4
t
(9
» t
T—>»
A "
T 2ot . —t/
_ . I, sin(mt)e /7 0,86
4 o
051p I, e_t/1,44.r 1,4
>t
< T >
I, 1
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Annexe D
Synthése des différents mécanismes de conduction

Les différents mécanismes de conduction vérifiés durant cette étude sont détaillés
ci-dessous.

> Mécanisme de conduction contrélé par le volume

e Conduction ohmique :

Sous faible champ (quelques kV/mm), les matériaux isolants obéissent a la loi d’'Ohm. La
densité de courant circulant dans les matériaux s’exprime par :

] =0cE

J étant la densité de courant (A/m?), E est le champ électrique (V/m) et o représente la
conductivité du matériau (S/m), indépendante du champ électrique dans ce cas.

e Conduction ionique :

Sous l'effet d’un fort champ électrique et/ou de la température, le mouvement vibrationnel
des ions voisins est suffisamment grand pour permettre un saut de I'ion d’un site a un autre.
Il consiste donc en une série de sauts au-dessus des barrieres de potentiel, ce qui permet
aux ions de se déplacer d’un état énergétique a un autre. La densité du courant est donnée
par :

-
= J, sinh
J =]Josinh |1~
Ou /,, représente la distance de saut ionique.

Deux cas sont alors a considérer :
- qliE<<k,T, le courant est alors proportionnel au champ et on a un comportement
ohmique
- Cas de champs forts (10'V/m)-
¢ qL;E
] =Joexp|- 21

sl

. . , . , . LE p
Ce type de conduction se reconnait par |'obtention d’une droite de pente Z—‘T sur un tracé

InJ = f(E).
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e Courant limité par charge d’espace :

Les charges injectées de I'électrode traversent le matériau jusqu’a atteindre I'électrode
opposée. Si le taux d’injection est égal au taux de mobilité, les charges ne s’accumulent pas
dans les régions proches des interfaces et le contact est dit ohmique. Si la mobilité est faible
les charges ont tendance a s’accumuler dans le matériau et le champ électrique d{ aux
charges accumulées va influencer le courant de conduction. La relation linéaire entre le
champ et le courant ne s’applique plus qu’a trés faibles champs. Dans le cas d’un
diélectrique contenant des piéges, sous fort champ, le courant augmente plus rapidement
gu’une fonction linéaire et peut dépendre du carré ou du cube du champ électrique. La
relation courant-tension va dépendre de la répartition énergétique et de la densité des
piéges. En pratique, ce régime d’injection est souvent simplifié par une approximation avec
la loi de Mott-Gurney :
V2

9
] = gfofrgﬂg

Ou @ est le rapport du nombre des porteurs libres/porteurs piégés ; le produit Ju est la
mobilité effective, d I'épaisseur de I'échantillon et V la tension appliquée. Différentes
tensions de transitions de cette caractéristique sont définies.

o Effet Poole-Frenkel :

Le mécanisme de Poole-Frenkel dans le volume est I'analogue de l'injection de Schottky a
I'interface métal/isolant (grain/joint de grain). Ce mécanisme tient compte du possible
piégeage et dépiégeage des porteurs de charges par activation thermique. Contrairement au
phénomeéne Schottky, ou la barriére d’injection est diminuée par la charge présente dans le
diélectrique, le mécanisme de Poole-Frenkel est basé sur la diminution de la hauteur de
barriére a franchir grace a I'application d’un champ électrique. L'expression de la densité de
courant résultant de ce phénomeéne est :

¢O - BPF\/F
kT

Jpr=Joexp <—

Ou Jpr est la densité du courant, A la constante de Richardson-Dushman, @, le travail de
sortie, k la constante de Boltzmann, e la charge électronique, &y la permittivité du vide et &;
la constante diélectrique.
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> Mécanisme de conduction contrélé par I'interface

o Effet Fowler-Nordheim (tunnel) :

Ce mécanisme traduit le passage des charges directement a travers la barriére de potentiel,
et est quasiment indépendant de la température. La densité de courant peut donc
s’exprimer seulement en fonction du champ appliqué et de la hauteur de barriere de
potentiel par I’équation :

] = AE?exp (— E)

E
B _ 8[\/2m¢g/2]
Avec A = P—_——" etB = TR

Si la conduction est controlée par ce mécanisme, alors une représentation de In (é) en

. 1 , A~ S 1
fonction de - donne une droite. C’'est le seul mécanisme qui varie en exp (— E) .

o Effet Schottky :

Voir CHAPITRE Il - IV-2)

Les résultats des mesures I(V) sont confrontés aux différentes équations d’évolution de la
densité du courant pour chaque type de conduction. Les figures associées aux différentes
maniéres de mettre en évidence ces mécanismes sont présentées dans le Tableau D-1. Les
relevés sont effectués sur le méme échantillon que celui utilisé dans le CHAPITRE Il - IV-2)
(varistance commerciale S20K230) a 20 °C.
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Type de Mécanisme de . . .
. . Equation Figure associée
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Tableau D-1 : Les différents mécanismes de conduction électrique et figure associées

Les mécanismes de conductions ohmique, ionique, Fowler-Nordheim et courant limité par

charge d’espace ne sont pas en accord avec les résultats obtenus.
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Annexe E
Méthodes de caractérisation structurale

1. Diffraction des rayons X

L'analyse de la diffraction des rayons X (DRX) permet de caractériser qualitativement
la (les) phase(s) présente(s) au sein d’un échantillon plan (poudre compactée ou solide plan).
Un faisceau de rayons X de longueur d’onde définie irradie I’échantillon a analyser. Si celui-ci
est cristallisé, les atomes arrangés périodiquement vont faire diffracter les rayons X
incidents. Ce phénomene se produit pour certains angles, caractéristiques de la phase
cristalline observée. La DRX est également utilisée pour I'analyse quantitative des phases
cristallisées mais aussi pour I'analyse de structure (parametres de maille, dimensions des
cristallites).

La DRX a été réalisée par le laboratoire CIRIMAT.

2. Mesure de la densité des échantillons frittés par la méthode
d’Archimeéede

La densité des échantillons frittés a été mesurée par la méthode d’Archiméde,
appelée également MVA-PO (masse volumique apparente-porosité ouverte). Elle s’avére
relativement précise pour des échantillons denses. Tout comme son nom lindique elle
repose sur le principe de la poussée d’Archiméde.

La mesure de densité relative a été effectuée sur les échantillons polis et aprés
frittage. Les échantillons sont d’abord séchés (étuve a 80 °C) puis pesés (soit m; leur masse
seche). Les échantillons sont ensuite insérés dans une cloche a vide ou celui-ci est maintenu
pendant 30 minutes. A I'issue de cette durée, de |'eau distillée est envoyée dans la cloche a
vide afin de recouvrir totalement les échantillons pendant 30 minutes également. Puis le
vide est coupé et les échantillons trempent dans I'eau distillée, sous air, pendant 30 minutes.
Finalement, la pastille est pesée dans l'eau distillée (masse immergée, m;), puis apres
absorption rapide de I'eau stagnant en surface, la masse humide, my est mesurée. Le
principe est illustré sur la figure ci-dessous.

Figure E-1 : Principe de mesure de la densité apparente par la méthode d’Archimede.
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La MVA (en g.cm™) du matériau est calculée a I'aide de la formule :

Mtotal _ ms

MVA =

Peau
Vtotal mp —m;

Avec :

- m,, masse a sec

- m;, masse immergée dans I'eau distillée

- mp, masse humide

- Peau, Masse volumique de I'eau (1 g/cm?)

Pour obtenir la densité relative du matériau étudié, cette MVA devra étre divisée par la
masse volumique théorique (MVT, calculée pour un échantillon totalement dense).

3. Mesure de la taille de grains

La mesure de la taille des grains de ZnO se fait par le comptage de grains interceptés
par une ligne droite sur une micrographie. Une ligne mesure X um et comporte Z grains de
ZnO. La taille moyenne d’un grain sur la ligne est égale a X/Z. Si la ligne intercepte des pores,
ou des phases différentes, il faut retrancher la largeur des pores a la ligne totale. Un grain ne
doit pas étre compté deux fois.
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Annexe F
Procédure de préparation des échantillons pour mesures sous

impulsions de courant

1. Dépot des électrodes

- Sérigraphie « directe » encre ESL 9912 MB.

- Séchage 10 a 15 minutes a 125 °C.

- Cuisson des électrodes dans un four a moufle Carbolite HTC1500 (Figure F-1). Le
cycle de cuisson est adapté, et similaire au cycle de recuit utilisé afin de ne pas
perdre I'intérét de celui-ci (Figure F-2).

Figure F-1 : four & moufle Carbolite Figure F-2 : Cycle de cuisson des électrodes adapté

- Désoxydation de I'électrode a l'issue de la cuisson.

Figure F-3 : Composant avec électrode obtenue par sérigraphie directe

2. Brasage connectiques

Les connectiques utilisées sont des fils de cuivre émaillés. Le brasage des connectiques est
réalisé de facon « manuelle » (fer a souder) dans un premier temps, puis a I'aide d’un four
de refusion ROBOTHERM (Figure F-4) dont le cycle a été optimisé.

- Brasage manuel :

» alliage S,:95,5% ; Ag:3,8% ; C,:0,7% - T¢: 217°C.
- Brasage four a refusion (sous N,) :

» Créme a braser Microprint P2006 S,62.
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Figure F-4 : Four a passage Robotherm utilisé pour le brasage des Figure F-5 : Connectiques brasées
connectiques.

3. Types d’encapsulations

L. Durcisseur, débullant (1% wt), démoussant
Résine EPOXY o( )
a | T pa (0.66% wt)
=ROoTX Polymérisation : 12h, 40 °C
Figure F-6 : varistance SPS
encapsulée « Epofix »
b Résine Epoxy Durcisseur (10%wt)
= Polytec Polymérisation : 30 min, 120 °C
Figure F-7 : varistance SPS
dégradée encapsulée
« Epoxy Polytech »
c Epoxy Araldite Démoulant
= 2011 Polymérisation : 12h, 40 °C
Figure F-8 : varistance SPS
encapsulée « Epoxy
Araldite »
d Gel Silicone Ratio catalyseur/agent de réticulation : 1/1
= Wacker Polymérisation : 12h, 40 °C
Figure F-9 : varistance SPS
encapsulée « gel silicone »
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TITRE : Protection des circuits électriques des avions plus composites et plus
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RESUME :

Depuis plusieurs années, les avionneurs s’intéressent aux matériaux composites pour la
fabrication de leurs avions ainsi qu’a I'électrification de fonctions en zones déportées, liée au
concept de l'avion « plus électrique ». Les critéres de performances de ces mutations
technologiques sont nombreux (gains de masse, volume, colt d’exploitation, d’efficacité...)
mais sont source de problématiques nouvelles notamment en cas d’agression foudre.

La protection des équipements suite a un choc de foudre sur la structure de I'avion doit donc
s’effectuer par un composant ou systeme possédant une caractéristique courant-tension
fortement non-linéaire et capable d’absorber de fortes densités énergétiques. Les
varistances a base d’oxyde de zinc réunissent des propriétés qui en font de bonnes
candidates.

La technique de Frittage Flash ou « Spark Plasma Sintering » s’avére particulierement
intéressante pour la réalisation de celles-ci. En effet, cette technique de frittage est connue
pour accroitre les cinétiques de densification des matériaux. Ainsi un meilleur controle de
leur microstructure laisse envisager des performances électriques maximisées pour une
compacité maximale.

Les objectifs de ce travail sont d’étudier l'influence de cette méthode de frittage sur les
propriétés électriqgues du matériau ainsi que de montrer les avantages et inconvénients par
rapport a une méthode de frittage conventionnel. Pour ce faire, une modélisation
électrothermique basée sur la variation de la hauteur de barriére est proposée. D’autre part,
les différentes voies d’encapsulation testées permettront d’effectuer quelques
préconisations quant aux choix de celles-ci. Enfin, la diminution de la taille de grains du
composant entrainant inévitablement une baisse de sa densité d’énergie maximale
admissible, nous montrerons les limites des caractéristiques électriques obtenues sur des
échantillons frittés par Spark Plasma Sintering.

Mots-clés : Varistance, Foudre, Frittage SPS, ZnO, Aéronautique, Protection contre les surtensions
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TITLE: Electric circuit protection for more composite and more electrical
aircraft: Electrical properties of varistors obtained by « Spark Plasma
Sintering ».

ABSTRACT:

Since several years, manufacturers are interested in composite materials for the fabrication
of their aircrafts as well as the electrification on deported equipments related to the concept
of "more electric" aircraft. The performance criteria of these technological changes are
significant (weight gains, volume, operating cost, efficiency ...), but are sources of new
problems especially in case of lightning strike.

The protection of the equipments after a lightning strike on the aircraft structure must be
performed by a system or a component having a highly non-linear current voltage
characteristic and able to absorb high energy density. Thanks to their properties, Zinc oxide
based varistors seems to be good candidates.

Flash Sintering technique or "Spark Plasma Sintering" is a particularly interesting production
technique. Indeed, this sintering technique is known to increase the kinetics of densification
of materials. Thus, a better control of their microstructure suggests maximized electrical
performances for a maximum compactness.

The objectives of this work are to study the influence of the sintering method on the
electrical properties of the material and to show the advantages and disadvantages
compared to a conventional sintering method. For this, an electrothermal model based on
the barrier height variation is proposed. On the other hand, different encapsulation ways are
tested and some recommendations are proposed concerning theirs choice. Finally, as the
decrease of the component grain inevitably leads to a decrease on the maximum permissible
energy density, we show the limits of the electrical characteristics obtained on samples
sintered by Spark Plasma Sintering.

Keywords: Varistor, Lightning, Spark Plasma Sintering, ZnO, Aeronautical, Surge protection
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